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Introduction g�en�erale

La recherche dans le domaine des sciences des mat�eriaux et en particulier dans celui des

couches minces et multicouches magn�etiques a pris une ampleur consid�erable grâce �a l'enjeu �eco-

nomique de l'enregistrement magn�etique et magn�eto-optique. Les disques durs, bandes magn�e-

tiques et disques optiques sont aujourd'hui les principaux supports utilis�es dans les ordinateurs

pour stocker des quantit�es consid�erables de donn�ees [Mansuripur et Sincerbox 1997, Grundy

1998]. Les performances de ces m�emoires dites p�eriph�eriques d�ependent du dispositif d'enregis-

trement et de lecture. Dans les m�emoires p�eriph�eriques, les bits sont des entit�es magn�etiques qui

correspondent �a de petits �el�ements de surface d'un disque dont l'aimantation peut prendre deux

orientations oppos�ees. Un param�etre important qui caract�erise les performances d'une m�emoire

est d'une part la surface du bit qui va d�eterminer la capacit�e de stockage et d'autre part le temps

d'acc�es n�ecessaire �a la lecture ou �a l'�ecriture d'une information sur le support.

Les syst�emes �a disques durs magn�etiques repr�esentent aujourd'hui pr�es des deux tiers de

l'ensemble du march�e des p�eriph�eriques de stockage. Il s'agit de m�emoires non amovibles dont

le temps d'acc�es est de l'ordre de quelques millisecondes. La surface occup�ee par un bit (un

domaine magn�etique d'aimantation planaire) a �et�e r�eduite d'un facteur cent mille en trente

ann�ees de recherches et d'innovations. Un tel progr�es s'est r�epercut�e sur la capacit�e de stockage,

le temps d'acc�es, l'encombrement ou le coût des syst�emes (les disques durs commerciaux actuels

ont des capacit�es de stockage de l'ordre de 5 Gbits/in2 pour un prix inf�erieur �a 300 $ 1). A

l'heure actuelle, la course �a la miniaturisation n'est pas termin�ee. Des prototypes, utilisant

l'e�et GMR (magn�etor�esistance g�eante) [Baibich et al. 1988], sont capables de lire et d'�ecrire

des bits magn�etiques dont la surface est de l'ordre du demi microm�etre carr�e [IBM]. N�eanmoins,

des probl�emes majeurs subsistent, pos�es en particulier par les uctuations magn�etiques que

l'on mesure entre deux bits d'aimantation oppos�ee. Elles donnent lieu �a un bruit magn�etique

qui est aujourd'hui l'une des principales limitations des disques durs. Ce bruit de transition

1. Par comparaison, la capacit�e de stockage du premier disque dur d�evelopp�e par IBM en 1956 n'�etait que de

quelques Kbits/in2 , pour un coût d'environ 100000 $.

1



2 Introduction g�en�erale

a pour origine le couplage d'�echange entre les grains magn�etiques qui composent les couches

magn�etiques. Une solution consiste �a isoler les grains les uns des autres en utilisant des alliages

de CoPtCr dans lesquels le chrome entoure spontan�ement les grains et forme une barri�ere.

Toutefois, les interactions dipolaires entre grains magn�etiques restent pr�esentes �a des distances

de l'ordre de la dizaine de nanom�etre et engendrent aussi un bruit magn�etique non n�egligeable.

Aussi, on ne peut esp�erer atteindre des densit�es de stockage sup�erieures �a 40 Gbits/in2, densit�e

au-del�a de laquelle l'information ne pourra plus être stock�ee de mani�ere �able. A�n d'anticiper la

demande croissante en mati�ere de stockage, plusieurs solutions ont �et�e envisag�ees. Elles consistent

en l'utilisation:

(i) de structures dont la taille lat�erale est arti�ciellement r�eduite. On peut aujourd'hui fabri-

quer des petits objets magn�etiques (s�epar�es d'une centaine de nanom�etres) dont la taille lat�erale

est de l'ordre de quelques centaines de nanom�etres [Hehn et al. 1996]. Ceci permettrait alors

d'am�eliorer de plus d'un ordre de grandeur les capacit�es actuelles [Chou 1997].

(ii) de mat�eriaux qui poss�edent une aimantation perpendiculaire. Les principaux avantages

de ces mat�eriaux sont d'une part leur largeur de transition magn�etique bien plus faible que dans

le cas de l'enregistrement longitudinal (ce qui augmente consid�erablement la densit�e de stockage)

et d'autre part leur structure magn�etique moins sensible au champ d�emagn�etisant [Iwasaki et

Nakamura 1977]. Soulignons toutefois qu'en raison du coût important d'int�egration de têtes

permettant une r�einscription perpendiculaire, il n'existe pas, �a l'heure actuelle, de disques durs

commerciaux utilisant une telle technologie [Grundy 1998].

(iii) de supports d'enregistrement magn�eto-optiques. C'est �a l'heure actuelle l'un des projets

les plus aboutis et les plus prometteurs [Suzuki 1996, Mansuripur et Sincerbox 1997, Quinta]. Si,

dans ces syst�emes, l'information est toujours stock�ee sous forme de bits magn�etiques, la lecture

et l'�ecriture utilisent un processus optique. Les disques magn�eto-optiques sont compos�es de ma-

t�eriaux qui poss�edent une forte anisotropie perpendiculaire (ainsi, chaque domaine magn�etique

est aimant�e perpendiculairement au plan de la couche). A des temp�eratures ordinaires, il est

relativement di�cile de modi�er l'�etat magn�etique de la couche. Toutefois, lorsqu'un bit magn�e-

tique est rapidement chau��e au-dessus de sa temp�erature d'ordre magn�etique avec un laser de

forte puissance, les caract�eristiques de ce bit peuvent être modi��ees facilement (en appliquant

par exemple un champ magn�etique de quelques centaines d'oersteds) sans aucun autre impact

sur les bits environnants. Pour la lecture, la puissance du laser est r�eduite et les caract�eristiques

magn�etiques de chaque bit sont d�etermin�ees par le sens de rotation de la polarisation de la

lumi�ere r�e�echie �a la surface de la couche (l'e�et Kerr). Les disques magn�eto-optiques qui seront

commercialis�es dans les deux ann�ees �a venir permettront d'atteindre des densit�es de stockage de
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l'ordre de 20 �a 40 Gbits/in2 (avec des temps d'acc�es comparables �a ceux des disques durs actuels)

[Quinta], et on peut esp�erer accrô�tre consid�erablement cette capacit�e (jusqu'�a des centaines de

Gbits/in2) en rempla�cant les supports magn�etiques actuels (des alliages �a base de m�etaux de

terre rare et de transition) par des �lms minces qui associent des m�etaux de la premi�ere et

troisi�eme s�erie de transition. En particulier les syst�emes Co/Pt (sous forme de multicouche ou

d'alliage) sont certainement les plus prometteurs, en raison de leur forte anisotropie magn�eto-

cristalline perpendiculaire, de leur tr�es forte rotation Kerr �a faible longueur d'onde (de l'ordre de

400 nm) [Weller et al. 1992, Beaurepaire et al. 1998], et de leur excellente r�esistance �a l'oxyda-

tion et �a la corrosion [Lin et Gorman 1992]. Il est clair, toutefois, que l'utilisation future de tels

supports pour l'enregistrement magn�eto-optique �a haute densit�e passe par une compr�ehension

pr�ecise des m�ecanismes �a l'origine des propri�et�es magn�etiques observ�ees. C'est dans ce cadre que

s'inscrit ce travail qui a �et�e consacr�e �a la d�etermination de l'origine microscopique de la forte

anisotropie magn�etocristalline observ�ee dans les �lms minces d'alliage Co
x
Pt1�x (x=0.25, 0.50,

0.75).

Si ce travail de recherche est fondamental, il nous a toutefois sembl�e important de le resituer

pr�ecis�ement par rapport aux applications potentielles. L'originalit�e de cette �etude par rapport

aux autres travaux pr�ealablement r�ealis�es sur des sujets similaires provient de l'utilisation de la

technique du ((dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine des rayons X)) pour caract�eri-

ser les propri�et�es magn�etiques �a une �echelle microscopique. Cette technique o�re la possibilit�e

de sonder �a une �echelle microscopique (sur un site chimique et une orbitale sp�eci�ques) des

quantit�es telles que le moment magn�etique orbital, qui est le param�etre physique pertinent pour

appr�ehender d'une mani�ere simple et quantitative l'origine de l'anisotropie magn�etocristalline

dans les m�etaux de transition.

Ce m�emoire est organis�e de la mani�ere suivante:

Dans la premi�ere partie de ce travail, nous rappelons les grandeurs physiques pertinentes qui

peuvent être d�etermin�ees par la technique du dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine

des rayons X (XMCD). En particulier, nous montrons qu'il est possible de relier, via des r�egles

de somme optiques, les composantes d'orbite et de spin du moment magn�etique �a l'int�egrale du

signal XMCD (sur un site chimique et une orbitale sp�eci�ques).

Dans le chapitre 2, l'�elaboration et la caract�erisation structurale des di��erents �lms minces

d'alliage Co
x
Pt1�x (CoPt3, Co50Pt50, Co3Pt) �etudi�es sont pr�esent�ees. Nous discutons de l'avan-

tage des m�ethodes de pr�eparation telles que l'�epitaxie par jets mol�eculaires pour stabiliser des

phases m�etastables (phases qui poss�edent des propri�et�es structurales et magn�etiques di��erentes

de celles rencontr�ees dans les mat�eriaux massifs). A�n de d�eterminer pr�ecis�ement les propri�e-
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t�es structurales des �echantillons, plusieurs techniques de caract�erisation ex situ telles que la

di�raction X, l'absorption X, et la microscopie �electronique en transmission ont �et�e utilis�ees.

Les r�esultats des mesures magn�etiques macroscopiques (mesures de magn�etom�etrie et de couple

magn�etique) sont aussi pr�esent�es.

Dans le troisi�eme chapitre, nous rappelons qu'il est possible de comprendre simplement

l'origine de l'anisotropie magn�etocristalline dans les m�etaux de transition via l'anisotropie du

moment magn�etique orbital. Nous discutons de l'origine microscopique du moment magn�etique

orbital dans les m�etaux de transition et exposons les di��erents modes op�eratoires utilis�es dans

les mesures XMCD pour d�eterminer l'anisotropie du moment magn�etique orbital.

En�n, nous pr�esentons dans le quatri�eme chapitre les r�esultats des mesures de dichro��sme

magn�etique circulaire, e�ectu�ees aux seuils L2;3 du cobalt et du platine dans les �lms minces

d'alliage CoPt3 et Co50Pt50. En reliant, �a une �echelle microscopique, les propri�et�es magn�etiques

aux propri�et�es structurales, nous pr�ecisons les di��erents param�etres physiques qui sont �a l'origine

de la forte anisotropie magn�etocristalline trouv�ee dans les syst�emes �a base de m�etaux de la

premi�ere et troisi�eme s�erie de transition.



Chapitre 1

Le dichro��sme magn�etique circulaire

Depuis les travaux de Pasteur, il est connu que les syst�emes chiraux poss�edent une activit�e

optique naturelle dans le domaine du visible. Le quartz, par exemple, qui existe sous deux vari�e-

t�es cristallines sym�etriques droite et gauche est utilis�e pour ses propri�et�es de bir�efringence. Dans

les syst�emes achiraux, une activit�e optique peut être aussi induite par la pr�esence d'un champ

magn�etique ou �electrique ext�erieur. Le premier e�et magn�eto-optique a �et�e observ�e il y plus de

150 ans par Faraday qui d�ecouvrit qu'un champ magn�etique appliqu�e selon la direction de pro-

pagation d'une lumi�ere polaris�ee lin�eairement engendrait une rotation du plan de polarisation

de la lumi�ere lorsque celle-ci traversait un mat�eriau transparent. Dans le domaine du visible,

l'e�et Kerr (la rotation du plan de polarisation et la variation de l'ellipticit�e), qui est aujourd'hui

largement utilis�e pour caract�eriser les propri�et�es magn�etiques macroscopiques de compos�es ma-

gn�etiques, est, en r�eexion, un e�et similaire �a l'e�et Faraday. D'un point de vue microscopique,

la variation d'ellipticit�e provient d'une di��erence d'absorption pour la lumi�ere polaris�ee circulai-

rement droite et gauche ou, en d'autres termes, d'un e�et de dichro��sme magn�etique circulaire

optique. Rappelons que le dichro��sme traduit, de mani�ere g�en�erale, la d�ependance de l'absorp-

tion aux propri�et�es de la polarisation de la lumi�ere (Fig. 1.1). La description th�eorique des e�ets

magn�eto-optiques dans le domaine du visible est, encore aujourd'hui, rendue di�cile par la na-

ture même des transitions optiques (le premier spectre de rotation Kerr n'a �et�e calcul�e qu'au

d�ebut des ann�ees 90 [Oppeneer et al. 1992]). Toutefois, Erskine et Stern [Erskine et Stern 1975]

calcul�erent d�es 1975 le premier spectre de dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine des

rayons X et sugg�er�erent, en raison de la s�electivit�e chimique et orbitale propre �a ces longueurs

d'onde, qu'il serait exp�erimentalement possible de sonder, �a une �echelle microscopique, les pro-

pri�et�es magn�etiques de compos�es ferromagn�etiques. Dix ans plus tard, Thole [Thole et al. 1985]

sugg�era l'existence d'un fort e�et de dichro��sme magn�etique lin�eaire, i.e. d�ependant de l'orien-

5
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Fig. 1.1 { Illustration de la d�ependance de l'absorption X pour une lumi�ere polaris�ee lin�eai-

rement : mol�ecules de CO orient�ees sur une surface (110) de Mo (seuil K du carbone). En

modi�ant l'inclinaison relative de l'�echantillon par rapport au champ �electrique, on observe l'ap-

parition d'une r�esonance �� (lorsque le vecteur champ �electrique est parall�ele �a la surface de

l'�echantillon) et �� (pour une incidence rasante de 20o) [St�ohr 1991].

tation relative du champ �electrique et de l'aimantation, aux seuils M4;5 (transitions 3d ! 4f)

des m�etaux de terre rare. Peu apr�es, et grâce au d�eveloppement spectaculaire des sources de

rayonnement synchrotron, van der Laan [van der Laan et al. 1986] montra exp�erimentalement

l'existence des e�ets pr�edits par Thole aux seuils M4;5 du terbium. En�n en 1987, l'�equipe de

Materlik [Sch�utz et al. 1987] mesura le premier signal de dichro��sme magn�etique circulaire au

seuil K (transitions 1s! 4p) du fer et con�rma les pr�edictions d'Erskine et Stern.

Si le dichro��sme magn�etique circulaire (XMCD) et lin�eaire (XMLD) dans le domaine des

rayons X sont toutes les deux des techniques qui permettent de sonder le magn�etisme �a l'�echelle

microscopique, le dichro��sme magn�etique lin�eaire n'est que peu utilis�e parce qu'il ne donne qu'une

information sur la valeur moyenne du carr�e de l'aimantation hM2i (sur un site chimique et une

orbitale sp�eci�ques). A partir d'un signal de XMCD, il est au contraire possible de d�eterminer

pr�ecis�ement �a la fois la valeur des moments magn�etiques orbital et de spin. Aussi nous nous

restreindrons, dans ce m�emoire, �a n'exposer que les principes et les applications potentielles de

cette derni�ere technique.

Apr�es avoir expliqu�e de mani�ere qualitative l'origine du dichro��sme magn�etique circulaire
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dans le domaine des rayons X, nous pr�esenterons, dans une deuxi�eme partie, les r�egles de somme

qui permettent de relier de mani�ere simple le signal XMCD 1 �a la valeur moyenne des op�era-

teurs moment orbital et moment de spin sur la couche vers laquelle le photo�electron e�ectue sa

transition. En�n, nous pr�esenterons un exemple d'application des r�egles de somme dans le cas

particulier des seuils L2;3 des m�etaux de transition 5d (cas de l'or dans le compos�e Au4Mn).

1.1 Rappels

Dans un mat�eriau magn�etique, le dichro��sme magn�etique circulaire (en absorption) est - par

d�e�nition - la di��erence d'absorption pour la lumi�ere polaris�ee circulairement droite et gauche

lorsque le champ magn�etique ext�erieur appliqu�e (qui �xe la direction de l'aimantation) est

parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents. On observera donc un signal de

dichro��sme magn�etique circulaire suivant l'orientation relative de l'aimantation et du moment

cin�etique (le sens de rotation) des photons. Les longueurs d'onde X o�rent, comme nous allons

le voir par la suite, un avantage certain par rapport aux longueurs d'onde proches du visible

car, dans ce cas, l'absorption devient s�elective d'un point de vue chimique et orbitalaire. Il

faut souligner aussi que, si les deux techniques de spectroscopie les plus r�epandues sont la

photo�emission et l'absorption, cette derni�ere technique est largement plus utilis�ee puisqu'elle

peut o�rir, suivant la m�ethode de d�etection choisie, une information de surface et/ou de volume

(annexe A).

A�n de ne permettre aucune confusion par la suite, nous rappelons que, dans les conventions

usuelles, des photons poss�edant un moment cin�etique (un spin) +~ (�~) selon la direction de

propagation
�!
k de la lumi�ere sont polaris�es circulairement gauche (droit) [Born etWolf 1980]: aux

seuils L2;3 du cobalt hcp massif, une telle convention conduit �a trouver un signal de dichro��sme

magn�etique circulaire n�egatif au seuil L3, positif au seuil L2.

1.1.1 S�electivit�e chimique et orbitalaire

Nous montrons maintenant, assez bri�evement, que le dichro��sme (comme l'absorption) est

une technique s�elective d'un point de vue orbitalaire et chimique. Nous invitons le lecteur �a se

reporter aux r�ef�erences suivantes pour une d�emonstration plus exhaustive [Krill 1986, Cartier

dit Moulin 1996].

1. Par la suite et par soucis de lisibilit�e, nous d�esignerons par dichro��sme magn�etique ou simplement par

l'acronyme XMCD le terme g�en�erique ((dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine des rayons X)).
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S�electivit�e orbitalaire

La probabilit�e de transition �
i;f

d'un �etat �electronique jii (d'�energie E
i
) �a un �etat jfi (d'�energie

E
f
) suite �a l'absorption d'un photon d'�energie ~! se calcule �a partir de la r�egle d'or de Fermi :

�
i;f
� jhf jH

int
jiij2 � (E

f
�E

i
� ~!) (1.1)

o�u H
int

s'�ecrit dans le cadre de l'approximation dipolaire �electrique 2: "̂q � �!r ("̂q d�ecrit la

polarisation de la lumi�ere, q=+1(-1) pour une lumi�ere polaris�ee circulairement gauche (droite),

et �!r est un op�erateur de position). Dans le cas d'un atome libre, les fonctions d'onde sont

caract�eris�ees par les nombres quantiques J et M (J(J 0) et M(M 0) d�esignent respectivement les

valeurs propres de l'op�erateur moment cin�etique total et de sa composante suivant la direction

du champ magn�etique dans l'�etat fondamental (excit�e)). L'�el�ement de matrice dans la relation

1.1 traduit la conservation du moment cin�etique total du syst�eme �electron-photon et sa partie

angulaire peut s'�ecrire sous la forme d'un symbole 3j:0
@ J 0 1 J

�M 0 q M

1
A

On d�eduit les r�egles de s�election suivantes (dans le cadre de l'approximation dipolaire �electrique) :

�M = +1(�1) pour une lumi�ere polaris�ee circulairement gauche (droite) et �J = 0;�1 (notez
que les transitions J 0 = J = 0 ne sont pas autoris�ees). L'op�erateur de position �!r impose

toutefois deux contraintes suppl�ementaires: (i) puisque �!r n'agit que sur les variables d'espace,

il ne peut y avoir de changement dans le moment cin�etique de spin total : �S = 0 (ii) puisque

l'int�egrale dans tout l'espace d'une fonction impaire est nulle, et puisque �!r est un op�erateur

impair, le produit total de la fonction d'onde initiale, de l'op�erateur position et de la fonction

d'onde �nale doit être pair. Dans le cas de l'approximation �a un �electron, o�u les fonctions d'onde

sont des harmoniques sph�eriques de parit�e (�1)l, ceci impose l0 � l impair o�u l repr�esente la

valeur propre de l'op�erateur moment cin�etique orbital. Les r�egles de s�election s'�ecrivent donc

(dans le cadre de l'approximation dipolaire et pour une transition mono-�electronique 3):

m0 �m = q (1.2)

l0 � l = �1 (1.3)

j0 � j = 0;�1 (1.4)

s0 � s = 0 (1.5)

2. Pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d cette approximation est parfaitement justi��ee car la longueur

d'onde est de l'ordre de 0.5 nm, c'est �a dire bien plus grande que le rayon de Bohr.

3. Nous utilisons ici les notations usuelles o�u les minuscules (majuscules) font r�ef�erence �a un seul �electron (�a

l'atome libre).
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Ceci montre donc que l'absorption �electromagn�etique X, et a fortiori le dichro��sme magn�etique,

est s�elective d'un point de vue orbitalaire.

S�electivit�e chimique

Le deuxi�eme terme de la r�egle d'or de Fermi (relation 1.1) traduit la conservation de l'�energie.

On peut par cons�equent, en faisant varier l'�energie des photons incidents (et c'est le cas pour

des sources de rayonnement synchrotron), ne sonder que certaines esp�eces chimiques.

1.1.2 Un mod�ele en deux �etapes

Il est possible de comprendre l'origine du dichro��sme magn�etique circulaire dans un mod�ele

simple, appel�e m�ecanisme en deux �etapes, qui o�re une image intuitive des ph�enom�enes physiques

mis en jeu aux seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d (transitions 2p1=2(3=2) ! 3d) 4 [Sch�utz

et al. 1988]: dans une premi�ere �etape un photon excite et polarise en spin un �electron de coeur,

dans une seconde �etape la bande de valence agit comme un d�etecteur en spin (Fig. 1.2). Nous

consid�ererons que ces deux �etapes sont ind�ependantes. Apr�es absorption d'un photon aux seuils

Fig. 1.2 { Un mod�ele en deux �etapes illustrant les m�ecanismes mis en jeu dans l'apparition d'un

signal de dichro��sme magn�etique circulaire aux seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d [St�ohr

1995].

4. Nous supposerons, pour simpli�er la discussion, que les transitions possibles vers les autres �etats de sym�etrie

d; s n'interviennent pas dans le processus d'absorption.
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L2;3, la couche 2p (l=1) se s�epare (sous l'e�et de l'interaction spin-orbite) en deux sous niveaux

que l'on note 2p1=2 et 2p3=2 (seuil L2 et L3, respectivement). La s�eparation en �energie entre

ces deux sous niveaux est proportionnelle �a l'interaction spin-orbite 2p (de l'ordre de la dizaine

d'eV pour les m�etaux de transition 3d). A ce stade, les �etats ne sont plus des �etats de spin

pur mais sont coupl�es (en raison du couplage spin-orbite) au moment orbital :
�!
l et �!s sont

parall�eles au seuil L3, antiparall�eles au seuil L2. C'est grâce �a ce fort couplage spin-orbite que

l'on peut polariser en spin des photo�electrons, alors même que l'op�erateur dipolaire �electrique

n'agit pas sur les variables de spin. L'absorption de photons polaris�es circulairement gauche,

i.e. poss�edant un moment cin�etique �? = +~ selon la direction de propagation des photons

incident, favorise - au seuil L3 - l'excitation de photo�electrons poss�edant majoritairement un

spin ((up)) 5. Dans ce cas, en e�et, la probabilit�e d'excitation de photo�electrons poss�edant un

spin ((up)) est maximale puisque
�!
l ,�!s et �!� ? sont parall�eles. Au seuil L2,

�!� ? et �!s sont anti-

parall�eles et l'absorption de photons polaris�es circulairement gauche favorisera l'excitation de

spin ((down)). Des photons polaris�es circulairement droit poss�edent un moment cin�etique �? = �~
et exciteront par cons�equent des photo�electrons polaris�es en spin dans des proportions inverses.

Dans le cadre d'un mod�ele atomique, on peut d�eterminer facilement ces proportions (i) en

calculant le poids respectif de chaque �etat jj;mi (ii) en tenant compte des r�egles de s�election

dipolaire. En n�egligeant le couplage spin-orbite sur la bande 3d, on montre alors que: au seuil L3

(L2), un photon polaris�e circulairement gauche excite 62.5% (25%) de spin ((up)) et 37.5% (75%)

de spin ((down)). Comme �ecrit pr�ec�edemment, la bande de valence agit - dans une deuxi�eme

�etape - comme un d�etecteur en spin d�es lors qu'elle porte un moment magn�etique non nul (ou

en d'autres termes d�es lors qu'il existe une di��erence de population entre la bande de spin ((up))

et la bande de spin ((down))). Aussi simple que puisse être ce mod�ele, il montre toutefois que

les deux param�etres pertinents dans l'apparition d'un signal de dichro��sme magn�etique sont: le

couplage spin-orbite du niveau de coeur et le couplage d'�echange de la bande de valence 6.

Dans la discussion pr�ec�edente, nous avons suppos�e que la direction de l'aimantation reste

�xe de sorte que le dichro��sme magn�etique repr�esente (comme d�e�ni pr�ec�edemment) la di��e-

rence d'absorption pour la lumi�ere polaris�ee circulairement droite et gauche. On peut toutefois

montrer, de mani�ere rigoureuse, que cette con�guration est �equivalente �a garder la polarisation

�xe et �a changer le sens de l'aimantation [Brouder et Kappler 1996].

5. Dans cette premi�ere �etape, l'axe de quanti�cation est d�etermin�e par le vecteur d'onde
�!
k des photons

incidents : un photo�electron poss�ede donc un spin ((up)) (((down))) s'il est parall�ele (antiparall�ele) au spin des

photons incidents.

6. Pour les seuils K (transitions �electroniques �a partir d'un �etat de coeur de sym�etrie s), c'est le couplage

spin-orbite de la couche p qui est responsable de l'e�et de dichro��sme magn�etique circulaire.
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1.2 Les r�egles de somme

Nous exposons dans ce paragraphe les r�egles de somme et discutons de leurs limitations. Pour

une description plus d�etaill�ee, le lecteur pourra se r�ef�erer au cours dispens�e par M. Altarelli �a

l'occasion de l'�ecole de Mittelwhir [Altarelli et Sainctavit 1996].

1.2.1 La premi�ere et deuxi�eme r�egle de somme

Comme nous l'avons vu,
�!
l et �!s sont parall�eles dans le sous niveau 2p3=2, antiparall�eles

dans le sous niveau 2p1=2. Intuitivement, on s'attend donc que la ((somme)) de l'ensemble des

transitions possibles au seuil L3 et au seuil L2 �elimine l'e�et du moment de spin (en d'autres

termes, on excite des photo�electrons qui n'ont qu'une polarisation orbitale et la bande de valence

agit dans ce cas comme un ((d�etecteur en moment orbital))). Inversement, une ((soustraction))

permettrait de s'a�ranchir du moment orbital.

On pressent donc, de mani�ere g�en�erale, qu'une combinaison lin�eaire appropri�ee des signaux de

dichro��sme magn�etique sur deux seuils d'absorption d'un niveau de coeur c+ (1=2) et c� (1=2),

i.e. les deux seuils d'absorption s�epar�es par l'interaction spin-orbite, permette de d�eterminer

s�epar�ement les moments magn�etiques de spin et d'orbite sur la bande de valence. Thole montra

en 1992 qu'il est e�ectivement possible de relier l'int�egrale du signal de dichro��sme magn�etique

circulaire �a la valeur moyenne de l'op�erateur moment orbital
�!
L agissant sur la couche vers

laquelle le photo�electron e�ectue sa transition [Thole et al. 1992]. C'est ce qu'il est d'usage

d'appeler la premi�ere r�egle de somme. La deuxi�eme r�egle de somme permet - quant �a elle - de

d�eterminer, �a partir d'une combinaison lin�eaire des signaux de dichro��sme magn�etique mesur�es

aux seuils d'absorption d'un niveau de coeur c, les valeurs moyennes de l'op�erateur moment de

spin
�!
S et de l'op�erateur dipolaire magn�etique

�!
T (qui traduit l'asph�ericit�e de la distribution

de spin). Elle fut d�etermin�ee par Carra en 1993 [Carra et al. 1993]. Avant d'�enoncer en d�etails

ces deux r�egles de somme, nous pr�esentons tout d'abord ce qu'il serait logique d'appeler la

((r�egle z�ero)) : en 1972, Starace [Starace 1972] montra que la section e�cace d'absorption non

polaris�ee (ou isotrope) est proportionnelle au nombre de trous n
h
dans la couche l sur laquelle

le photo�electron e�ectue la transition :

Z
j
++j�

�
I1 + I0 + I�1

�
=

n
h

(2l + 1)
P 2
c;l

(1.6)

o�u j� = c(�)1=2. Les termes Iq sont proportionnels �a la section e�cace d'absorption normalis�ee

(la section e�cace d'absorption � divis�ee par l'�energie) et sont obtenus successivement pour

une lumi�ere polaris�ee circulairement gauche (q=1), lin�eairement (q=0) et circulairement droite
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(q=-1); P
c;l

d�esigne l'�el�ement de matrice radial de la transition c! l. Notons d�es �a pr�esent que

si l'absorption est s�elective d'un point de vue orbitalaire (ainsi, �a partir d'un �etat de coeur c, on

e�ectue des transitions vers des �etats l = c� 1), il est toutefois a priori di�cile, du point de vue

exp�erimental, de distinguer les di��erentes couches nl impliqu�ees dans le processus d'absorption

(par exemple, aux seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d, on peut faire des transitions vers tous

les �etats de sym�etrie d et s situ�es au-dessus du niveau de Fermi.).

Nous �enon�cons maintenant la r�egle de somme orbitale (premi�ere r�egle de somme) et la r�egle

de somme de spin (seconde r�egle de somme):

R
j
++j�

�
I�1 � I1

�
R
j
++j�

(I1 + I0 + I�1)
= �c(c+ 1)� l(l+ 1)� 2

2l(l+ 1)n
h

hL
z
i (1.7)

R
j
+

�
I�1 � I1

�
� c

c+1

R
j
�

�
I�1 � I1

�
R
j
++j�

(I1 + I0 + I�1)
=

l(l+ 1)� c(c+ 1)� 2

3cn
h

hS
z
i+ A(c; l; n

h
)hT

z
i (1.8)

avec

A(c; l; n
h
) =

l(l+ 1)[l(l+ 1) + 2c(c+ 1) + 4]� 3(c� 1)2(c+ 2)2

6cl(l+ 1)n
h

La relation entre les op�erateurs et les moments magn�etiques correspondants �etant:

(i) pour le moment magn�etique orbital : m
orb

= ��
B

~
hL

z
i

(ii) pour le moment magn�etique de spin : m
spin

= �2�
B

~
hS

z
i

(iii) pour le moment dipolaire magn�etique : m
dip

= +�
B

~
hT

z
i

en supposant que la direction de propagation des photons incidents
�!
k et la direction du

champ magn�etique ext�erieur appliqu�e
�!
H

ext
se trouvent selon la direction z. Rappelons que, par

d�e�nition, l'op�erateur dipolaire magn�etique
�!
T s'�ecrit:

�!
T =

�!
S � 3r̂(r̂ � �!S ) ou encore (pour

�!
k k �!H

ext
k z):

hT
z
i = h

X
i;�

�
�
z�
� 3

r
iz
r
i�

r2
i

�
s
i�
i = h

X
i;�

Q
iz�

s
i�
i (1.9)

o�u r
i�

et s
i�

sont les projections des op�erateurs de position �!r et de spin �!s d'un �electron

i suivant la direction �, et Q d�esigne l'op�erateur moment quadripolaire de la distribution de

charge �electronique (c'est un tenseur cart�esien d'ordre 2 dont les �el�ements Q
��

sont �egaux �a

(�
��
� 3r

�
r
�
=r2)).

D'apr�es les r�egles de s�election dipolaire (section 1.1.1), il y a deux transitions possibles : �a

partir d'un �etat de coeur c, la conservation du moment angulaire orbital implique que l'on peut

faire des transitions vers un �etat c + 1 et c � 1. En supposant que les transitions c + 1 sont
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majoritaires 7, les r�egles de somme se simpli�ent et s'�ecrivent �nalement :R
j
++j�

�
I�1 � I1

�
R
j
++j�

(I1 + I0 + I�1)
=
hL

z
i

ln
h

(1.10)

R
j
+

�
I�1 � I1

�
� l

l�1

R
j
�

�
I�1 � I1

�
R
j
++j�

(I1 + I0 + I�1)
=

2

3n
h

�
hS

z
i+ 2l+ 3

l
hT

z
i
�

(1.11)

Soulignons que les r�egles de somme ont �et�e formul�ees dans le cadre d'un formalisme atomique,

en supposant l'approximation dipolaire �electrique valable et en n�egligeant une �eventuelle d�epen-

dance en �energie et en spin des int�egrales radiales. Une autre hypoth�ese importante est que les

transitions ne font intervenir que des �etats qui correspondent �a des con�gurations pures. On sup-

pose donc que l'ensemble des autres couches n'intervient pas dans le processus d'absorption (dans

le cas des seuils L2;3 des m�etaux de transition, on suppose ainsi que les transitions 2p5 ! 3dn4s

sont n�egligeables ou tout du moins bien s�epar�ees en �energie des transitions 2p5 ! 3dn+1). En�n

pour la r�egle de somme de spin, on suppose qu'il n'y a aucun m�elange entre les seuils j+ et j�.

En d'autres termes, on suppose que la s�eparation en �energie �
j
entre les deux seuils d'absorption

(�
j
= (2c+ 1)�

c
=2, o�u �

c
d�esigne la constante de couplage spin-orbite du niveau de coeur) est

plus grande que les int�egrales de Slater. Il est clair que les r�egles de somme ne sont applicables

stricto sensu que dans la limite o�u les di��erentes approximations formul�ees lors de leur d�erivation

sont valables. Toutefois, il faut d�es �a pr�esent rappeler qu'elles sont, du point de vue exp�erimen-

tal, largement utilis�ees dans la plupart des compos�es ferromagn�etiques et ceci quel que soit le

type de magn�etisme rencontr�e (localis�e ou itin�erant) [Chen et al. 1995, Finazzi et al. 1997, Vogel

et al. 1997]. Dans la plupart des cas, l'accord entre les mesures de dichro��sme magn�etique, la

th�eorie et d'autres techniques exp�erimentales est tr�es satisfaisant [Wu et al. 1993, Strange 1994].

Soulignons en�n que, du point de vue th�eorique, Guo [Guo 1998] a r�ecemment red�emontr�e les

r�egles de somme dans un formalisme de collisions multiples.

1.2.2 Le moment dipolaire magn�etique

La relation 1.11 implique que la quantit�e d�etermin�ee directement �a partir des r�egles de somme

n'est pas le moment magn�etique de spin m
spin

mais un moment magn�etique de spin e�ectifm
eff

spin

(m
eff

spin
= m

spin
�(4l+6)m

dip
=l). Ainsi, la m�econnaissance de hT

z
i peut être une s�erieuse entrave

�a la d�etermination du moment magn�etique de spin. Le moment dipolaire magn�etique est une

sonde locale de l'anisotropie de la densit�e spatiale de spin. Cette anisotropie peut provenir soit

7. Cette approximation est parfaitement justi��ee puisque les probabilit�es de transitions vers des �etats (c� 1)

sont g�en�eralement de l'ordre de 100 fois plus faibles que les transitions vers les �etats (c+ 1).
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de l'interaction spin-orbite, soit des e�ets de champ cristallin. Carra [Carra et al. 1993] a montr�e

qu'il existe une expression analytique de hT
z
i lorsque l'�etat fondamental est un �etat de J pur (en

d'autres termes, lorsque le champ cristallin ne m�elange pas des �etats de di��erents J). C'est le cas

par exemple des m�etaux de terres rare, o�u les orbitales 4f sont localis�ees et le champ cristallin

bien inf�erieur �a l'interaction provenant du couplage spin-orbite. Dans les m�etaux de transition,

J n'est plus un bon nombre quantique, et il est souvent di�cile de d�eterminer pr�ecis�ement hT
z
i.

Puisque la constante de couplage spin-orbite �
l
(la partie radiale de l'op�erateur spin-orbite sur

la couche l) est bien inf�erieure aux param�etres de champ cristallin �
cf

dans les m�etaux de

transitions 3d (quelques dizaines de meV devant quelques centaines de meV), on s'attend �a ce

que ce soit l'environnement cristallographique qui d�etermine principalement la valeur du moment

dipolaire magn�etique 8. Ainsi, Wu [Wu et Freeman 1994] a montr�e que n�egliger la contribution de

hT
z
i dans la seconde r�egle de somme conduit �a une erreur sup�erieure �a 50% pour la surface (001)

du Nickel. Soulignons qu'il est possible toutefois de s'a�ranchir de la contribution du moment

dipolaire dans le cas o�u �
l
� �

cf
. En e�et, sous ces hypoth�eses (valables, par exemple, dans le

cas des m�etaux de transition 3d), la relation 1.9 s'�ecrit 9:

hT
z
i =

X
i;�

hQ
iz�
ihs

i�
i =

X
i

hQ
izz
ihs

iz
i (1.12)

o�u le moment magn�etique de spin s'oriente selon la direction z du champ magn�etique ext�erieur.

Puisque
P

�
hQ

��
i est nul dans une base cart�esienne, on voit que la moyenne de trois mesures de

dichro��sme (selon trois directions orthogonales) permet de s'a�ranchir de l'op�erateur dipolaire

magn�etique [Weller et al. 1995] 10. Bien entendu, pour un syst�eme polycristallin, une seule mesure

moyenne sur toutes les orientations et m
eff

spin
= m

spin
(pour �

l
� �

cf
).

1.3 Un exemple d'application des r�egles de somme: les seuils

L2;3 de l'or dans le compos�e Au4Mn

Nous illustrons dans cette section la sensibilit�e du dichro��sme magn�etique en pr�esentant les

r�esultats de mesures e�ectu�ees aux seuils L2;3 de l'or (transitions 2p ! 5d) dans le compos�e

8. La nature même des orbitales 4f dans les m�etaux de terre rare conduit �a un fort moment dipolaire magn�etique

dans des syst�emes �a haute sym�etrie.

9. La relation 1.12 s'obtient en s�eparant les variables de spin et d'espace, i.e. en �ecrivant hsi�i = hsii pour toute

direction � [St�ohr et K�onig 1995]. En th�eorie des perturbations, les corrections provenant du couplage spin-orbite

�a apporter au moment dipolaire magn�etique ne sont que de l'ordre de 10% [K�onig 1996].

10. Il est g�en�eralement admis que, pour des �electrons itin�erants dans les mat�eriaux massifs (cas des m�etaux de

transition 4d et 5d, par exemple), la contribution de hTzi au moment magn�etique de spin est faible même lorsque

l'hypoth�ese �l � �cf n'est a priori plus valable [Chen et al. 1995, Vogel et al. 1997].
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Au4Mn. Nous ne nous attarderons pas sur l'�eventuelle implication de ces r�esultats pour la com-

pr�ehension des propri�et�es magn�etiques de ce compos�e mais nous nous attacherons �a pr�esenter en

d�etails les di��erentes �etapes d'une application rigoureuse des r�egles de somme dans un compos�e

ferromagn�etique. L'exemple pr�esent�e ici, même s'il est atypique (dans la plupart des cas l'appli-

cation des r�egles de somme est plus triviale), re�ete bien les di�cult�es rencontr�ees g�en�eralement

par les exp�erimentateurs dans la d�etermination des moments magn�etiques orbital et de spin �a

partir d'un signal de dichro��sme magn�etique.

1.3.1 D�etails exp�erimentaux

Le compos�e Au4Mn cristallise dans la structure t�etragonale de type NiMo4. Lorsqu'il est

chimiquement ordonn�e, il est ferromagn�etique pour des temp�eratures inf�erieures �a 360 K [Meyer

1956]. A 4.2 K et pour un champ magn�etique appliqu�e de 3 T, le moment magn�etique est de

l'ordre de 4.2 �
B
par atome de mangan�ese. Les mesures de dichro��sme magn�etique pr�esent�ees

dans cette section ont �et�e e�ectu�ees sur la ligne de lumi�ere ID12A �a l'ESRF (annexe B) sur

un compos�e polycristallin (T=10 K, H=3 T). Le signal de dichro��sme magn�etique a �et�e obtenu

en gardant la polarisation de la lumi�ere �xe (et en renversant le sens du champ magn�etique

ext�erieur appliqu�e) en d�etection totale de uorescence (annexe A).

1.3.2 Normalisation des spectres d'absorption

Les relations 1.10 et 1.11 montrent que la connaissance de la section e�cace d'absorption �0

(�0 � I0~!, section 1.2.1) mesur�ee une lumi�ere polaris�ee lin�eairement est une condition n�eces-

saire �a l'application des r�egles de somme. Dans la plupart des cas, il faut donc soit d�eterminer

directement �0, soit mesurer �+1+��1 en champ nul (ou au-dessus de la temp�erature de Curie)

et faire la demi-somme pour obtenir la section e�cace d'absorption isotrope �. Pour un compos�e

polycristallin, on peut toutefois montrer que � = (�+1 + ��1)=2 [Brouder et Kappler 1996]. Le

coe�cient d'absorption a �et�e mesur�e en d�etection totale de uorescence : pour les seuils L2;3 des

m�etaux de transition 5d, ceci revient �a regarder principalement les d�esexcitations �electroniques

(cons�ecutives au processus d'absorption) relatives aux transitions 3d! 2p. Bien que l'intensit�e

de ces d�esexcitations soit (en premi�ere approximation) proportionnelle au coe�cient d'absorp-

tion (annexe A), il n'y a a priori aucune raison que le facteur de proportionnalit�e soit le même

au seuil L3 et au seuil L2. Il faut donc renormaliser les seuils L3 et L2 de mani�ere �a obtenir un

rapport d'intensit�e R? �egal �a celui que l'on aurait obtenu en transmission. Dans une premi�ere

approximation, ce rapport est simplement relatif �a la d�eg�en�erescence des �etats de coeur 2p qui

est 2 (il y a, respectivement, deux (quatre) �electrons dans le sous niveau 2p1=2 (2p3=2)). Toutefois,
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Fig. 1.3 { a) La section e�cace d'absorption isotrope totale �
tot

(�
tot

= (�0
tot

+ �1
tot

+ ��1
tot
)=3)

mesur�ee aux seuils L2;3 de l'or dans le compos�e Au4Mn. b) Le signal de dichro��sme magn�etique

correspondant (H=3 T, T=10 K) (renormalis�e par le taux de polarisation circulaire, cf. annexe

B). Les spectres d'absorption au seuil L3 et au seuil L2 ont �et�e normalis�es dans un rapport

1:0.45 [Mc Master et al. 1969].

lorsque le couplage spin-orbite des �etats de coeur 2p est fort (sup�erieur �a 1 keV), on ne peut

plus supposer a priori que les �el�ements de matrice h5djrj2p3=2i et h5djrj2p1=2i sont identiques
[Brown et al. 1977, Mattheiss et Dietz 1980]. On observe alors exp�erimentalement une d�eviation

de R? de la valeur attendue pour une distribution statistique des �electrons de coeur. Pour cette

raison, les spectres d'absorption pr�esent�es sur la �gure 1.3 ont �et�e normalis�es dans un rapport

2.2 [Mc Master et al. 1969]. Soulignons que cette proc�edure est loin d'être insigni�ante car, dans

les relations 1.10 et 1.11, les int�egrales radiales sont suppos�ees ind�ependantes de l'�energie. Nous

reviendrons sur ce point dans la suite.

1.3.3 D�etermination du nombre de trous et de la section e�cace d'absorption

Pour beaucoup d'exp�erimentateurs, le dichro��sme magn�etique apparâ�t comme une technique

puissante pour sonder le magn�etisme �a une �echelle microscopique. Les r�egles de somme montrent

e�ectivement que le signal de dichro��sme est directement proportionnel aux moments magn�e-
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tiques orbital et de spin dans l'�etat �nal (sur la couche l). La constante de proportionnalit�e

peut être toutefois di�cile �a d�eterminer car elle suppose �a la fois la connaissance du nombre

de trous nl
h
(sur la couche l qui re�coit le photo�electron dans l'�etat �nal) et une d�etermination

pr�ecise de la section e�cace d'absorption isotrope �l (�l = (�l;0+�l;1+�l;�1)=3) correspondant

aux transitions sur la couche l (section 1.2). Exp�erimentalement, cette constante peut être d�e-

termin�ee en mesurant le signal de dichro��sme d'un �echantillon A de r�ef�erence dont on connâ�t

pr�ecis�ement le moment magn�etique (par exemple un �echantillon massif de cobalt). Puisque le

rapport de la section e�cace d'absorption au nombre de trous est une quantit�e constante (re-

lation 1.6), on doit pouvoir d�eterminer de cette mani�ere le moment magn�etique de l'�el�ement A

d'un �echantillon compos�e d'�el�ements A et B [Wu et al. 1992]. Cette proc�edure, connue sous le

nom de ((principe de transf�erabilit�e)), est utilis�ee, �a juste titre, lorsqu'il existe un compos�e de

r�ef�erence magn�etique �a l'�etat massif. Dans tous les autres cas, la situation apparâ�t quelque peu

plus compliqu�ee en raison de la di�cult�e de d�eterminer l'une ou l'autre des quantit�es �l et nl
h
.

En e�et, l'utilisation d'une simple fonction arctangente pour rendre compte des transitions vers

les �etats du continuum est rarement une bonne approximation 11 et la valeur du nombre de trous

d�epend fortement de la m�ethode de calcul choisie. Nous montrons toutefois ci-dessous que, dans

le cas particulier des seuils L2;3 de l'or (Fig. 1.3), le rapport �
l=nl

h
peut être directement �evalu�e

�a partir des spectres exp�erimentaux.

D'apr�es la relation 1.6, on peut �ecrire:

Z
L2;3

d!

!

�l;ech(!)

n
l;ech

h

=

Z
L2;3

d!

!

"
�ech
tot

(!)� �
ref

tot
(!)

n
l;ech

h

� n
l;ref

h

#
(1.13)

o�u �ech
tot

et �
ref

tot
repr�esentent respectivement la section e�cace d'absorption isotrope totale de

l'�echantillon �etudi�e et d'une r�ef�erence (la section e�cace mesur�ee qui comporte aussi bien des

transitions vers des �etats l que les transitions vers le continuum). Si l'on choisit dans le tableau

p�eriodique un �el�ement de la même s�erie qui poss�ede une couche l quasi pleine, alors la r�ef�erence

permettra de d�ecrire essentiellement les transitions vers le continuum. Dans le cas qui nous

11. D'apr�es les r�egles de s�election dipolaire, les transitions l = c + 1 et l = c � 1 sont permises. Pour les

seuils L2;3 des m�etaux de transition d, ceci signi�e que les transitions vers toutes les bandes vides d et s (le

continuum) existent. Puisque ces bandes sont g�en�eralement tr�es d�elocalis�ees, le coe�cient d'absorption (relatif �a

ces transitions) est une fonction marche ou encore une fonction arctangente si l'on tient compte de la dur�ee de

vie �nie du trou de coeur et de la r�esolution exp�erimentale. Il est toutefois �evident qu'une telle proc�edure n'est

applicable que lorsque le nombre de trous nl
h
est su�samment important (seuils L2;3 du cobalt et du fer, par

exemple).
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int�eresse ici, la relation 1.13 s'�ecrira alors:

Z
L2;3

d!

!

�5d;Au4Mn(!)

n
5d;Au4Mn

h

=

Z
L2;3

d!

!

"
�Au4Mn

tot
(!)� �Au

tot
(!)

n
5d;Au4Mn

h
� n

5d;Au
h

#
(1.14)

o�u l'on a choisi logiquement comme r�ef�erence un �echantillon d'or pur.

Montrons maintenant que, sous certaines approximations, la di��erence (n
5d;Au4Mn

h
�n

5d;Au
h

)

peut être �evalu�ee directement �a partir des spectres exp�erimentaux 12. En n�egligeant (i) les tran-
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Fig. 1.4 { La comparaison entre les seuils d'absorption mesur�es aux seuils L2;3 de l'or dans un

�echantillon polycristallin Au4Mn (trait plein) et une feuille d'or (pointill�es). La di��erence entre

les deux courbes (en gris) est une quantit�e proportionnelle �a la di��erence du nombre de trous

sur la bande 5d.

sitions vers les �etats de sym�etrie s (ii) la di��erence entre les �el�ements de matrice h2pjrj5d3=2i
et h2pjrj5d5=2i et leur d�ependance en �energie, on peut �ecrire (dans un mod�ele �a un �electron)

[Brown et al. 1977, Mattheiss et Dietz 1980, Kuhn et Sham 1994] :

�
n
5d5=2;Au4Mn

h

� n
5d5=2;Au

h

�
=

1

2C

�
5
E2

E3

A3 � A2

�
(1.15)

12. Nous d�ecrirons bri�evement cette proc�edure. Pour plus de d�etails, le lecteur peut se reporter aux r�ef�erences

suivantes [Brown et al. 1977, Mattheiss et Dietz 1980, Kuhn et Sham 1994]. Soulignons toutefois que ce mod�ele

n'est applicable que lorsque la constante de couplage spin-orbite est comparable aux param�etres de champ cristallin

(sur la couche l). En d'autres termes, il faut pouvoir attribuer dans la bande de valence deux sous couches associ�ees

�a chaque composante j.
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�
n
5d3=2;Au4Mn

h
� n

5d3=2;Au

h

�
=

�
3A2

C

�
(1.16)

o�u A2(3) =
R
L2(3)

h
�Au4Mn

tot
(!)� �Au

tot
(!)

i
d! (et donc une quantit�e facilement d�eterminable exp�e-

rimentalement, cf. Fig. 1.4),E2(3) est l'�energie de liaison correspondant au seuil L2(3) et C est une

constante �egale �a 7.484x104 eV.cm�1. Dans les deux expressions pr�ec�edentes, on suppose tout

d'abord, pour plus de clart�e, que les int�egrales radiales h5djrj2p3=2(1=2)i sont identiques et que le
rapport entre le nombre de trous 5d3=2 et 5d5=2 est statistique. Apr�es une normalisation standard

[Kuhn et Sham 1994], qui permet principalement de tenir compte de la di��erence entre les sauts

d'absorption aux seuils L3 et L2
13, on peut obtenir la di��erence du nombre de trous sur la bande

5d de l'or entre l'�echantillon Au4Mn et l'or pur, simplement �a partir de la mesure des di��erents

coe�cients d'absorption (Fig. 1.4). On obtient �nalement: n
5d;Au4Mn

h
�n5d;Au

h
= (0:036� 0:003).

Les approximations e�ectu�ees pr�ec�edemment pour obtenir les relations 1.15 et 1.16 appa-

raissent assez restrictives. Il faut toutefois souligner que c'est une proc�edure commune, utilis�ee

par bon nombre d'exp�erimentateurs pour �etudier les transferts de charges �electroniques dans

des alliages �a base d'�el�ements 5d(4d) et 3d [Mansour et al. 1984, Kuhn et Sham 1994, Hlil et al.

1996, Sham et al. 1997].

1.3.4 Application des r�egles de somme

Puisque la section e�cace d'absorption isotrope �5d;Au4Mn normalis�ee au nombre de trous

5d (n
5d;Au4Mn

h

) est maintenant connue, il est possible d'appliquer les r�egles de somme. Cepen-

dant, comme nous l'avons sugg�er�e, l'existence d'une di��erence entre les �el�ements de matrice

h5djrj2p3=2i et h5djrj2p1=2i peut être une di�cult�e �a l'application des r�egles de somme. Dans

une approche rigoureuse, il faudrait tenir compte de cette di��erence dans les relations 1.10 et

1.11 et r�e�ecrire, par exemple, le num�erateur de 1.11 ainsi:
R
j
+

�
I�1 � I+1

�
�2:2

R
j
�

�
I�1 � I+1

�
,

pour les seuils L2;3. Ceci n'engendrerait toutefois qu'une faible di��erence dans la valeur absolue

des moments magn�etiques (de l'ordre de 5%). Avec ces approximations, les valeurs des moments

magn�etiques d'orbite et de spin sur la bande 5d de l'or dans le compos�e Au4Mn sont (par atome

d'or): m
5d;Au4Mn

orb

= (0:002� 0:001) �
B
et m

5d;Au4Mn

spin
= (0:016� 0:003) �

B
. La contribution du

terme dipolaire magn�etique au moment de spin e�ectif est suppos�ee nulle en raison de la forte

d�elocalisation des �electrons 5d (section 1.2.2) 14.

13. La quantit�e exp�erimentale A2(3) (d�etermin�ee en eV) est multipli�ee par le produit ��2(3), o�u � est la densit�e

de l'or (exprim�ee en g.cm�3) et �2(3) repr�esente le saut d'absorption au seuil L2(3) (exprim�e en g�1.cm2).

14. Il est �evident que les ph�enom�enes de saturation rencontr�es en d�etection de uorescence ne sont certainement

pas n�egligeables lorsque l'on �etudie des compos�es massifs non dilu�es (annexe A). On pourrait, �a juste titre,

pr�etendre que les moments magn�etiques d�etermin�es dans cette section sont entach�es d'une erreur relative faible
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Il faut noter que ces valeurs exp�erimentales sont - tout du moins pour le moment ma-

gn�etique de spin - en tr�es bon accord avec les r�esultats de r�ecents calculs ab initio LSDA

(m
5d;Au4Mn

spin
=0.013 �

B
) [Oppeneer 1999]. En�n, nous tenons �a souligner que cet exemple illustre

de mani�ere claire l'extrême sensibilit�e du dichro��sme magn�etique puisque le moment magn�etique

mesur�e sur l'or est environ 200 fois plus faible que le moment magn�etique total de l'alliage.

1.4 Conclusion

Le dichro��sme magn�etique est une sonde du magn�etisme �a l'�echelle microscopique, qui permet

la d�etermination s�epar�ee des moments magn�etiques d'orbite et de spin sur une couche et un

site sp�eci�ques. En moins d'une d�ecennie, le dichro��sme magn�etique est devenu une technique

Fig. 1.5 { Domaines et parois magn�etiques �a la surface (001) d'un monocristal de fer. Les

�eches indiquent la direction de l'aimantation dans chacun des domaines. Les cercles montrent

un vortex magn�etique �a l'int�erieur de la paroi [Schneider et al. 1997].

majeure pour l'investigation des propri�et�es magn�etiques de nombreux mat�eriaux. Nous citons

ici quelques faits parmi les plus remarquables.

Dans les multicouches m�etalliques Fe/Cu/Co, Chen [Chen et al. 1993] a pu d�eterminer s�e-

par�ement les cycles d'hyst�eresis du cobalt et du fer et �etudier ainsi les couplages magn�etiques.

L'extrême sensibilit�e de cette technique (inf�erieure �a la monocouche pour les m�etaux de transi-

tion 3d) en fait aussi une technique de choix pour d�eterminer le magn�etisme d'interface. Ainsi,

dans les multicouches Co/Pd, il a �et�e possible de con�rmer les r�esultats de calculs ab initio qui

(mais non n�egligeable) due au mode de d�etection utilis�e.
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pr�edisaient une forte augmentation du moment magn�etique orbital 3d aux interfaces [Daalde-

rop et al. 1991, Wu et al. 1992]. Plus r�ecemment, des mesures de dichro��sme magn�etique ont

permis, via la d�etermination pr�ecise de l'anisotropie du moment orbital, de d�eterminer l'origine

de l'anisotropie magn�etique dans les �lms minces [Weller et al. 1995, D�urr et al. 1997]. En�n,

des microscopes X-PEEM combinant les principes du dichro��sme magn�etique en photo�emission

avec des techniques de microscopie permettent, aujourd'hui, de faire de l'imagerie de domaines

magn�etiques avec des r�esolution lat�erales comparables �a celles du microscope �a force magn�etique

(quelques dizaines de nm) [St�ohr et al. 1998] (Fig. 1.5).
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Anisotropie magn�etique dans les

alliages CoxPt1�x

Dans un mat�eriau magn�etique, la direction de l'aimantation est d�etermin�ee par l'�energie

d'anisotropie magn�etique qui traduit la di��erence de l'�energie libre lorsque l'on change la direc-

tion de l'aimantation d'une direction facile (la direction �energ�etiquement la plus favorable) �a une

direction di�cile (la direction �energ�etiquement la moins favorable). L'�energie d'anisotropie ma-

gn�etique E
MAE

est un param�etre fondamental �a d�eterminer puisqu'elle gouverne, entre autres,

l'ensemble des processus de renversement de l'aimantation dans un mat�eriau. L'origine de l'ani-

sotropie magn�etique ne peut pas être expliqu�ee par l'interaction d'�echange car cette derni�ere est

invariante lorsque l'on change la direction des moments de spin. Il y a donc d'autres interactions

qui couplent les moments de spin au r�eseau : les interactions dipolaires entre moments de spin

contribuent �a l'anisotropie magn�etique puisqu'elles d�ependent de l'orientation respective entre

moments de spin [van Vleck 1937]. Toutefois les calculs montrent que cette contribution (qui est

nulle dans un syst�eme de sym�etrie cubique) est de plusieurs ordres de grandeur plus faible que les

valeurs exp�erimentales de l'�energie d'anisotropie magn�etique mesur�ees dans les mat�eriaux ferro-

magn�etiques [van Vleck 1937]. Les interactions dipolaires, même si elles ne couplent que peu ou

pas les moments de spin au r�eseau cristallin, agissent toutefois �a longue port�ee et sont respon-

sables de l'�energie d'anisotropie de forme ou magn�etostatique. Cette �energie, proportionnelle au

carr�e de l'aimantation, traduit l'interaction entre l'aimantation
�!
M et le champ d�emagn�etisant

(le champ cr�e�e par la distribution de charges magn�etiques �ctives en volume � = �4��!r :
�!
M et

en surface � = 4�
�!
M:�!n , o�u �!n repr�esente la normale �a la surface 15). On voit donc que l'ampli-

tude de l'�energie d'anisotropie de forme d�epend directement de la forme de l'�echantillon mais en

15. Dans le cas d'un volume uniform�ement aimant�e � = 0, et le champ d�emagn�etisant se r�eduit donc �a un champ

cr�e�e par des charges magn�etiques �ctives super�cielles. Par analogie avec les charges �electrostatiques, on trouve,

pour un �lm mince uniform�ement aimant�e, que l'�energie d'anisotropie de forme est simplement �2�
�!
M 2 (cgs), par

unit�e de volume.

23
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aucun cas des sym�etries propres �a la structure cristalline. En 1937, van Vleck [van Vleck 1937]

sugg�era que le couplage entre l'aimantation et le r�eseau pouvait s'expliquer par l'existence d'un

moment magn�etique orbital et par le couplage spin-orbite. En d'autres termes, on comprend

intuitivement que le moment magn�etique orbital (ou plus exactement la distribution de charges

�electroniques) soit sensible �a la sym�etrie cristalline via le champ �electrique cr�e�e par les ions en-

vironnants et puisse transf�erer cette ((information)) au moment magn�etique de spin (c'est �a dire

la contribution la plus importante au moment magn�etique pour les m�etaux de transition 3d) via

l'interaction spin-orbite. Cette contribution, dominante pour les syst�emes de basse sym�etrie, est

appel�ee l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline E
MCA

. Depuis les travaux de pionnier de van

Vleck et jusqu'�a la �n des ann�ees 80 (c'est �a dire pendant pr�es de cinquante ans), on s'est atta-

ch�e �a expliquer l'origine microscopique de l'anisotropie magn�etocristalline de cette mani�ere (et

donc assez qualitativement) et �a caract�eriser l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline en termes

de constantes ph�enom�enologiques K. Ces constantes, qui peuvent être d�etermin�ees �a partir de

mesures macroscopiques (couple magn�etique, r�esonance ferromagn�etique, mesures d'aimanta-

tion), peuvent être d�eduites th�eoriquement de calculs de structure �electronique plus ou moins

complexes (qui consistent �a d�eterminer la di��erence de l'�energie totale entre deux directions

di��erentes de l'aimantation). Puisque l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est relativement

faible pour les m�etaux de transition �a sym�etrie cubique (de l'ordre du �eV par atome), ces calculs

sont un v�eritable ((tour de force)) (l'�energie totale est de l'ordre de quelques centaines d'eV par

atome) et rendent compte di�cilement des r�esultats exp�erimentaux. Ainsi, les calculs fond�es

sur l'approximation LSDA ne pr�edisent pas l'axe de facile aimantation correct pour le nickel

m�etallique [Trygg et al. 1995]. Même dans le cas des syst�emes de basse sym�etrie (o�u l'�energie

d'anisotropie magn�etocristalline est de l'ordre du meV par atome), les r�esultats de ces calculs ab

initio s'�eloignent de mani�ere signi�cative des valeurs exp�erimentales 16. En outre, de tels calculs

ne mettent que peu en exergue, pour les exp�erimentateurs, les grandeurs physiques pertinentes

�a l'origine d'une forte anisotropie magn�etocristalline. Motiv�es dans la recherche de nouveaux

supports d'enregistrement magn�etique et magn�eto-optique �a haute densit�e (et n�ecessitant une

16. Dans de nombreux calculs, l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est calcul�ee en utilisant le th�eor�eme

de force qui suppose que la di��erence entre deux directions cristallographiques principales de l'�energie totale est

�egale �a la somme des di��erences des �energies de chaque �electron. Une telle approche est assez discutable puisque,

si elle permet d'am�eliorer la convergence, elle ne tient pas compte des corr�elations �electroniques. Si la m�ethode

la plus correcte pour calculer l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline consiste �a calculer l'�energie du syst�eme

de mani�ere auto-coh�erente dans un formalisme compl�etement relativiste et �a d�eterminer la di��erence de l'�energie

totale de mani�ere rigoureuse (sans utiliser le th�eor�eme de force); elle demande encore, �a l'heure actuelle, des temps

de convergence extrêmement longs.
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tr�es forte anisotropie magn�etique perpendiculaire), les chercheurs se sont attach�es ces derni�eres

ann�ees �a comprendre pr�ecis�ement les ph�enom�enes mis en jeu - �a l'�echelle microscopique - dans

l'apparition d'une forte anisotropie magn�etique dans les �lms minces : pour cela, il fallait pos-

s�eder un mod�ele simple qui permette d'expliquer de mani�ere claire et quantitative l'origine de

l'anisotropie magn�etocristalline.

Ainsi, Bruno montra [Bruno 1989, Bruno 1989b] que

Fig. 6 { L'aimantation macrosco-

pique mesur�ee dans un monocristal

de Co hcp en appliquant le champ

magn�etique ext�erieur selon l'axe s�e-

naire et selon un axe d'ordre 2 [Pau-

thenet 1982].

l'anisotropie magn�etocristalline, dans les m�etaux de tran-

sition 3d, pouvait être reli�ee �a l'anisotropie du moment

magn�etique orbital mA

orb
et �a l'interaction spin-orbite �

(E
MCA

� �� � mA

orb
). Puisque l'anisotropie du moment

magn�etique orbital trouv�ee exp�erimentalement n'est que

d'environ 10�1 �
B
dans les �lms minces les plus aniso-

tropes, une telle quantit�e ne peut pas être d�etermin�ee,

dans de tels syst�emes, par des techniques de magn�eto-

m�etrie ((classiques)) 17. Notons toutefois que des mesures

pr�ecises de magn�etom�etrie ont permis de d�eterminer une

anisotropie de l'aimantation macroscopique de l'ordre de

10�2 �
B
dans des syst�emes massifs (Fig. 6). A ce jour, le

dichro��sme magn�etique est la seule technique capable de

d�eterminer avec pr�ecision, dans les �lms minces, l'aniso-

tropie du moment magn�etique orbital. En particulier, sa

sp�eci�cit�e chimique permet de d�eterminer ind�ependam-

ment l'anisotropie magn�etocristalline dans des syst�emes

multi-�el�ements.

En�n, rappelons que:

(i) des techniques faisant appel �a la di�raction de neu-

trons permettent, en principe, de s�eparer aussi les variables de spin et d'orbite dans des syst�emes

monocristallins mais ne peuvent être utilis�ees pour l'�etude des �lms minces en raison de la faible

interaction neutron-mati�ere.

(ii) des mesures de r�esonance ferromagn�etique (FMR) permettent de mesurer le facteur g qui

est proportionnel au rapport m
orb
=m

spin
. Ainsi de r�ecentes exp�eriences de FMR ont permis de

mesurer aussi une anisotropie du moment magn�etique orbital (ou plus exactement une quantit�e

proportionnelle) [Anisimov et al. 1999].

17. Le substrat sur lequel est d�epos�e le �lm mince donne un signal para- ou diamagn�etique et il faut faire des

corrections pour obtenir le signal magn�etique provenant e�ectivement de l'�echantillon �etudi�e. De telles corrections

engendrent une incertitude non n�egligeable sur le signal magn�etique recherch�e.



26 Anisotropie magn�etique dans les alliages Co
x
Pt1�x

Parmi les syst�emes envisag�es pour remplacer les supports d'enregistrement magn�eto-optique

actuels on trouve les syst�emes CoPt qui poss�edent une tr�es forte rotation Kerr �a faible longueur

d'onde [Weller et al. 1992, Beaurepaire et al. 1998], une tr�es forte anisotropie magn�etocristalline

perpendiculaire (jusqu'�a 8 fois celle du cobalt hcp massif pour l'alliage ordonn�e Co50Pt50 [Eurin

et Pauleve 1969]) et une tr�es grande r�esistance �a la corrosion et �a l'oxydation [Lin et Gorman

1992]. Jusqu'�a pr�esent, la forte anisotropie magn�etocristalline rencontr�ee dans ces syst�emes a

�et�e attribu�ee �a l'importance du couplage spin-orbite du platine (le platine est un �el�ement lourd

et les e�ets relativistes seront, en cons�equence, importants) mais aucune mise en �evidence exp�e-

rimentale n'avait pu permettre d'expliquer clairement cette forte anisotropie magn�etocristalline

perpendiculaire et de comprendre le rôle sp�eci�que jou�e par le cobalt et le platine. Nous nous

proposons dans cette partie d'�etudier en d�etails ces ph�enom�enes, via des mesures de dichro��sme

magn�etique circulaire sur des alliages Co3Pt, CoPt3 et Co50Pt50 pr�epar�es par �epitaxie par jets

mol�eculaires. Puisque la compr�ehension de l'anisotropie magn�etocristalline (et de l'augmentation

�eventuelle de l'anisotropie du moment magn�etique orbital) n�ecessite une caract�erisation struc-

turale pr�ecise des �echantillons (�a une �echelle microscopique et par une parfaite connaissance de

la sym�etrie locale (qu'elle soit chimique ou structurale)), nous nous attacherons �a pr�eciser en

d�etails les propri�et�es structurales des syst�emes �etudi�es (mesures de di�raction X, de XAFS, et

de microscopie �electronique en transmission en haute r�esolution).

Cette partie est organis�ee de la mani�ere suivante :

Dans le chapitre 2, nous pr�ecisons les conditions de pr�eparation d'alliages Co
x
Pt1�x et dis-

cutons de leurs propri�et�es structurales et magn�etiques (au niveau macroscopique).

Dans le chapitre 3, nous pr�esentons tout d'abord le mod�ele de Bruno [Bruno 1989] (en

soulignant ses �eventuelles limitations) et introduisons ensuite des mod�eles plus sophistiqu�es tels

que celui propos�e par van der Laan [van der Laan 1998b]. Nous montrons comment des mesures

de dichro��sme magn�etique en g�eom�etrie longitudinale (
�!
H

ext
k �!k ) et transverse (�!H

ext
? �!

k )

permettent de d�eterminer �a la fois l'anisotropie du moment magn�etique orbital et du moment

magn�etique de spin e�ectif.

Dans le chapitre 4, nous pr�esentons les r�esultats des mesures de dichro��sme magn�etique

dans les alliages �etudi�es aux seuils L2;3 du cobalt (magn�etisme de la couche 3d) et du platine

(magn�etisme de la couche 5d) et les comparons avec des r�ecents calculs ab initio. Nous discutons

en�n du rôle sp�eci�que jou�e, �a une �echelle microscopique, par les �electrons 5d du platine et 3d

du cobalt dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline dans les syst�emes �a base

d'�el�ements 3d/5d.



Chapitre 2

Elaboration et caract�erisation des

�echantillons

Le diagramme de phases du syst�eme CoPt pr�esente �a hautes temp�eratures l'existence d'une

solution solide cfc d�esordonn�ee (pour toutes les compositions); et �a plus basse temp�erature deux

phases cfc ordonn�ees L12 (autour des compositions CoPt3 et Co3Pt), une phase hcp d�esordonn�ee

(pour des concentrations en platine inf�erieures �a 15%) et une phase ordonn�ee t�etragonale L10

(autour de la composition Co50Pt50). L'�epitaxie par jets mol�eculaires o�re de nombreux degr�es de

libert�e suppl�ementaires par rapport aux techniques de pr�eparation traditionnelles (temp�erature

et sym�etrie du substrat, vitesse de d�epôt, rôle de la di�usion de surface). Aussi, il est possible de

stabiliser avec une telle technique (i) des phases m�etastables (�lms minces d'alliage CoPt3 ou

Co3Pt [Rooney et al. 1995, Harp et al. 1993, Maret et al. 1996]) (ii) des phases stables ordonn�ees

�a un seul variant directement lors de la pr�eparation (ordre L10 autour de la concentration �equia-

tomique [Harp et al. 1993b]). Ces �lms minces �epitaxi�es poss�edent des propri�et�es structurales

particuli�eres qui, dans le cas des phases m�etastables, tendent �a augmenter de mani�ere tout �a

fait signi�cative les valeurs des constantes d'anisotropie magn�etocristalline par rapport �a celles

trouv�ees dans les mat�eriaux massifs correspondants. Ainsi, les �lms minces d'alliage CoPt3,

qui cristallisent dans une structure cfc, pr�esentent une anisotropie magn�etocristalline dix fois

sup�erieure lorsqu'ils sont pr�epar�es autour de 700 K.

C'est en 1993 que Harp mit en �evidence la premi�ere phase m�etastable hexagonale dans les

�lms minces Co3Pt �epitaxi�es par EJM [Harp et al. 1993]. Cette phase est caract�eris�ee par une

modulation de composition selon la direction de croissance [0001], fortement d�ependante de la

temp�erature de d�epôt. Un tel �lm, s'il �etait parfaitement ordonn�e, consisterait en un empile-

ment altern�e de plans denses (0001) de Co et de CoPt. Aussi, on s'attend, assez intuitivement, �a

27
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ce que cet abaissement de sym�etrie engendre une forte anisotropie magn�etocristalline uniaxiale,

comme c'est le cas dans les multicouches par exemple. Comme cela a �et�e montr�e [Pierron-Bohnes

et al. 1998], l'apparition de cet ordre �a plus ou moins longue distance provient principalement

(i) d'une di�usion de surface pr�ef�erentielle (ii) de la tendance �a la s�egr�egation des atomes de

platine �a la surface lors du d�epôt 1. Ainsi, pour des temp�eratures de croissance interm�ediaires

(de l'ordre de 700 K pour les alliages �elabor�es autour de la composition Co3Pt), la di�usion des

atomes sur la surface libre (lors du d�epôt) domine la di�usion en volume et la s�egr�egation des

atomes de platine 2 tend �a former des arrangements structuraux chimiquement anisotropes. Il est

clair en e�et que, lors de la croissance par EJM, la direction de croissance n'est pas �equivalente

aux autres directions et impose par cons�equent une contrainte g�eom�etrique suppl�ementaire. En

augmentant la temp�erature de croissance, la di�usion en volume augmente de mani�ere signi�-

cative et d�etruit ces arrangements structuraux anisotropes. Inversement, si la temp�erature de

croissance est faible (typiquement, inf�erieure �a 450 K), la di�usion de surface (lors du d�epôt) est

insu�sante pour promouvoir de tels arrangements et ne pourra conduire qu'�a des phases chi-

miquement d�esordonn�ees. Puisque ces e�ets d'ordre proviennent directement de la comp�etition

entre di�usion de surface et di�usion de volume lors du d�epôt, ils n'apparâ�tront donc que pour

une gamme restreinte de temp�erature de croissance (de l'ordre de quelques dizaines de degr�es).

Un tel comportement est en accord avec la valeur de l'�energie d'activation volumique E
v
d�eter-

min�ee dans les syst�emes massifs. Ainsi, dans le cas particulier de l'alliage CoPt3 [Dahmani et al.

1985], on trouve que le temps de relaxation � (� � exp(E
v
=kT )) des e�ets d'ordre structuraux

en volume est de 170 h �a 690 K (bien plus important que le temps d'�elaboration de la couche) et

de 8 h �a 800 K (comparable au temps d'�elaboration). En r�esum�e, ces e�ets d'ordre anisotropes

permettent de cr�eer:

(i) des phases m�etastables 3 pour lesquelles on peut, en choisissant la temp�erature de d�epôt,

contrôler les e�ets d'ordre structuraux anisotropes (ou, en d'autres termes, la di��erence dans le

1. L'origine de ces e�ets de s�egr�egation ne peut être ici que de nature �elastique ou g�eom�etrique (le volume des

atomes de platine est grand devant celui des atomes de cobalt) car les �energies de surface du platine et du cobalt

sont similaires.

2. Cette tendance �a la s�egr�egation des atomes de platine sur les atomes de cobalt a �et�e mise en �evidence

exp�erimentalement par Gauthier et Ferrer [Gauthier et al. 1992, Ferrer et al. 1996] �a la surface d'un monocristal

de Co3Pt. A l'aide d'une �etude LEED, Gauthier a montr�e qu'il existe dans les trois derni�eres couches de surface

(Ci) un pro�l de concentration en platine (C1=46%, C2=3%, C1=37%). Les mesures de di�raction magn�etique

de surface de Ferrer ont montr�e que le moment magn�etique des atomes de platine �etait r�eduit par un facteur deux

�a la surface par rapport �a celui mesur�e en volume (ce qui est li�e �a une diminution du nombre de liaisons Co-Pt).

3. Nous avons utilis�e le terme m�etastable puisqu'il apparâ�t - tout du moins pour les alliages �epitaxi�es Co3Pt

et CoPt3 - que ces e�ets d'ordre disparaissent progressivement apr�es un recuit ex situ [Maret et al. 1998].
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nombre de liaisons Co-Pt perpendiculairement et parall�element �a la direction de croissance) et

par cons�equent l'anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire.

(ii) des phases stables ordonn�ees �a un seul variant. C'est le cas des alliages pr�epar�es autour

de la composition �equiatomique Co50Pt50 qui cristallisent dans une structure de type L10 [Harp

et al. 1993b]. Par opposition, les alliages massifs ordonn�es L10 pr�esenteront trois variants d'orien-

tation selon que l'axe quadratique est orient�e le long d'une direction [100], [010], ou [001]. Dans

ce cas, un moyen d'obtenir des monocristaux ne poss�edant qu'un seul variant est de recuire des

phases d�esordonn�ees cfc en pr�esence d'un champ magn�etique ext�erieur [Eurin et Pauleve 1969].

Soulignons d�es �a pr�esent que les e�ets de mise en ordre obtenus dans les alliages Co
x
Pt1�x ont

�et�e �egalement observ�es dans de nombreux syst�emes �elabor�es par EJM (Fe50Pd50 [Gehanno et al.

1997], Fe50Pt50 [Farrow et al. 1998], et Co75Ru25 [Pierron-Bohnes et al. 1997]) et pulv�erisation

cathodique (Fe50Pd50 [Caro et al. 1998] et CoPt3 [Li et al. 1997]). Toutefois, mentionnons que

nous n'avons observ�e dans des alliages Co80Rh20 (�epitaxi�es sur une couche tampon de platine

(111), d�epos�ee sur un substrat de saphir (0001)) aucune apparition d'anisotropie magn�etique

perpendiculaire en modi�ant la temp�erature de croissance T
g
(5806 T

g
6730 K) 4.

Notre �etude a consist�e en l'�elaboration de couches minces Co
x
Pt1�x (x=0.25, 0.50, 0.75)

par EJM en cherchant �a stabiliser une tr�es forte anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire

au plan de la couche. Si ce travail s'inscrit dans la continuit�e des �etudes e�ectu�ees par Harp et

Rooney [Harp et al. 1993, Harp et al. 1993b, Rooney et al. 1995], il se d�emarque, �a notre avis, par

le soin particulier apport�e �a la caract�erisation des propri�et�es structurales (d�eduites de mesures

de di�raction X et de microscopie �electronique en transmission, cf. section 2.1). En particulier, la

comparaison pr�ecise de la sym�etrie cristalline locale (et de l'extension des e�ets de mise en ordre)

dans les di��erents �lms minces d'alliage �elabor�es au laboratoire, nous permettra d'�etablir des

corr�elations claires entre propri�et�es structurales et propri�et�es magn�etiques. Ainsi, l'optimisation

des conditions d'�elaboration, nous permettra de stabiliser, dans un �lm d'alliage Co50Pt50, une

anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire de l'ordre de 3�107 erg.cm�3 (section 2.4.2).

2.1 Techniques exp�erimentales

Nous rappelons bri�evement dans cette section les informations structurales pouvant être

extraites �a partir de mesures de di�raction X et de microscopie �electronique en transmission.

Comme mentionn�e ci-dessus, les �lms minces d'alliage �etudi�es dans ce chapitre ont �et�e �elabor�es

4. Un tel comportement est a priori assez surprenant puisque, au vue de la di��erence de taille importante

entre les atomes de rhodium et de cobalt, on pouvait s'attendre �a des e�ets de s�egr�egation similaires pour des

temp�eratures de d�epôt proches de celles utilis�ees dans les alliages CoxPt1�x.
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par EJM au laboratoire. Une description d�etaill�ee du bâti ultravide est donn�ee dans la r�ef�erence

suivante [Henry 1995].

2.1.1 La di�raction X

(i) Les mesures de type �=2� (di�raction en r�eexion sym�etrique, Fig. 2.1.b 5) permettent

de mesurer la distance d
hkl

entre des plans hkl parall�eles au plan de la couche (le vecteur de

di�usion q
hkl

�etant perpendiculaire au plan de la couche). La largeur �a mi-hauteur ��
hkl

donne

la coh�erence selon la direction de croissance (c'est �a dire la longueur L
perp

sur laquelle les plans

d
hkl

di�ractent de mani�ere coh�erente).

(ii) Les ((rocking curves)) (balayage en !) en r�eexion sym�etrique, o�u 2� est �x�e et ! varie

entre � ��! et � + �! (�! � 3o). La largeur �a mi-hauteur de ces pics d�epend �a la fois de la

mosa��cit�e (d�esorientation cristallographique selon l'axe de croissance) et de la coh�erence planaire.

(iii) Les mesures de type !=2� (di�raction en r�eexion asym�etrique) o�u ! = � � � (� est

l'angle entre les plans d
hkl

parall�eles �a la surface et des plans d
h
0
k
0
l
0 inclin�es). Ces mesures

permettent, par exemple, de di��erencier un empilement hexagonal compact d'un empilement

cubique �a faces centr�ees.

Les exp�eriences de di�raction X pr�esent�ees dans ce travail ont �et�e r�ealis�ees en collaboration

avec C. Ulhaq-Bouillet (i) sur un di�ractom�etre Philips haute r�esolution �equip�e d'un monochro-

mateur �a quatre cristaux Ge (220) en utilisant la longueur d'onde K
�1 du cuivre (�=0.1541 nm)

(ii) sur un di�ractom�etre Siemens en utilisant la longueur d'onde K
�1 du cobalt (�=0.1790 nm).

Ce dernier appareil pr�esente une r�esolution angulaire inf�erieure �a celle du di�ractom�etre Philips,

mais d�elivre un ux plus intense. Aussi, il est mieux adapt�e �a la recherche d'e�ets d'ordre.

2.1.2 La microscopie �electronique en transmission

Nous nous contenterons dans cette section d'exposer tr�es bri�evement les di��erents modes

d'observation g�en�eralement utilis�es en microscopie �electronique en transmission. Pour plus de

d�etails, nous invitons le lecteur �a se reporter aux r�ef�erences suivantes [Spence 1988, Portier 1990].

Champ sombre, champ clair, mode di�raction

En microscopie �electronique en transmission, on observe dans le plan focal image de l'objectif

un diagramme de di�raction 2D repr�esentant une section plane de l'espace r�eciproque (perpen-

diculairement �a la direction de propagation des �electrons incidents). A l'aide d'un diaphragme

5. Par d�e�nition, ! d�esigne l'angle d'incidence (par rapport au plan de l'�echantillon) et � d�esigne l'angle de

r�eexion (Fig. 2.1.a).
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Fig. 2.1 { a) D�e�nition des angles � (angle de r�eexion), ! (angle d'incidence), et � (angle entre

la normale �a la surface de l'�echantillon �!n et le vecteur de di�usion �!q ). b) Cas particulier de
la di�raction en r�eexion sym�etrique �=2� (�=0) [Michel 1995].
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plac�e dans le plan focal image de l'objectif, on peut s�electionner soit le faisceau transmis (image

en champ clair) soit l'un des faisceaux di�ract�es (image en champ sombre). Ainsi, on peut ob-

Tension d'acc�el�eration (keV) 400

Aberration sph�erique C
S
(mm) 1

Semi-convergence C
C
(mrad) 0.7

Aberration chromatique (nm) 8

R�esolution optique (nm) 0.17

Tab. 2.1 { Caract�eristiques du microscope JEOL 4000 EX.

server, �a l'aide d'un syst�eme de projection (�equivalent �a une lentille dont la distance focale est

choisie de telle sorte que le conjugu�e du plan d'observation soit le plan image de l'objectif), un

contraste de di�raction sur un �ecran ou un �lm photographique. En champ clair, o�u seul le fais-

ceau transmis contribue �a l'image, toutes les parties di�ractantes de la pr�eparation apparaissent

sombres sur un fond clair; inversement, en champ sombre, seules les parties di�ractantes hkl

contribuent �a l'image et apparaissent claires sur un fond sombre. Pour observer le diagramme

de di�raction de l'�echantillon (mode di�raction), il faut dans ce cas modi�er la distance focale

du syst�eme de projection a�n que le conjugu�e du plan d'observation soit le plan focal image de

l'objectif.

Haute r�esolution

Lorsque l'on place, dans le plan focal image de l'objectif, un diaphragme dont l'ouverture est

su�samment grande pour laisser passer le faisceau transmis et au moins un faisceau di�ract�e,

on observe un contraste suppl�ementaire (de phase) li�e �a la structure du mat�eriau et provenant

de l'interf�erence entre les faisceaux di�ract�es et le faisceau transmis dans le plan focal image

de l'objectif. Dans un cas id�eal, l'amplitude dans le plan image de l'objectif serait simplement

proportionnelle au potentiel projet�e du cristal (le potentiel projet�e selon la direction de pro-

pagation des �electrons incidents). En pratique, les images obtenues en haute r�esolution sont

fortement modi��ees par le syst�eme optique lui-même (la fonction image n'est pas la fonction

objet mais cette derni�ere convolu�ee avec une fonction de transfert, caract�eristique des aberra-

tions optiques propres au microscope) et il est n�ecessaire, dans la plupart des cas, de mod�eliser

les images obtenues exp�erimentalement. Les exp�eriences de microscopie �electronique pr�esent�ees

dans ce travail ont �et�e e�ectu�ees au Commissariat �a l'Energie Atomique (CEA) �a Grenoble sur

un microscope JEOL 4000 EX (Tab. 2.1) en collaboration avec J. Thibault et C. Ulhaq-Bouillet.
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La pr�eparation des lames minces a �et�e r�ealis�ee par A. Barna.

2.2 Elaboration de phases m�etastables par EJM

2.2.1 L'alliage Co3Pt

L'alliage Co3Pt �elabor�e par EJM autour de 700 K adopte pr�ef�erentiellement l'empilement

hcp [Harp et al. 1993]. Parmi les substrats envisag�es, le mica constitue un bon choix puisqu'un

clivage fait apparâ�tre une surface pseudo-hexagonale sur laquelle l'�epitaxie du ruth�enium (0001)

est ais�ee [Henry 1995] 6. En outre, le faible d�esaccord de maille (de l'ordre de 3%) entre les faces

(0001) du ruth�enium et de l'alliage Co3Pt constitue un atout suppl�ementaire pour la croissance.

L'alliage Co
x
Pt1�x

7, d'une �epaisseur de 400 nm, a �et�e co-d�epos�e �a 670 K sur une couche tampon

de ruth�enium (0001) �evapor�ee �a 900 K (�epaisseur 12 nm). Pr�ealablement, le substrat de mica a

�et�e chau��e �a haute temp�erature (950 K) pour permettre la d�esorption des mol�ecules d'oxyg�ene

et d'hydrocarbure de la surface. La pression r�egnant dans l'enceinte �a ultravide lors du d�epôt

�etait proche de 10�9 Torr. Durant toute la croissance, les ux contrôl�es par des balances �a quartz

�etaient de 0.005, 0.021, et 0.009 nm/s pour le ruth�enium, le cobalt et le platine, respectivement.

Apr�es le d�epôt de la couche d'alliage, une couche de protection de ruth�enium de 4 nm a �et�e

d�epos�ee �a 270 K.

Di�raction X

La �gure 2.2 montre les spectres de di�raction obtenus en g�eom�etrie �=2� sur le �lm mince

�etudi�e. On observe, pour des angles proches de 25o, un pic de di�raction caract�eristique d'un

empilement hcp ou fcc de l'alliage Co
x
Pt1�x (raies (0002) et (111), respectivement). La longueur

de coh�erence perpendiculaire de l'alliage, obtenue �a partir de la largeur �a mi-hauteur de la raie

(0002) ((111)), est de l'ordre 20 nm. A partir de la position de cette même raie, on d�eduit le

param�etre de maille c de la phase hexagonale (c = (�= sin �0002)=0.419 nm) ou celui de la phase

cfc (a
cfc

= (
p
3�=2 sin �111)=0.363 nm), ce qui correspond �a une concentration en cobalt proche

de 0.80 [Leroux 1989]. Il est int�eressant de noter l'existence d'un pic de di�raction suppl�ementaire

situ�e au voisinage de l'angle moiti�e de la raie fondamentale (0002) ((111)) de l'alliage Co80Pt20.

Nous rappelons que ce pic de surstructure, qui est normalement absent pour un alliage hcp (cfc)

6. L'utilisation d'une couche tampon de Ru (d'une �epaisseur de l'ordre de 10 nm) est n�ecessaire pour enterrer

les impuret�es pr�esentes �a la surface du mica et pour obtenir une surface monocristalline plane.

7. Dans un premier temps, nous d�esignerons par x la concentration en cobalt de l'alliage CoxPt1�x car la

concentration exacte est connue soit par la d�etermination des param�etres de maille par di�raction X (en se

r�ef�erant aux param�etres des alliages massifs), soit par microanalyse X.
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Fig. 2.2 { Spectres de di�raction X en g�eom�etrie �=2� mesur�es sur un �lm mince Co80Pt20

d�epos�e sur une couche tampon de ruth�enium (0001). Sur la �gure de gauche, on observe un pic

de di�raction suppl�ementaire qui r�esulte d'un empilement de plans A et B de di��erentes com-

positions. Les mesures ont �et�e e�ectu�ees sur le di�ractom�etre Siemens en utilisant la longueur

d'onde K
�1 du cobalt.

d�esordonn�e, traduit l'existence d'une modulation de composition selon l'axe de croissance. A�n

de quanti�er pr�ecis�ement l'intensit�e de cette modulation chimique �a longue distance, on peut

d�e�nir un param�etre d'ordre S �egal �a :

S =
(�
A
� �

B
)

2 (1� x)
(2.1)

o�u �
A
(�
B
) repr�esente la probabilit�e d'occupation des atomes de platine dans le plan A riche en

platine (B, appauvri en platine). S est d�eduit du rapport des intensit�es int�egr�ees de la raie de

surstructure et de la raie fondamentale, corrig�ees de l'absorption et des facteurs de correction de

polarisation et de Lorentz [Maret et al. 1999] 8. On d�eduit pour l'alliage Co80Pt20 un param�etre

d'ordre d'environ 0.1, ce qui est nettement plus faible que la valeur trouv�ee par Harp [Harp

et al. 1993] pour une temp�erature de croissance similaire (S � 0.6). Nous reviendrons en d�etails

sur ce point par la suite, et pr�esentons auparavant sur la �gure 2.3 une carte d'iso-intensit�es,

construite �a partir d'un ensemble de ((rocking curves)) mesur�ees en g�eom�etrie asym�etrique autour

des r�eexions 113 de la phase cfc et 1013 de la phase hcp. On d�eduit de ces mesures que

l'empilement est majoritairement hcp (de l'ordre de 80%); les composantes planaires des vecteurs

8. Le param�etre d'ordre S est �egal �a 1 lorsque tous les atomes de Pt sont dans le plan A. Toutefois, puisque les

e�ets d'ordre obtenus dans les phases m�etastables sont limit�es par la di�usion de volume, on s'attend �a obtenir,

dans ces syst�emes �epitaxi�es, un param�etre d'ordre inf�erieur �a 1 [Bouzidi et al. 1998].
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Fig. 2.3 { Carte d'iso-intensit�es autour des r�eexions caract�eristiques des empilements cfc et

hcp, obtenue par des mesures de ((rocking curves )) en g�eom�etrie asym�etrique. q2
hkl

= q2
hkl;x

+q2
hkl;z

,

o�u q
hkl

repr�esente le vecteur de di�usion dans l'espace r�eciproque d'un plan di�ractant hkl

(q = 1=d
hkl

). Les mesures ont �et�e e�ectu�ees sur un di�ractom�etre Philips en utilisant la longueur

d'onde K
�1 du cuivre.

de di�usion q1013 et q113 sont identiques et permettent de d�eterminer le param�etre dans le plan de

croissance de la phase hcp: a
hcp

=0.260 nm. La d�eviation du rapport c=a (1.611) par rapport �a la

valeur attendue dans le cas d'un empilement hcp id�eal (c=a =
p
8=3 �1.633) montre qu'il existe

une l�eg�ere compression de l'empilement hcp. Cette compression peut être reli�ee �a l'existence

de la modulation de composition. Toutefois, il faut noter que ce n'est pas la modulation de

composition qui favorise l'empilement hcp puisqu'il a �et�e montr�e qu'un recuit ex situ [Maret

et al. 1999], s'il tend �a diminuer consid�erablement le param�etre d'ordre, ne modi�ait que peu

ou pas la fraction volumique de la phase hcp 9. L'observation faite par Harp [Harp et al. 1993]

d'une augmentation du param�etre d'ordre S avec la fraction volumique de la phase hcp n'est

donc que fortuite 10.

9. Puisque la compression selon la direction de croissance provient de la modulation de composition, un recuit

ex situ conduit �a une augmentation de la distance entre plans (0001) [Maret et al. 1999].

10. L'existence d'une modulation chimique dans la phase cfc minoritaire a �et�e mise en �evidence �a partir du

traitement d'images HRTEM [Maret et al. 1998]. Aussi, nous n'avons volontairement pas d�esign�e la raie de

surstructure par la raie (0001).
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Coh�erence spatiale, coh�erence temporelle

Nous supposons que la faible modulation chimique �a longue distance dans notre �echantillon

est la cons�equence de l'existence d'une large mosa��cit�e. En e�et, la largeur �a mi-hauteur �! de

la ((rocking curve)) mesur�ee autour de la raie (0002) r�ev�ele une mosa��cit�e de l'ordre de 1.8o (Fig.

2.4). Une telle mosa��cit�e doit limiter signi�cativement la di�usion en surface des atomes (lors

du d�epôt), et doit donc nuire �a la cr�eation d'arrangements structuraux anisotropes �a longue

distance 11. Il faut toutefois souligner que la diminution apparente du param�etre d'ordre S

n'engendre pas une diminution de l'anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire (section 2.4).

En e�et, ces e�ets d'ordre peuvent subsister �a un niveau local mais ne pourront pas être d�etect�es
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Fig. 2.4 { Spectres de di�raction X �=2� (trait plein) et ((rocking curves )) associ�ees (pointill�es)

mesur�es sur l'alliage �epitaxi�e Co80Pt20 (raie K�1 du cuivre).

par di�raction X (i) soit parce que leur extension verticale (selon la direction de croissance) est

faible (et par cons�equent le nombre de plans (0001)(1
2
1
2
1
2
) di�ractants de mani�ere coh�erente sera

fortement r�eduit), (ii) soit parce qu'il existe des domaines ordonn�es en antiphase (deux domaines

ordonn�es selon la direction de croissance dans un empilement ABAB et BABA) dont l'extension

lat�erale moyenne est plus faible que la moiti�e de la largeur de coh�erence spatiale intrins�eque du

faisceau de rayons X (de l'ordre de la centaine de nm pour le di�ractom�etre Philips utilis�e

au laboratoire). Rappelons que la largeur de coh�erence spatiale (ou transverse) X
trans

est la

distance sur l'objet sur laquelle la radiation peut être trait�ee de mani�ere coh�erente (soit la

distance sur laquelle la phase de l'onde incidente est conserv�ee). Ainsi, les ondes di�us�ees par un

11. L'utilisation de substrats de Al2O3 (0001) permet en e�et d'obtenir des mises en ordre �a plus longue distance

[Harp et al. 1993, Yamada et al. 1998].
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objet quelconque constitu�e de deux atomes qui sont s�epar�es par une distance inf�erieure �a X
trans

interf�ereront de mani�ere coh�erente (les amplitudes complexes des ondes di�us�ees par chacun des

atomes s'additionnent). Inversement, des atomes s�epar�es par une distance plus grande queX
trans

T
g

(K)

c
hcp

(nm)

a
hcp

(nm)



hcp

%hcp S L?

(nm)

�!

(deg.)

e
CoPt

(nm)

670 0.419 0.260 0.986 �80 �0.1 20 1.8 400

Tab. 2.2 { Les param�etres structuraux de l'alliage Co80Pt20 �elabor�e par EJM sur une couche tam-

pon de ruth�enium (0001), d�eduits des mesures de di�raction X. T
g
, temp�erature de croissance ;

c
hcp

, param�etre de maille de la phase hexagonale d�eduit de la position de la raie (0002) ; a
hcp

,

param�etre de maille de la phase hexagonale d�eduit des mesures en g�eom�etrie asym�etrique !=2�

�a partir de la position de la raie (10.3); 

hcp

, d�eviation du rapport c=a par rapport �a la valeur

attendue dans le cas d'un empilement hcp id�eal; %hcp, pourcentage de la phase hexagonale d�eduit

de l'ensemble des ((rocking curves )) mesur�ees en g�eom�etrie asym�etrique; S, param�etre d'ordre d�e-

duit du rapport des intensit�es de la raie fondamentale (0002)(111) et de la raie de surstructure

correspondante; L?, longueur de coh�erence perpendiculaire d�eduite de la largeur �a mi-hauteur

de la raie (0002)(111) mesur�ee en g�eom�etrie sym�etrique �=2�; �!, largeur �a mi-hauteur de la

((rocking curve )) mesur�ee autour de la raie (0002) (111); e
CoPt

, �epaisseur de l'alliage mesur�ee

par les balances �a quartz lors de l'�epitaxie par EJM.

di�usent de mani�ere incoh�erente (l'intensit�e totale di�us�ee est la somme des intensit�es relatives �a

chaque atome). D'une mani�ere g�en�erale, la relation liant la largeur de coh�erence spatiale X
trans

�a la longueur d'onde � et �a la divergence �? du faisceau s'�ecrit [Spence 1988]:

X
trans

= �=2��? (2.2)

Notez par ailleurs que la longueur de coh�erence longitudinale X
long

d�ecrit la coh�erence temporelle

de l'onde, i.e. selon la direction de propagation du faisceau:

X
long

= �2=2�� (2.3)

Pour un tube �a rayons X, X
long

est de l'ordre du microm�etre. En di�raction X, les coh�erences

transverse et longitudinale du faisceau sont des param�etres importants �a connâ�tre pour l'�etude

des ph�enom�enes d'ordre dans des syst�emes o�u il existe des parois d'antiphase car un param�etre

d'ordre n'a, dans ce cas pr�ecis, de sens qu'�a la coh�erence pr�es du faisceau. Nous reviendrons sur

ce point dans la section 2.3.2.
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Puisque c'est la s�egr�egation du platine qui est le ((moteur)) des e�ets d'ordre structuraux

anisotropes, on s'attend �a ce que ces e�ets ne s'�etablissent �a longue distance que pour des

concentrations faibles en platine. Aussi, nous pr�esentons dans la section suivante le cas d'alliages

cfc �elabor�es autour de la concentration CoPt3 dans lesquels des e�ets d'ordre locaux ont �et�e

observ�es par XAFS. De tels e�ets d'ordre sont �a l'origine d'une anisotropie magn�etocristalline

comparable �a celle d�etermin�ee dans le cobalt hcp massif [Rooney et al. 1995].

2.2.2 L'alliage CoPt3

Les deux alliages Co
x
Pt1�x (�epitaxi�es �a 690 et 800 K) pr�esent�es dans cette section ont �et�e

caract�eris�es pr�ec�edemment [Maret et al. 1997]. Comme pour le �lm mince d'alliage Co80Pt20,

les alliages ont �et�e co-d�epos�es sur une couche tampon de Ru (0001) (de 15 nm d'�epaisseur et

pr�ealablement �evapor�ee sur un substrat de mica) en choisissant des ux de 0.005 et 0.020 nm/s

pour le cobalt et le platine, respectivement (notons que l'utilisation de ux plus importants (jus-

qu'�a trois ordres de grandeur sup�erieurs) ne semble pas a�ecter les propri�et�es cristallographiques

et magn�etiques de ces �echantillons [Shapiro et al. 1997]). Ces �lms minces d'une �epaisseur de

l'ordre de 50 nm ont �et�e �nalement recouverts d'une couche de platine a�n d'�eviter une �eventuelle

oxydation en surface (�epaisseur �3 nm).

Di�raction X et XAFS

Nous reportons dans le tableau 2.3 les principales grandeurs structurales d�eduites des me-

sures de di�raction X faites au laboratoire sur un di�ractom�etre Philips. L'absence des raies

1013 (en g�eom�etrie asym�etrique !=2�) et 1
2
1
2
1
2 (en g�eom�etrie sym�etrique �=2�) con�rme (i) que

les deux �echantillons cristallisent dans une structure cfc (section 2.2.1) et (ii) qu'aucune mo-

dulation chimique �a longue distance n'est pr�esente suivant la direction de croissance dans les

plans (111). Des mesures compl�ementaires montrent toutefois que seul l'alliage d�epos�e �a 800 K

est partiellement ordonn�e dans une structure de type L12
12 (S � 0:2). L'absence de raie de

surstructure dans l'alliage pr�epar�e �a 690 K (pour une temp�erature de d�epôt relativement voisine

de celle o�u l'on observait les e�ets de s�egr�egation les plus importants dans les alliages Co3Pt) ne

signi�e pas n�ecessairement qu'il n'existe pas des arrangements structuraux anisotropes. Simple-

ment, ces e�ets d'ordre ne pourront pas être d�etect�es par di�raction X si leur extension verticale

12. Dans un alliage CoPt3 parfaitement ordonn�e de type L12, les atomes de Pt sont situ�es aux centres des faces

du cube et les atomes de Co aux sommets du cube. L'ordre local dans cette structure est parfaitement isotrope

car un atome de Co contenu dans un plan (111) est entour�e de six atomes de Pt situ�es dans ce plan (111) et trois

atomes de Pt dans les plans sup�erieur et inf�erieur (111).
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Alliage T
g

(K)

a
cfc

(nm)

L?

(nm)

�!

(deg.)

e
CoPt

(nm)

e
Pt

(nm)

Co25Pt75 690 0.385 27.5 1.10 45.6 2.7

Co32Pt68 800 0.383 29.0 0.84 47.2 2.5

Tab. 2.3 { Les param�etres structuraux d'alliages Co
x
Pt1�x (111) �elabor�es par EJM sur une

couche tampon de ruth�enium, d�eduits des mesures de di�raction X. T
g
, temp�erature de crois-

sance ; a
cfc

, param�etre de maille de la phase cfc d�eduit de la position de la raie (111) de l'alliage

Co
x
Pt1�x; L?, longueur de coh�erence perpendiculaire d�eduite de la largeur �a mi-hauteur de la

raie (111) ; �!, largeur �a mi-hauteur de la ((rocking curve )) mesur�ee autour de la raie (111) ;

e
CoPt(Pt), �epaisseur de la couche d'alliage (de protection) mesur�ee par r�eectivit�e X.

(ou lat�erale) est trop faible (quelques plans atomiques).

A�n de mettre en �evidence un �eventuel ordre anisotrope local, il faut utiliser des m�ethodes

plus locales qui permettent de sonder directement l'environnement cristallographique et chimique

autour d'un atome donn�e. La technique XAFS est l'une de ces techniques et l'utilisation d'un

rayonnement synchrotron X pouvant être polaris�e lin�eairement est un atout suppl�ementaire pour

sonder au niveau microscopique ces �eventuels e�ets d'ordre structuraux anisotropes. Les mesures

de XAFS polaris�ee, e�ectu�ees �a l'ESRF et au LURE aux seuils d'absorption K du cobalt et L3

du platine, ont montr�e clairement pour l'alliage pr�epar�e �a 690 K une augmentation de paires Co-

Pt et une diminution de paires Pt-Pt lorsque l'on basculait la direction du champ �electrique de

parall�ele �a perpendiculaire (par rapport au plan de la couche) [Meneghini et al. 1997, Meneghini

et al. 1999]. A contrario, des mesures semblables e�ectu�ees sur l'�echantillon pr�epar�e �a 800 K ne

montrent pas de modi�cation notable dans le nombre de coordination Co-Pt selon la direction

du champ �electrique. Ce dernier r�esultat est simplement reli�e �a la formation de la structure

isotrope L12, favoris�ee par une importante di�usion en volume �a 800 K.

Des e�ets d'ordre �a l'�echelle microscopique

En r�esum�e, il existe donc, dans l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K, des e�ets d'ordre structuraux

anisotropes, qui r�esulteraient de la pr�esence de petits clusters bidimensionnels de cobalt perpen-

diculairement �a la direction de croissance [Tyson et al. 1996] et dont la formation est induite par

(i) la s�egr�egation du platine (ii) une di�usion essentiellement de surface lors du co-d�epôt. Il faut

toutefois noter (i) qu'en l'absence d'autres techniques de caract�erisation structurale telle que la

microscopie �electronique en transmission, il est di�cile de quanti�er l'extension lat�erale de ces
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plaques de cobalt (les mesures de XAFS semblent toutefois montrer que l'extension lat�erale est

de l'ordre du nanom�etre) (ii) que ces e�ets d'ordre sont locaux et qu'il n'y a a priori aucune

coh�erence perpendiculaire et transverse dans la disposition de ces plaques 13. Nous allons mon-

trer (section 2.4) que cette distribution anisotrope dans l'alliage pr�epar�e �a 690 K tend �a modi�er

consid�erablement ses propri�et�es magn�etiques (temp�erature de Curie et anisotropie magn�etocris-

talline). Soulignons en�n que si les �etudes de XAFS polaris�ee ont permis de d�ecrire l'ordre local

des phases m�etastables stabilis�ees dans les alliages �epitaxi�es CoPt3, la variation de l'anisotropie

perpendiculaire dans ces syst�emes en fonction de la temp�erature de d�epôt a �et�e observ�ee pour

la premi�ere fois par Rooney [Rooney et al. 1995].

2.3 Elaboration de phases stables par EJM

Si l'EJM permet d'�elaborer des phases m�etastables poss�edant un ordre chimique uniaxial 14,

elle o�re aussi, contrairement aux autres m�ethodes de pr�eparation traditionnelles, la possibilit�e

de stabiliser des phases stables ordonn�ees �a un seul variant. Aussi, nous pr�esentons dans cette

section le cas d'alliages �elabor�es autour de la concentration Co50Pt50
15.

2.3.1 L'alliage Co50Pt50

A�n d'amorcer la croissance selon une direction [001], nous avons choisi de d�eposer l'alliage

sur un substrat de MgO (001) (structure NaCl, param�etre de maille 0.421 nm). Alors que la

pr�eparation de surfaces propres des substrats de mica est ais�ee, le nettoyage des substrats de MgO

n�ecessite quelques traitements chimiques et thermiques bien sp�eci�ques. Nous rappelons dans

le tableau 2.4 les di��erentes �etapes de pr�eparation. Le substrat de MgO ainsi nettoy�e pr�esente

un clich�e de di�raction RHEED avec de nombreuses lignes de Kikuchi, caract�eristiques d'une

surface de bonne qualit�e structurale [Vassent 95]. Bien �evidemment, la di��erence de param�etre de

maille importante entre les faces (001) du MgO et de l'alliage Co50Pt50 nous conduit �a utiliser une

couche tampon assez �epaisse, et le platine (structure cubique, a=0.392 nm) constitue un excellent

choix. Apr�es avoir d�epos�e cette couche tampon �a 990 K (�epaisseur 9 nm, ux 0.006 nm/s),

13. L'existence de domaines ordonn�es selon la direction de croissance dans un empilement ABAB mais en

antiphase n'est pas �a exclure (section 2.2.1). Nous verrons toutefois dans la section 2.4 que ce n'est pas le cas.

14. Dans les phases m�etastables Co3Pt par exemple, l'ordre chimique est purement uniaxial car des mesures de

di�raction X en transmission n'ont pas pu mettre en �evidence une quelconque modulation �a longue distance dans

le plan de la couche (absence des r�eexions 1
2
00 et 3

2
00) [Maret et al. 1998].

15. Une �etude des propri�et�es structurales et magn�etiques des �lms minces d'alliage CoxPt1�x �elabor�es par EJM

autour de la concentration �equiatomique est aussi pr�esent�ee dans les r�ef�erences suivantes [Parasote 1998, Parasote

et al. 1998b].
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D�egraissage D�egazage

trichloro�ethane, 5 min ? 2 h �a 420 K

ac�etone, 5 min 3 h �a 620 K

m�ethanol, 5 min 15 min �a 720 K

Tab. 2.4 { Proc�edure de nettoyage des substrats de MgO (001). Apr�es le d�egraissage, les substrats

doivent être transport�es dans le m�ethanol puis s�ech�es �a l'azote sec avant d'être d�epos�es sur le

porte �echantillon (?, en dessous de son point d'�ebullition). Les traitements thermiques visent

principalement �a d�esorber les mol�ecules H2O et CO. Une telle proc�edure s'applique aussi aux

substrats orient�es (110) [Vassent 95].

l'alliage Co
x
Pt1�x d'une �epaisseur de 40 nm a �et�e co-d�epos�e �a 800 K 16 en utilisant des ux de

0.011 et 0.008 nm/s pour les atomes de platine et de cobalt, respectivement. A la suite du d�epôt,

une couche de protection de ruth�enium (�epaisseur 3.5 nm) a �et�e d�epos�ee �a 270 K.

Di�raction X

Nous reportons sur la �gure 2.5 les diagrammes de di�raction X (obtenus en r�eexion sy-

m�etrique �=2�) et les mesures des ((rocking curves)) autour des r�eexions 001 et 002. Nous

pr�esentons dans le tableau 2.5 les param�etres structuraux d�eduits de ces mesures. Alors que les

T
g

(K)

c
L10

(nm)

L?

(nm)

�!

(deg.)

e
CoPt

(nm)

e
Pt

(nm)

800 0.370 16 1.1 39 3.5

Tab. 2.5 { Les param�etres structuraux de l'alliage Co50Pt50 (001) �elabor�e par EJM sur une

couche tampon de platine, d�eduits des mesures de di�raction X. T
g
, temp�erature de croissance ;

c
L10, param�etre de maille de la phase L10 d�eduit de la position de la raie (001) de l'alliage

Co50Pt50; L?, longueur de coh�erence perpendiculaire d�eduite de la largeur �a mi-hauteur de la

raie (002); �!, largeur �a mi-hauteur de la ((rocking curve )) mesur�ee sur la raie (002) ; e
CoPt(Pt),

�epaisseur de la couche d'alliage (de protection) mesur�ee par r�eectivit�e X.

phases m�etastables ne montraient que peu ou pas d'ordre �a longue distance, on observe pour cet

alliage une raie de surstructure relativement intense (raie (001)). Il est donc clair que l'alliage

16. La temp�erature de transition ordre-d�esordre est de 1100 K pour les alliages pr�epar�es autour de la composition

�equiatomique Co50Pt50.
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est partiellement ordonn�e (�a longue distance) dans une structure L10 (dans le cas contraire la

raie serait �eteinte) et on trouve, �a partir du rapport des intensit�es int�egr�ees des raies (001) et

(002) (relation 2.1), un param�etre d'ordre �egal �a 0.55�0.10. Notons que (i) la valeur du para-
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Fig. 2.5 { Spectres de di�raction X �=2� (trait plein) et ((rocking curves )) associ�ees (pointill�es)

mesur�es sur l'alliage �epitaxi�e Co50Pt50 (raie K�1 du cuivre).

m�etre c de la phase L10 (d�eduite de la r�eexion 001) est quasi identique �a celle attendue dans

un monocristal massif ce qui montre que la concentration en cobalt est proche de 50% (ii) la

distance entre plans (001) d�eduite de la position des raies (001) (la raie de surstructure de la

phase L10) et (002) (provenant de la di�raction de r�egions ordonn�ees et d�esordonn�ees) est pra-

tiquement similaire (d(001)=0.370 nm et 2d(002)=0.371 nm). Puisque la valeur du param�etre de

maille de la phase cfc d�esordonn�ee est 0.380 nm, un tel r�esultat tend �a montrer qu'il y a, dans

cet �echantillon, peu ou pas de zones d�esordonn�ees de structure cfc 17. Avant de con�rmer ce

r�esultat en pr�esentant les mesures de microscopie �electronique en transmission, nous montrons

qu'il est possible d'interpr�eter l'apparition de cet ordre �a longue distance par (i) l'inuence de

la couche tampon, (ii) la s�egr�egation du platine en surface. Pour une temp�erature de 800 K, on

peut s'attendre, pour un syst�eme massif ou �epitaxi�e, �a la formation de la phase L10. Comme

nous l'avons vu, le param�etre de maille du platine est �egal �a 0.392 nm dans l'�etat massif 18; c'est

�a dire plus grand que le param�etre c (0.368 nm) de la phase L10 mais proche du param�etre a

(0.381 nm) de cette même phase. Ainsi, la pr�esence de la couche tampon de platine doit être vue

17. La distance entre plans (001) ((002)) d�eduite de la position des r�eexions 003 (004) est similaire �a celle

d�etermin�ee �a partir de la position des r�eexions 001 (002). En outre, la r�eexion 004 ne pr�esente aucun �epaulement

notable. Ce r�esultat con�rme donc qu'il existe, dans l'�echantillon Co50Pt50, peu ou pas de phases cfc d�esordonn�ees.

18. La valeur d�etermin�ee �a partir de la position de la raie (002) du platine est 0.394 nm.
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comme une contrainte externe lors de la croissance (comme la pr�esence d'un champ magn�etique

ext�erieur lors du recuit pour les alliages massifs) et tend donc �a favoriser la croissance de la

phase L10 avec l'axe quadratique perpendiculaire au plan de la couche. Cet e�et de contrainte

n'agit a priori que sur les premi�eres couches d�epos�ees mais se r�epercute indirectement �a longue

distance par un e�et de cascade (en d'autres termes, si les premi�eres couches ont l'axe quadra-

tique perpendiculaire au plan de la couche, il n'y a aucune raison que les suivantes n'adoptent

pas une telle con�guration). Un tel processus conduit donc �a une modulation chimique �a longue

distance car la phase L10 consiste (suivant l'axe c) en une alternance de plans purs de cobalt et

de platine. Bien �evidemment la temp�erature de d�epôt �etant su�samment �elev�ee pour favoriser

une di�usion de surface importante, les e�ets de s�egr�egation du platine renforceront cette alter-

nance de plans alternativement enrichis et appauvris en cobalt. Finalement, ces deux e�ets se

combinent et donnent naissance �a un super-r�eseau Co/Pt presque parfait.

2.3.2 Microscopie �electronique en transmission

Comme nous l'avons implicitement sugg�er�e (section 2.2.1), un param�etre d'ordre d�etermin�e

�a partir de mesures de di�raction X n'est qu'apparent, i.e. sa valeur n'est signi�cative qu'�a la

coh�erence spatiale et temporelle pr�es. Ce point reste bien entendu valable pour la microscopie

�electronique en mode di�raction et pour les images correspondantes obtenues �a partir des champs

sombres 19. Ainsi, si l'on observe l'�echantillon �etudi�e Co50Pt50 en vue transverse (la direction du

faisceau �electronique est dans ce cas parall�ele �a la direction [100] ou [010]), la pr�esence �eventuelle

de parois d'antiphase selon la direction du faisceau incident aura pour e�et de fortement diminuer

la tache de surstructure (001) car les faisceaux di�ract�es ne seront plus en phase. Le contraste de

di�raction diminue et �a la limite, pour deux domaines ordonn�es selon la direction [001] et s�epar�es

par une paroi d'antiphase selon la direction du faisceau incident, la tache de surstructure est

presque �eteinte si la largeur de chacun de ces deux domaines est �egale �a la moiti�e de l'�epaisseur

travers�ee 20. Dans ce cas particulier, il est donc impossible, en champ sombre, de di��erencier

les zones d�esordonn�ees (phases cfc, d�efauts quelconques) des zones ordonn�ees mais s�epar�ees par

19. En microscopie �electronique, c'est bien entendu la coh�erence temporelle du faisceau d'�electrons qui sera

le param�etre pertinent. L'�epaisseur travers�ee de l'�echantillon (de l'ordre de quelques dizaines de nm) est bien

inf�erieure �a la coh�erence temporelle du faisceau (de l'ordre de la centaine de nm). On peut donc consid�erer

que, sur l'�epaisseur travers�ee, l'ensemble de l'�echantillon di�racte de mani�ere coh�erente. Notez que la largeur de

coh�erence transverse est de l'ordre du nanom�etre.

20. L'amplitude de l'onde di�ract�ee apr�es la travers�ee de deux domaines ordonn�es en antiphase est �egale �a

environ un dixi�eme de l'amplitude de l'onde di�ract�ee apr�es la travers�ee du premier domaine ordonn�e [Ulhaq-

Bouillet 1999].



44 Chapitre 2. Elaboration et caract�erisation des �echantillons

Fig. 2.6 { Images HRTEM calcul�ees pour un microscope JEOL 4000 EX �a l'aide de la m�ethode

((multi-couches )) [Stadelmann] pour la structure L10 [001] de l'alliage Co50Pt50. L'axe de pro-

pagation du faisceau incident est choisi parall�ele �a la direction [100]. Les images sont calcul�ees

pour di��erentes d�efocalisations de l'objectif (de 0 �a -90 nm, par pas de 10 nm) et di��erentes

�epaisseurs (de 2.3 �a 23.1 nm, par pas de 2.285 nm). La maille �el�ementaire est dupliqu�ee deux

fois selon les directions [010] et [001]. La sym�etrie d'ordre quatre pr�esente dans le cas d'une

structure cfc d�esordonn�ee est ici bris�ee (pour des �epaisseurs sup�erieures �a 4.6 nm et certaine

gamme de d�efocalisation, les plans (001) sont alternativement sombres et brillants).
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Fig. 2.7 { Images HRTEM calcul�ees pour un microscope JEOL 4000 EX �a l'aide de la m�ethode

((multi-couches )) [Stadelmann] pour la structure L10 [001] de l'alliage Co50Pt50, en supposant

l'existence d'une paroi d'antiphase situ�ee �a la moiti�e de l'�epaisseur de l'�echantillon (direction

[100]). L'axe de propagation du faisceau incident est choisi parall�ele �a la direction [100]. Les

images sont calcul�ees pour di��erentes d�efocalisations de l'objectif (de 0 �a -90 nm, par pas de

10 nm) et di��erentes �epaisseurs (de 2.3 �a 23.1 nm, par pas de 2.285 nm). La maille �el�ementaire

est dupliqu�ee deux fois selon les directions [010] et [001]. Pour certaines gammes d'�epaisseur et de

d�efocalisation, les plans (001) sont alternativement sombres et brillants ce qui est caract�eristique

de la structure L10.
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Fig. 2.8 { Images HRTEM calcul�ees pour un microscope JEOL 4000 EX �a l'aide de la m�ethode

((multi-couches )) [Stadelmann] pour la structure cfc d�esordonn�ee de l'alliage Co50Pt50. L'axe de

propagation du faisceau incident est choisi parall�ele �a la direction [100]. Les images sont calcul�ees

pour di��erentes d�efocalisations de l'objectif (de 0 �a -90 nm, par pas de 10 nm) et di��erentes

�epaisseurs (de 2.3 �a 22.8 nm, par pas de 2.28 nm). La maille �el�ementaire est dupliqu�ee deux fois

selon les directions [010] et [001]. Dans tous les cas, la sym�etrie d'ordre quatre de la structure

cfc d�esordonn�ee est conserv�ee.
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une paroi d'antiphase (car elles apparâ�traient aussi plus ou moins claires), et par cons�equent

de visualiser un �eventuel ordre cristallographique. La situation est bien di��erente en haute

r�esolution, puisque, tout du moins pour des �epaisseurs travers�ees relativement �epaisses (une

dizaine de nm), on peut toujours observer, même dans le cas pr�ec�edent (Fig. 2.7), un contraste

particulier (et parfaitement distinct) proche de celui que l'on obtiendrait pour une structure

L10 parfaite (sans parois d'antiphase selon la direction du faisceau incident (Fig. 2.6)) 21. En

r�esum�e, la pr�esence de parois d'antiphase n'est donc pas un obstacle s�erieux �a la visualisation

de zones ordonn�ees L10 en haute r�esolution (l'exemple pr�esent�e sur la �gure 2.7 est bien sûr un

cas extrême). Puisque l'on peut aussi calculer l'image haute r�esolution de zones d�esordonn�ees

cfc (Fig. 2.8), il est possible de di��erencier sans ambigu��t�e les di��erentes zones ordonn�ees L10

(selon la direction [001]) des autres zones (par exemple, on peut distinguer une paroi d'antiphase

dans la direction [010] ou [001] d'une phase cfc ou de zones L10 orient�ees selon la direction [010]

ou [100] 22). Nous pr�esentons sur la �gure 2.9 une image HRTEM exp�erimentale typique de

l'�echantillon Co50Pt50 �etudi�e. La pr�esence d'un fort contraste blanc/noir, caract�eristique de la

structure L10, montre que l'�echantillon est relativement bien ordonn�e selon la direction [001].

En particulier, on distingue peu ou pas de r�egions cfc d�esordonn�ees mais de nombreuses parois

d'antiphase. On observe donc un ordre cristallographique bien plus grand que celui d�etermin�e �a

partir des mesures de di�raction X. En e�et, la pr�esence de nombreuses parois d'antiphase (qui

d�elimitent des domaines ordonn�es dont l'extension, dans le plan de la couche, est de l'ordre de

quelques dizaines de nm, i.e. bien plus faible que la longueur de coh�erence transverse du faisceau

X) a pour e�et de r�eduire de mani�ere tout �a fait signi�cative le param�etre d'ordre d�eduit �a partir

des mesures de di�raction X.

2.4 Propri�et�es magn�etiques macroscopiques

Nous pr�esentons dans cette section les propri�et�es magn�etiques macroscopiques des di��erents

alliages �etudi�es, d�eduites des mesures d'aimantation par magn�etom�etrie SQUID et des mesures

de couple magn�etique. Les exp�eriences pr�esent�ees dans ce travail ont �et�e r�ealis�ees par R. Poinsot

21. La m�ethode ((multi-couches)) utilis�ee ici pour simuler les images HRTEM est bas�ee sur les principes de

l'optique physique et consiste �a d�ecouper le cristal en plusieurs couches (de faible �epaisseur �z) selon la direction

z du faisceau incident. Pour chaque couche (par exemple la maille �el�ementaire du cristal), le potentiel r�esultant est

projet�e selon la direction z et introduit une modulation de l'onde incidente (on suppose donc que la modulation

n'a lieu que sur le plan de projection). L'onde se propage ensuite dans le vide sur l'�epaisseur �z [Stadelmann].

22. Si l'on s�electionne, en mode di�raction, la tache de surstructure (001) en champ sombre, seules les zones

parfaitement ordonn�ees selon la direction [001] (et sans parois d'antiphase selon la direction de propagation du

faisceau incident) apparâ�tront tr�es brillantes.
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Fig. 2.9 { Image HRTEM exp�erimentale d'un �lm mince d'alliage Co50Pt50 �epitaxi�e sur une

couche tampon de platine (�epaisseur 9 nm), d�epos�ee dur un substrat de MgO (001). Les rectangles

indiquent les positions de quelques parois d'antiphase. Les caract�eristiques du microscope sont

donn�ees dans le tableau 2.1.
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et A. Herr (magn�etom�etrie SQUID) et en collaboration avec H. Danan (couple magn�etique).

2.4.1 Magn�etom�etrie SQUID

Pour les alliages Co80Pt20, Co50Pt50 et l'alliage Co25Pt75 pr�epar�e �a 690 K, la forme des

cycles d'aimantation (Fig. 2.10) est caract�eristique d'une aimantation perpendiculaire (dans

chaque domaine magn�etique en champ nul, l'aimantation est orient�ee perpendiculairement au

plan de la couche) [Kittel 1946, Kooy et Enz 1960]. Un tel comportement est intuitivement pr�e-

visible car, pour chacun de ces �echantillons, on observait au niveau structural une modulation de

composition chimique selon la direction de croissance (et donc une anisotropie dans le nombre

de coordination Co-Pt). En d'autres termes, il existe dans ces �echantillons une ((surstructure

d'orientation)) qui favorise une anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire [N�eel 1954]. Cette

anisotropie chimique est si forte dans le cas de l'alliage Co50Pt50 qu'il nous a �et�e impossible

d'aligner l'aimantation dans le plan de la couche (le champ magn�etique maximum applicable au

laboratoire est de l'ordre de 8 T, ce qui est loin de la valeur du champ de saturation trouv�ee

par Eurin (15 T) dans le cas d'un monocristal massif [Eurin et Pauleve 1969] 23). Alors que les

trois �echantillons pr�ec�edents poss�edent une forte anisotropie perpendiculaire, l'alliage Co25Pt75

pr�epar�e �a 800 K montre un comportement relativement plus isotrope (avec l'axe de facile ai-

mantation orient�e dans le plan de la couche). Ceci est en accord avec les mesures structurales

(section 2.2.2) qui ont montr�e un ordre partiel L12 �a longue distance. Comme d�ecrit dans la

section 2.2.2, il n'existe pas d'ordre structural �a longue distance dans l'alliage Co25Pt75 pr�epar�e

�a 690 K mais un ordre local anisotrope que nous avions attribu�e �a la pr�esence de plaques 2D

de cobalt perpendiculairement �a la direction de croissance. Cette hypoth�ese est fond�ee car Roo-

ney [Rooney et al. 1995] a mesur�e une augmentation de la temp�erature d'ordre magn�etique T
C

d'environ 200 K par rapport �a celle de l'alliage massif d�esordonn�e CoPt3 de structure cfc.

2.4.2 Couple magn�etique

Nous allons maintenant d�ecrire pr�ecis�ement la m�ethode de d�etermination des constantes

d'anisotropie magn�etocristalline �a l'aide de la technique du couple magn�etique. Cette technique

consiste simplement �a suspendre �a un �l de torsion un �echantillon magn�etique et �a le soumettre

�a un champ magn�etique ext�erieur. Puisque la position d'�equilibre de l'aimantation correspond

23. Il est possible d'aimanter l'�echantillon �a saturation lorsque l'on applique un champ magn�etique de l'ordre

de 4 T �a 60o de la direction de facile aimantation. Ici, nous parlons d'une saturation ((conventionnelle)) car, en

toute rigueur, il n'est possible d'atteindre la saturation magn�etique que selon une direction de facile ou de di�cile

aimantation.
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Fig. 2.10 { Cycles d'aimantation mesur�es par magn�etom�etrie SQUID dans les di��erents �lms

minces d'alliage Co
x
Pt1�x �etudi�es. Trait plein, champ magn�etique appliqu�e perpendiculairement

au plan de la couche; pointill�es, champ magn�etique appliqu�e dans le plan de la couche. La tem-

p�erature de croissance des �echantillons T
g
et la temp�erature de mesure sont indiqu�ees.
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�a une direction de facile aimantation et que le champ magn�etique n'est pas n�ecessairement

appliqu�e dans cette direction, il s'exerce sur le moment magn�etique de l'�echantillon un couple

qui le fait tourner. Il en r�esulte une l�eg�ere rotation de l'�echantillon, qui est la grandeur mesur�ee

�a partir de laquelle on peut �evaluer le couple de rappel du �l. A l'�equilibre, le couple de rappel

du �l L est �egal au couple d'anisotropie �
A
(�

A
= �@E

MAE
=@�, o�u � d�esigne l'angle entre

l'aimantation et une direction cristallographique de r�ef�erence en pr�esence du champ magn�etique

(g�en�eralement la direction de facile aimantation)).

Habituellement, pour un syst�eme de sym�etrie uniaxiale tel que le cobalt par exemple, on

�ecrit la densit�e d'�energie libre d'anisotropie magn�etique comme :

E
MAE

= K
EFF

sin2 � +KMC

2 sin4 � (2.4)

o�u K
EFF

est la constante d'anisotropie e�ective d'ordre 2 (K
EFF

= KMC

1 �M2
S
(N?�Nk)=2 24,

KMC

1 est la constante d'anisotropie magn�etocristalline d'ordre 2,M
S
l'aimantation �a saturation

et Nk(?) d�esigne le coe�cient de champ d�emagn�etisant parall�element (perpendiculairement) au

plan de la couche), KMC

2 est la constante d'anisotropie magn�etocristalline d'ordre 4, et � d�esigne

l'angle entre la direction de facile aimantation et l'aimantation. Ainsi le couple de rappel mesur�e,

du �a l'anisotropie totale, s'�ecrit simplement (pour un syst�eme uniaxe) :

L = �
�
K

EFF
+KMC

2

�
sin(2�)� KMC

2

2
sin(4�) (2.5)

et l'on peut, en faisant tourner le champ magn�etique appliqu�e dans le plan qui contient la

direction de facile aimantation, simuler la variation th�eorique du couple magn�etique par deux

fonctions sinuso��dales ind�ependantes et en d�eduire par cons�equentK
EFF

etKMC

2 . Puisque, pour

une couche mince uniform�ement aimant�ee (et c'est le cas pour une mesure de couple magn�etique),

on connâ�t la valeur des facteurs de champ d�emagn�etisant (Nk=0, N?=4�), on en d�eduit aussi

KMC

1 , qui est la contribution dominante �a l'�energie magn�etocristalline (KMC

1 =KMC

2 �5, pour
le cobalt hcp m�etal �a temp�erature ambiante [Paige et al. 1984]). Notons toutefois que KMC

2

est un param�etre important �a d�eterminer car la variation en fonction de la temp�erature du

rapport KMC

1 =KMC

2 permet de comprendre, dans les syst�emes �a dimensions lat�erales r�eduites,

les ph�enom�enes de retournement de l'aimantation en fonction de la temp�erature 25 [Hehn et al.

1997].

24. Nous avons suppos�e, par souci de simpli�cation, l'axe cristallographique uniaxe perpendiculaire au plan de

la couche.

25. Dans le cobalt hcp massif, KMC

2 est pratiquement constant pour la gamme de temp�erature 10-300 K alors

que KMC

1 varie d'un facteur proche de deux.
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Une mesure de couple magn�etique suppose implicitement que l'on dispose d'un champ ma-

gn�etique ext�erieur su�samment intense pour pouvoir aligner l'ensemble des moments magn�e-

tiques dans une même direction. Dans ce cas particulier on peut e�ectivement d�eduire, �a partir

d'une mesure de couple ((classique)), les constantes d'anisotropie magn�etocristalline. Comme

nous l'avons vu pr�ec�edemment, les champs de saturation de nos �echantillons, d�eduits �a partir

des mesures de magn�etom�etrie SQUID, sont bien sup�erieurs �a celui pouvant être d�elivr�e par

l'�electro-aimant en place au laboratoire (H
max

�1.5 T). Aussi, il faut recourir �a une m�ethode

di��erente pour pouvoir d�eterminer les constantes d'anisotropie magn�etocristalline. Une de ces

m�ethodes consiste �a mesurer le couple magn�etique en fonction du champ magn�etique appliqu�e,

en positionnant ce dernier �a 45o d'une direction de facile (di�cile) aimantation [Miyajima et al.

1976]. En tra�cant alors (L=H)2 en fonction de L, on obtient une droite (pour des champs permet-

1 2 3 4 5 6
1.2

1.4

1.6

1.8

2.0

2.2

2.4

Co50Pt50

(L
/H

) 2
   

 x
10

7  (
dy

n.
cm

/O
e)

  2

L (dyn.cm)

Fig. 2.11 { Un exemple d'application de la m�ethode 45o [Miyajima et al. 1976] utilis�ee pour d�e-

terminer les constantes d'anisotropie magn�etocristalline. Cas d'un �lm mince d'alliage Co50Pt50

(T=300 K). La partie lin�eaire de la courbe correspond au cas o�u tous les moments magn�etiques

sont align�es selon une même direction.

tant d'aligner l'ensemble des moments magn�etiques selon une même direction) dont la pente est

�egale �a �M2
S
V=2(K

EFF
+KMC

2 ) et l'ordonn�ee �a l'origine �a (M
S
V )2=2 (V repr�esente le volume

magn�etique de l'�echantillon) 26 (Fig. 2.11). Nous reportons dans le tableau 2.6 les r�esultats des

mesures de couple par la m�ethode propos�ee par Miyajima [Miyajima et al. 1976] ainsi que ceux

d�eduits des mesures de magn�etom�etrie SQUID (aimantation �a saturation, champ de saturation).

26. Il est �evident que cette m�ethode ne permet pas de d�eterminer ind�ependamment les constantes d'anisotropie

magn�etocristalline d'ordre 2 et d'ordre 4 puisque l'on n'e�ectue pas de rotation du champ magn�etique ext�erieur.
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Alliage M
S

(emu.cm�3)

KMC (106

erg.cm�3)

T
C

(K)

H?

S

(T)

H
k

S

(T)

Co50Pt50 800 30�5 710 ? 0.8 15 y

Co80Pt20 1255 18�2 1200 � 1.1 3.7

Co25Pt75 505 6.0�1.0 670 ^ 0.4 5.0

Co32Pt68 505 0.4�0.2 480 ^ 0.6 0.7

Tab. 2.6 { Les r�esultats des mesures de magn�etom�etrie SQUID et de couple magn�etique pour les

di��erents alliages �etudi�es. M
S
, aimantation �a saturation (�a �10%) d�eduite des mesures de ma-

gn�etom�etrie SQUID; KMC, valeur de la constante d'anisotropie magn�etocristalline KMC

1 +KMC

2

d�eduite des mesures de couple magn�etique par la m�ethode 45o; T
C
, temp�erature de Curie (?,

[Leroux 1989] (massif); �, [Leroux 1989] (massif d�esordonn�e); ^, [Rooney et al. 1995] (�lms �epi-

taxi�es)); H
?(k)

S
, champ de saturation perpendiculairement (parall�element) au plan de la couche

(y, [Eurin et Pauleve 1969]). Les mesures de magn�etom�etrie SQUID ont �et�e r�ealis�ees �a 30 K

(Co25Pt75, Co32Pt68), �a 4.2 K (Co80Pt20), et �a temp�erature ambiante (Co50Pt50). Les mesures

de couple mag�etique ont �et�e r�ealis�ees �a 300 K. L'incertitude sur la valeur des constantes d'ani-

sotropie magn�etocristalline (de l'aimantation �a saturation) provient de la di�cult�e �a d�eterminer

pr�ecis�ement le volume magn�etique des �echantillons.

Les valeurs des constantes d'anisotropie magn�etocristalline sont en accord avec la structure

cristallographique des �echantillons �etudi�es 27. En particulier, on observe peu ou pas d'anisotro-

pie pour l'alliage Co32Pt68, partiellement ordonn�e dans une structure L12 �a haute sym�etrie.

Soulignons que des e�ets magn�eto-�elastiques �eventuels ne peuvent expliquer les valeurs impor-

tantes des constantes d'anisotropie magn�etocristalline trouv�ees dans les �echantillons �a anisotropie

perpendiculaire 28. La structure cristalline uniaxiale (hexagonale et t�etragonale) observ�ee dans

les alliages poss�edant un ordre chimique �a longue distance (cas des �lms minces Co80Pt20 et

Co50Pt50) tend aussi �a augmenter l'anisotropie magn�etocristalline (puisque l'on abaisse dans ce

27. Dans nos conventions, une valeur positive de KMC signi�e que la direction de facile aimantation est perpen-

diculaire au plan de la couche.

28. Les �etudes de Maret [Maret et al. 1997] montrent par exemple que l'alliage Co25Pt75 pr�epar�e �a 690 K

est l�eg�erement contraint selon la direction de croissance (de l'ordre de 0.3%). En supposant que la constante

d'anisotropie magn�eto-�elastique est la même que celle du cobalt hexagonal compact (soit une valeur de l'ordre

de 106 erg.cm�3 pour une contrainte de 1%), ces e�ets ne donneraient dans notre cas qu'une contribution de

l'ordre de 5�105 erg.cm�3. Tr�es r�ecemment, des calculs ab initio ont montr�e que l'apparition d'un ordre chimique

uniaxial dans les alliages CoPt tendait �a augmenter de deux ordres de grandeur la valeur de l'�energie d'anisotropie

magn�etocristalline [Razee et al. 1999].
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cas la sym�etrie cristalline) mais c'est avant tout la modulation de composition anisotrope (ou

plus exactement la di��erence dans le nombre de liaisons Co-Pt hors du plan et dans le plan

de la couche) qui engendre une forte anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire. Ainsi, dans

le cas de l'alliage Co50Pt50, le param�etre d'ordre est proche de 1 (il n'y a pas de liaisons Co-

Pt dans les plans (001)), et il est donc logique que ce soit cet �echantillon qui poss�ede la plus

forte anisotropie magn�etocristalline. En�n, nous soulignons que l'alliage Co80Pt20 pr�esente �ega-

lement une forte anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire, malgr�e la faible mise en ordre

mesur�ee par di�raction X. On trouve en e�et une valeur proche de celle d�etermin�ee par Maret

(2.6�107 erg.cm�3 (T=30 K), S�0.5 [Maret et al. 1999]) alors que le param�etre d'ordre S de

notre �echantillon n'est que d'environ 0.1 (section 2.2.1).

2.5 Conclusion

Nous avons montr�e dans ce chapitre que les nouvelles m�ethodes de pr�eparation telles que

l'�epitaxie par jets mol�eculaires permettent de stabiliser dans les alliages Co
x
Pt1�x (i) des phases

m�etastables (alliages pr�epar�es autour de la concentration CoPt3 et Co3Pt) qui consistent en

une alternance de plans alternativement enrichis et appauvris en platine perpendiculairement

�a la direction de croissance, et (ii) des phases stables ordonn�ees �a un seul variant (alliage

Co50Pt50). Puisque le cobalt et de platine sont deux �el�ements miscibles en toute proportion,

nous avons attribu�e l'apparition de ces e�ets d'ordre structuraux anisotropes �a des ph�enom�enes

de s�egr�egation du platine (ou en d'autres termes �a des interactions g�eom�etriques qui proviennent

d'une di��erence de taille importante entre ces deux �el�ements), favoris�es par une di�usion de

surface dominante lors du d�epôt. Nous avons vu qu'un tel raisonnement permet de comprendre

pourquoi, dans les phases m�etastables, ces e�ets d'ordre n'apparaissent que pour une gamme

restreinte de temp�erature (typiquement de l'ordre de 40 K). Si les m�ecanismes mis en jeu dans

les phases stables sont aussi similaires, nous avons soulign�e toutefois que le choix du substrat

(sa sym�etrie, son param�etre de maille) joue un rôle important dans la stabilisation de phases

t�etragonales �a un seul variant.

L'�etude d�etaill�ee des propri�et�es structurales par di�raction X, XAFS, et HRTEM a permis de

montrer que selon la concentration et la qualit�e cristalline du substrat et de la couche tampon,

ces e�ets d'ordre anisotropes peuvent apparâ�tre (i) �a une �echelle locale (comme c'est le cas

par exemple dans les alliages CoPt3, o�u il existe des plaques 2D de cobalt perpendiculairement

�a la direction de croissance) (ii) �a moyenne ou longue distance (cas des �lms minces pr�epar�es

autour de la concentration Co3Pt sur des substrats de mica ou de saphir) (iii) �a longue distance
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(alliages Co50Pt50). Les images HRTEM ont montr�e, pour le �lm mince d'alliage Co50Pt50, que

le param�etre d'ordre (quantit�e qui caract�erise la modulation de composition �a longue distance)

d�eduit des mesures de di�raction X conduisait �a une sous-estimation du degr�e d'ordre. Les

mesures magn�etiques macroscopiques (magn�etom�etrie SQUID et couple magn�etique) ont mis en

�evidence une augmentation tout �a fait signi�cative de l'anisotropie magn�etocristalline dans les

phases m�etastables (par rapport aux mat�eriaux massifs correspondants) puisqu'une valeur de

l'ordre de 6.0�106 erg.cm�3 (de l'ordre de grandeur de celle d�etermin�ee dans le cas du cobalt

hcp massif) a �et�e mesur�ee dans un alliage Co25Pt75 cristallisant dans une structure cfc peu ou

pas contrainte. Dans le cas des phases stables Co50Pt50, la structure cristallographique est tr�es

anisotrope (elle consiste id�ealement en une multicouche Co/Pt parfaite) et conduit �a des valeurs

d'anisotropie magn�etocristalline gigantesques (de l'ordre de 3�107 erg.cm�3).



56 Chapitre 2. Elaboration et caract�erisation des �echantillons



Chapitre 3

L'anisotropie magn�etocristalline �a

une �echelle microscopique

Dans le chapitre pr�ec�edent, nous nous sommes attach�es �a d�ecrire en d�etails les propri�et�es

structurales et magn�etiques des di��erents alliages Co
x
Pt1�x �etudi�es. En reliant les r�esultats des

mesures de di�raction X, de XAFS et de microscopie �electronique �a ceux obtenus �a partir des

mesures de magn�etom�etrie SQUID et de couple magn�etique, nous avons pu comprendre qualita-

tivement l'origine de l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline dans ces syst�emes.

L'approche que nous adoptons dans cette section est assez di��erente puisque nous rappelons

tout d'abord qu'il est possible de relier, dans les m�etaux de transition 3d, l'anisotropie ma-

gn�etocristalline �a l'anisotropie du moment magn�etique orbital. A�n de pouvoir d�eterminer de

mani�ere pr�ecise la valeur du moment magn�etique orbital et sa d�ependance angulaire, nous avons

choisi d'utiliser la technique du dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine des rayons

X. Aussi, nous montrerons dans une deuxi�eme partie, qu'il est possible, �a partir de mesures en

g�eom�etrie longitudinale (
�!
H

ext
k �!k ) et transverse (

�!
H

ext
? �!

k ), de d�eterminer quantitative-

ment la valeur de l'anisotropie du moment magn�etique orbital et par cons�equent l'anisotropie

magn�etocristalline.

3.1 L'anisotropie du moment orbital : un param�etre pertinent

pour l'anisotropie magn�etocristalline

Bien avant les travaux de Bruno [Bruno 1989], des �etudes th�eoriques (g�en�eralement bas�ees

sur une approche thermodynamique) et exp�erimentales ont soulign�e le possible lien existant
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entre l'anisotropie de l'aimantation et l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline E
MCA

1. Ainsi

en 1960, Callen [Callen et Callen 1960] sugg�era que l'anisotropie de l'aimantation devrait être

importante dans des mat�eriaux qui poss�edent une forte anisotropie magn�etocristalline. Selon

Callen, l'�energie d'anisotropie tend �a aligner les moments magn�etiques de spin individuels dans

une direction de facile aimantation (et tend donc �a augmenter le module de l'aimantation r�e-

sultante), alors qu'elle favorise la dispersion angulaire des moments de spin dans une direction

de di�cile aimantation (et tend donc �a diminuer le module de l'aimantation r�esultante). Suite �a

ces travaux, Aubert mesura pour la premi�ere fois une anisotropie de l'aimantation de l'ordre de

0.1 u.e.m/cm�3 (T=4.2 K) dans un monocristal de nickel [Aubert 1965, Aubert 1968]. L'accord

entre exp�erience et th�eorie n'�etait que tr�es qualitatif 2. Aussi, Aubert [Aubert 1968] proposa

une approche nouvelle et sugg�era que la contribution principale �a l'anisotropie de l'aimantation

et de l'�energie provenait de l'anisotropie du moment magn�etique orbital. Cinq ans plus tard,

cette hypoth�ese fut corrobor�ee par Kondorskii [Kondorskii et Straube 1973] dans un mod�ele de

bandes. Ce n'est toutefois qu'en 1989 que Bruno pr�esenta, dans une approche en th�eorie des

perturbations, la premi�ere relation lin�eaire a priori stricte entre d'une part l'�energie d'aniso-

tropie magn�etocristalline, et d'autre part les param�etres physiques pertinents qui gouvernent

cette quantit�e (anisotropie du moment magn�etique orbital, couplage spin-orbite). Aussi, nous

accorderons une place privil�egi�ee �a cette derni�ere �etude dans la suite de cet expos�e.

3.1.1 L'anisotropie magn�etocristalline en th�eorie des perturbations

La th�eorie pr�esent�ee ici n'est valable stricto sensu que pour les m�etaux de transition 3d ; dans

le cas des m�etaux de terre rare par exemple, o�u le magn�etisme est localis�e et la constante de cou-

plage spin-orbite bien sup�erieure aux param�etres de champ cristallin, l'approche est totalement

di��erente [Buschow 1980].

Dans les m�etaux de transition 3d, la valeur int�egr�ee de la partie radiale �(r) de l'interaction

spin-orbite est de l'ordre de la dizaine de meV et la largeur de bande W (une mesure des

param�etres de champ cristallin) est de l'ordre de quelques eV. Aussi, un d�eveloppement en

th�eorie des perturbations est tout �a fait justi��e. Au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations,

les corrections provenant du couplage spin-orbite �a apporter �a l'�energie totale du syst�eme non

1. Une bibliographie exhaustive de ces di��erents travaux peut être trouv�ee dans la r�ef�erence suivante [Escudier

1973].

2. Le mod�ele de Callen pr�edit une anisotropie de l'aimantation nulle �a temp�erature nulle. En outre, les variations

thermiques exp�erimentales des coe�cients d'anisotropie sont en total d�esaccord avec les lois de variation pr�edites

par la th�eorie [Akulov 1936, Zener 1954].
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perturb�e sont 3:

�E =
X
ex

hgrjH
so
jexihexjH

so
jgri

E
gr
�E

ex

(3.1)

o�u H
so
repr�esente le hamiltonien de couplage spin orbite (H

so
= �(r)

�!
L ��!S ), jgri (jexi) d�esigne

l'�etat propre du syst�eme non perturb�e (excit�e), et E
gr(ex) sont les �energies correspondantes

4.

Les seules excitations �a consid�erer sont celles qui font intervenir des transitions d'un �etat occup�e

�a un �etat inoccup�e (E
gr

< E
F
< E

ex
, o�u E

F
d�esigne le niveau de Fermi). Si nous supposons,

en premi�ere approximation, que le couplage d'�echange �
ex

est grand devant les param�etres de

champ cristallin �
cf
, nous pouvons consid�erer que la bande de spin majoritaire est totalement

remplie et n�egliger par ailleurs un �eventuel couplage entre les �etats de spin ((up)) et ((down)) (bande

de spin majoritaire et minoritaire, respectivement). Dans ce cas, Bruno [Bruno 1989, Bruno

1989b] montra, en utilisant un formalisme de liaisons fortes, que la relation 3.1 peut s'�ecrire sous

la forme:

�E � �1

4
�Ŝ � �!m#

orb
(3.2)

o�u Ŝ d�esigne un vecteur unitaire selon la direction du moment magn�etique de spin (selon la

direction du champ magn�etique appliqu�e �a saturation), �!m#

orb

repr�esente le moment magn�etique

orbital dans la bande de spin minoritaire et � d�esigne l'int�egrale radiale (suppos�ee constante pour

toutes les orbitales d) du produit de l'amplitude du couplage spin-orbite �(r) et des fonctions

d'onde radiales relatives aux �etats jgri et jexi. Ainsi, l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline
E
MCA

(c'est �a dire la di��erence d'�energie pour deux directions cristallographiques principales z

et x) s'�ecrit simplement (pour �
ex
� �

cf
et pour un syst�eme de sym�etrie uniaxiale) 5:

E
MCA

� �1

4
� (mz

orb
�mx

orb
)# (3.3)

Contrairement �a la plupart des calculs de structure �electronique, on voit que l'�enorme avantage

de la relation de Bruno r�eside dans la possibilit�e de calculer directement l'�energie d'anisotropie

magn�etocristalline, sans tenir compte de l'�energie totale du syst�eme non perturb�e. Ainsi, dans le

cas d'un ferromagn�etique ((fort)), l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est directement li�ee

�a l'anisotropie du moment magn�etique orbital. Dans le cas g�en�eral, on ne peut toutefois pas

3. Pour un syst�eme de sym�etrie cubique, �E est nul au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations et le

premier terme non nul dans le d�eveloppement est le terme d'ordre 4.

4. Les �energies sont ici des �energies relatives �a un seul �electron.

5. Nous prenons les mêmes notations que dans la r�ef�erence [Bruno 1989]: EMCA = �Ez � �Ex = �KMC

1 , o�u

pour une sym�etrie uniaxiale KMC

1 est la constante d'anisotropie magn�etocristalline du deuxi�eme ordre.
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n�egliger le possible couplage entre �etats de spin ((up)) et ((down)), ni supposer la bande de spin

majoritaire remplie et la relation 3.3 devient 6 [van der Laan 1998b]:

E
MCA

� �1

4
�
h
(mz

orb
�mx

orb
)# � (mz

orb
�mx

orb
)"
i
+

21�2

2�
ex

�
mz

dip
�mx

dip

�
(3.4)

Dans les m�etaux qui ont une bande de spin majoritaire pratiquement remplie (comme c'est le

cas pour le nickel par exemple, ou dans une moindre mesure pour le cobalt), on peut n�egliger

avec une bonne approximation la contribution du terme (mz

orb
�mx

orb
)" dans la relation 3.4. Sou-

lignons toutefois que la pr�esence �eventuelle de trous dans la bande de spin majoritaire ajoute

une di�cult�e suppl�ementaire �a la d�etermination exp�erimentale de l'�energie d'anisotropie magn�e-

tocristalline locale. En e�et, le dichro��sme magn�etique circulaire mesure le moment magn�etique

orbital total, c'est �a dire m
"

orb
+m

#

orb
et non m

"

orb
�m

#

orb
.

Alors que le premier terme de la relation 3.4 conserve les variables de spin, le deuxi�eme

terme traduit des excitations de type ((spin-ip)). Ce terme est toutefois relativement faible dans

le cas des m�etaux 3d car il est proportionnel �a �2=�
ex
. Aussi, nous le n�egligerons avec une bonne

approximation par la suite [Wang et al. 1993, van der Laan 1998b] 7. La relation 3.4 indique

en�n que, dans le cas g�en�eral, la direction de facile aimantation n'est pas n�ecessairement la

direction pour laquelle la composante du moment magn�etique orbital est la plus grande.

A notre connaissance, la premi�ere mise en �evidence exp�erimentale de la th�eorie propos�ee

initialement par Bruno a �et�e r�ealis�ee par Weller en 1995 qui e�ectua des mesures de dichro��sme

magn�etique circulaire dans des multicouches Au/Co/Au [Weller et al. 1995]. Pour quatre mono-

couches de cobalt, ces travaux montrent que l'anisotropie du moment magn�etique orbital 3d du

cobalt est de l'ordre de 0.14 �
B
, ce qui est en excellent en accord avec les pr�edictions de Bruno.

Toutefois ces travaux tendent �a surestimer les valeurs des constantes d'anisotropie magn�eto-

cristalline 8 d�etermin�ees �a partir des mesures d'aimantation macroscopiques. On peut expliquer

ce d�esaccord par le fait (i) que l'on ne tient pas compte des �eventuels changements de la surface

de Fermi dus �a l'introduction du couplage spin-orbite (et il faudrait dans ce cas ajouter un

facteur correctif dans la relation 3.2 qui est de signe oppos�e [Bruno 1989]) (ii) que l'on suppose

que le couplage d'�echange est grand devant la largeur de bande W (alors que, typiquement,

W �5 eV et �
ex
�1 eV pour les m�etaux de transition 3d). Soulignons aussi (i) que les relations

6. Le deuxi�eme terme de la relation 3.4 est obtenu (i) en n�egligeant l'e�et de l'interaction spin-orbite (de l'ordre

de 10% pour les m�etaux 3d) sur l'op�erateur dipolaire magn�etique (section 1.2.2) (ii) en supposant � � �ex.

7. La contribution du moment dipolaire magn�etique au moment magn�etique de spin e�ectif est facilement

d�eterminable du point de vue exp�erimental, en raison de la nature anisotrope de mdip (section 3.2).

8. KMC

1 = (�=4�B)(m
?

orb
�m

k

orb
), o�u m?

orb
et m

k

orb
d�esignent respectivement le moment magn�etique orbital

perpendiculaire et parall�ele au plan de la couche.
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3.3 et 3.4 ne sont valables qu'�a T=0 K (ii) que des calculs ab initio ont montr�e qu'il n'existe

pas a priori une relation lin�eaire stricte entre l'anisotropie du moment magn�etique orbital et

l'anisotropie magn�etocristalline [ �Ujfalussy et al. 1996, Hjortstam et al. 1997].

En d�epit de la di�cult�e de d�eterminer, �a partir de la valeur de l'anisotropie du moment

magn�etique orbital, les valeurs pr�ecises des constantes ph�enom�enologiques d�eduites des mesures

macroscopiques (mesures de couple magn�etique ou de r�esonance ferromagn�etique), il est aujour-

d'hui admis que les mesures de dichro��sme magn�etique circulaire permettent de sonder, �a l'�echelle

microscopique, l'anisotropie magn�etocristalline et de comprendre ainsi - via l'augmentation de

l'anisotropie du moment magn�etique orbital - les m�ecanismes mis en jeu dans l'apparition d'une

forte anisotropie magn�etocristalline dans des syst�emes �a basse sym�etrie. L'atout majeur de cette

technique est sa sp�eci�cit�e chimique 9. Ainsi, dans des �lms minces de Ni/Co, D�urr [D�urr et al.

1997] a pu montrer que l'axe de facile aimantation du cobalt est parall�ele au plan de la couche

alors qu'il lui est perpendiculaire pour le nickel. Dans le cas des syst�emes de m�etaux de transition

�a base d'�el�ements lourds 4(5)d, il est �evident qu'un d�eveloppement en th�eorie des perturbations

tel qu'il a �et�e d�ecrit pr�ec�edemment n'est plus possible (pour donner des ordres de grandeur, la

constante de couplage spin-orbite 5d du platine est de l'ordre de 0.6 eV, c'est �a dire sup�erieure

aux param�etres de champ cristallin et au couplage d'�echange). Toutefois, �a des termes correctifs

pr�es, l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline reste li�ee �a l'anisotropie du moment magn�etique

orbital et, �a ce titre, une �eventuelle anisotropie du moment orbital 4(5d) signi�e que les �elec-

trons 4(5d) jouent un rôle dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline. Nous

reviendrons en d�etail sur ce point dans le chapitre 4.

3.1.2 Le moment magn�etique orbital

Dans cette partie, nous nous proposons d'exposer bri�evement les m�ecanismes qui peuvent

engendrer une augmentation de l'anisotropie du moment magn�etique orbital dans les m�etaux de

transition 3d (et donner par cons�equent naissance �a une forte anisotropie magn�etocristalline).

L'origine du moment magn�etique orbital dans les m�etaux 3d

Par souci de simpli�cation, nous supposerons dans la discussion suivante que le couplage

d'�echange est su�samment grand et ne consid�ererons que des �etats de même spin (nous sup-

9. Un autre avantage du XMCD est que l'on d�etermine l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline ind�ependam-

ment de l'�energie de forme. On d�eduit en e�et, �a partir des m�ethodes macroscopiques, des constantes ph�enom�e-

nologiques qui englobent aussi bien des termes ((magn�etocristallins)) que de ((forme)). Ceci pose un r�eel probl�eme

dans le cas de structures �a dimensions lat�erales r�eduites dont la forme est mal connue.
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posons que la bande de spin majoritaire est pleine et n�egligeons un �eventuel couplage entre

�etats de spin ((up)) et ((down))). En l'absence de couplage spin-orbite, les cinq orbitales d (d
xy
,

d
x
2
�y

2 , d
yz
, d

xz
, et d3z2�r2) ne poss�edent pas de moment magn�etique orbital puisqu'elles sont

des fonctions hybrides du nombre quantique orbital m
l
. Ainsi pour l'orbitale d

x
2�y2 par exemple,

un courant �electronique donnant naissance �a un moment magn�etique orbital selon la direction

+z est n�ecessairement contrebalanc�e par un autre courant �electronique tournant dans le sens

oppos�e qui cr�ee un moment magn�etique orbital selon la direction �z. Pour cette raison, on a

l'habitude de dire que le moment magn�etique orbital est bloqu�e dans les solides cristallins. En

pr�esence d'un couplage spin-orbite, la sym�etrie �m
l
ne peut plus être conserv�ee. Au deuxi�eme

ordre en th�eorie des perturbations (valable, par exemple, dans le cas des m�etaux de transition

3d pour lesquels la constante de couplage spin-orbite est faible devant les param�etres de champ

cristallin), Bruno [Bruno 1989] montre que la valeur moyenne de l'op�erateur moment orbital
�!
L

selon l'axe de quanti�cation � (la direction du moment magn�etique de spin) s'�ecrit:

h�!L
�
i =

X
ex

hgrj�!L
�
jexihexjHso

jgri
E
gr
� E

ex

(3.5)

o�u nous avons utilis�e les mêmes notations que dans la section 3.1 10. Puisque le couplage spin-

orbite est peu sensible �a l'environnement, on voit que c'est principalement la di��erence d'�energie

entre les �etats jgri et jexi qui est responsable de l'augmentation �eventuelle du moment magn�e-

tique orbital. Le comportement de m
orb

est donc relativement sensible �a la structure �ne de la

densit�e d'�etats. Par ailleurs, il est clair qu'il n'existe pas une simple corr�elation entre m
orb

et

m
spin

[Wu et al. 1994]: ainsi, le d�enominateur de la relation 3.5 montre que ce sont essentiel-

lement les �etats qui se trouvent au niveau de Fermi (nous rappelons que dans la relation 3.5,

E
gr
< E

F
< E

ex
) qui vont avoir une inuence sur la valeur du moment magn�etique orbital 11.

L'anisotropie du moment magn�etique orbital dans les m�etaux 3d

L'augmentation du moment magn�etique orbital selon une direction cristallographique prin-

cipale (par exemple la direction z, perpendiculaire au plan de la couche) n'engendre pas n�e-

cessairement une augmentation de son anisotropie. Nous supposerons toutefois, dans la dis-

cussion suivante, que le moment magn�etique orbital dans le plan perpendiculaire �a la direc-

tion z reste constant. Parmi toutes les contributions hexjH
so
jgri, seuls les �el�ements de matrice

10. En premi�ere approximation, la valeur du moment magn�etique orbital est de l'ordre de �=�cf . Ainsi, dans les

m�etaux de transition 3d, la valeur du moment magn�etique orbital est de l'ordre de 5 �a 10% du moment magn�etique

de spin.

11. Dans des syst�emes �a faible sym�etrie, l'augmentation des moments magn�etiques d'orbite et de spin a les

mêmes causes mais en aucun cas l'augmentation de morb n'est li�ee �a celle de mspin.
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Fig. 3.1 { L'origine du moment magn�etique orbital (et de son anisotropie) dans un m�etal de

transition 3d. Par souci de simpli�cation, nous avons consid�er�e que le couplage d'�echange est

grand devant la largeur de bande et ne consid�erons donc que des �etats de même spin. En l'ab-

sence de couplage spin-orbite, chaque orbitale d ne poss�ede pas de moment magn�etique orbital.

L'introduction du couplage spin-orbite (au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations) r�esulte

en l'apparition de nouveaux �etats qui poss�edent un moment magn�etique orbital anisotrope. Les

termes �
ij
d�esignent les di��erents param�etres de champ cristallin. Dans cet exemple pr�ecis, la

largeur de bande Vk relative aux orbitales pointant dans le plan de la couche est plus grande que

celle relative aux orbitales pointant hors du plan de la couche (cas d'une monocouche libre de

cobalt, par exemple) [St�ohr 1995].

hd
xy
jH

so
jd
x
2
�y

2i et hd
yz
jH

so
jd
xz
i donnent naissance �a un moment magn�etique orbital selon la

direction z [van der Laan 1998b]. Ainsi, si le champ cristallin tend �a con�ner des �etats d
xy

et

d
x
2
�y

2 (m
l
= �2) de part et d'autre du niveau de Fermi et si la s�eparation en �energie de ces deux

niveaux est faible, on peut s'attendre �a une augmentation (par rapport �a un syst�eme massif)

tout �a fait notable du moment magn�etique orbital selon la direction z et par cons�equent de l'ani-

sotropie magn�etocristalline perpendiculaire. De mani�ere similaire, le couplage spin-orbite l�eve

la d�eg�en�erescence entre les orbitales d
yz

et d
xz

(m
l
= �1) et une con�guration particuli�ere du

champ cristallin peut tendre aussi �a augmenter le moment magn�etique orbital perpendiculaire

(selon la direction z) 12. Comme on le voit, il n'est pas intuitif de pr�edire une augmentation du

12. Dans un syst�eme multi-�el�ements compos�e d'�el�ements A et B, le m�elange tend �a d�ecaler la position du niveau

de Fermi et, �a ce titre, joue un rôle dans l'apparition d'une �eventuelle anisotropie magn�etique perpendiculaire

[Daalderop et al. 1994].
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moment magn�etique orbital selon une direction cristallographique principale (et a fortiori sa

valeur) dans les syst�emes �a sym�etrie r�eduite; aussi, une connaissance exacte de la structure de

bande (en particulier au niveau de Fermi) est souvent n�ecessaire. Dans une approche r�esolument

plus simple, on peut toutefois exprimer les composantes du moment magn�etique orbital selon

deux directions cristallographiques principales en fonction des largeurs de bande relatives aux

orbitales dans le plan (d
xy
, d

x
2
�y

2) et hors du plan (d
yz
, d

xz
, d3z2�r2 (ml

= 0)) et en d�eduire la

direction de facile aimantation (Fig. 3.1). Dans le cas d'une monocouche de cobalt, St�ohr [St�ohr

1995] montre par exemple que les composantes du moment magn�etique orbital dans le plan et

hors du plan peuvent s'�ecrire (en ne consid�erant que les �etats de spin ((down))):

mx

orb
=

�

2V
x

�
3

�
+

2

�+ 1

�
(3.6)

mz

orb
= 4

�

2V
x

(3.7)

o�u V
x(z) d�esigne la largeur de bande selon la direction x(z) et � = V

z
=V

x
. Dans le cas d'une

monocouche de cobalt, V
x
> V

z
[Daalderop et al. 1994] et par cons�equent mx

orb
> mz

orb
. On

s'attend donc intuitivement, dans des syst�emes de faible sym�etrie, �a ce qu'il existe une di��erence

dans la largeur de bande pour les orbitales pointant dans le plan et hors du plan de la couche

(qui provient, par exemple, d'une di��erence dans le nombre de coordination) et par cons�equent

�a une forte anisotropie du moment magn�etique orbital. Il faut souligner que ce mod�ele, même

s'il apparâ�t relativement simple, permet de rendre compte de l'augmentation signi�cative du

moment magn�etique orbital (mais en aucun cas de sa valeur) perpendiculairement au plan de la

couche dans les multicouches Co/Au [Weller et al. 1995].

3.2 Le dichro��sme magn�etique circulaire en g�eom�etrie longitu-

dinale et transverse

Nous montrons dans cette section qu'il est possible de d�eterminer �a la fois l'anisotropie du

moment magn�etique orbital et du moment magn�etique de spin e�ectif (les deux quantit�es qui

interviennent dans la relation 3.4) �a partir de mesures de dichro��sme magn�etique circulaire,

que ce soit dans une g�eom�etrie classique dite ((longitudinale)) (pour laquelle le champ magn�e-

tique appliqu�e est parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) ou dans une

g�eom�etrie a priori interdite dite ((transverse)) (pour laquelle le champ magn�etique appliqu�e est

perpendiculaire �a la direction de propagation des photons incidents).
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3.2.1 La g�eom�etrie longitudinale

Comme nous l'avons vu dans la section 1.2.1, les r�egles de somme (relations 1.10 et 1.11)

relient de mani�ere simple l'int�egrale du signal de dichro��sme magn�etique circulaire (sur un seuil

d'absorption d'un niveau de coeur) aux moments magn�etiques orbital et de spin sur un site

chimique et une orbitale sp�eci�ques. Il est possible de r�e�ecrire les deux relations 1.10 et 1.11

sous la forme g�en�erale (pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition)
13:

�!m
orb

� P̂ = �2Q (10� n)

3A
(3.8)

(�!m
spin

� 7�!m
dip
) � P̂ = �(3P  � 2Q) (10� n)

A
(3.9)

o�u P̂ d�esigne un vecteur unitaire selon la direction de propagation des photons incidents (paral-

l�ele �a la direction du champ magn�etique ext�erieur pour une g�eom�etrie longitudinale),  d�esigne

l'angle entre la direction des photons incidents et une direction de r�ef�erence quelconque (par

exemple la normale �a la surface de l'�echantillon, Fig. 3.2), Q repr�esente l'intensit�e int�egr�ee du

signal de dichro��sme magn�etique circulaire aux seuils L2 et L3 (corrig�ee du taux de polarisation

circulaire), P  repr�esente l'intensit�e int�egr�ee du signal de dichro��sme magn�etique (corrig�ee du

taux de polarisation circulaire) au seuil L3, A d�esigne l'int�egrale de la section e�cace d'absorp-

tion isotrope relative aux transitions vers les �etats de sym�etrie nd (dans le cas des seuils L2;3

des m�etaux de transition 3d, n=3), et n est le nombre d'�electrons sur la couche d sond�ee.

La relation 3.5 montre qu'il est possible d'exprimer le moment magn�etique orbital en termes

des �el�ements de matrice hexjH
so
jgri. D'une mani�ere plus concise, cette relation peut s'�ecrire

sous la forme [van der Laan 1998b] :

�!m
orb

= RŜ (3.10)

o�u R d�esigne un tenseur cart�esien d'ordre 2 (diagonal dans le r�ef�erentiel appropri�e), et Ŝ est

un vecteur unitaire parall�ele �a la direction du moment magn�etique de spin. Dans le cas d'une

sym�etrie uniaxiale et pour un m�etal de transition 3d, la d�ependance angulaire de �!m
orb

s'�ecrit

13. Comme nous l'avons vu dans la section 1.2, les sections e�caces qui interviennent dans les r�egles de somme

sont des sections e�caces normalis�ees (divis�ees par l'�energie). On suppose toutefois implicitement que l'int�egration

est faite de mani�ere rigoureuse et on a l'habitude, par souci de lisibilit�e, d'�ecrire ((l'int�egrale du signal de dichro��sme

magn�etique circulaire)) au lieu du terme rigoureux ((l'int�egrale du signal de dichro��sme magn�etique circulaire divis�e

par l'�energie)). Toutefois, pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d, le couplage spin-orbite des �etats de

coeur est faible devant l'�energie de liaison correspondante et il est donc possible, avec une bonne approximation,

de confondre les sections e�caces d'absorption avec les sections e�caces d'absorption normalis�ees.
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simplement [Abate et Asdente 1965, Bruno 1989, van der Laan 1998b]:

m


orb
= R

zz
+ (R

xx
�R

zz
) sin2  (3.11)

o�u z est la direction cristallographique uniaxe (dans

�

��

	

�

Fig. 3.2 { D�e�nition de l'angle d'in-

cidence . Cas d'une g�eom�etrie lon-

gitudinale.

le plan xy, toutes les directions sont �equivalentes pour

une sym�etrie uniaxiale et par cons�equent R
xx
=R

yy
), et

m


orb
d�esigne la projection de �!m

orb
selon la direction de

Ŝ ( d�esigne ici l'angle entre la direction z et la direc-

tion du moment magn�etique de spin). Puisque, pour un

syst�eme anisotrope, R
zz

et R
xx

ne sont pas �egaux, ceci

signi�e que le moment magn�etique orbital n'est jamais

colin�eaire au moment magn�etique de spin d�es lors que

l'on s'�eloigne d'une direction cristallographique principale

(Fig. 3.3). Nous reviendrons sur ce point par la suite.

En raisonnant de mani�ere similaire, on peut aussi calculer la d�ependance angulaire de l'op�e-

rateur moment dipolaire magn�etique : puisque, pour un m�etal de transition 3d, le moment ma-

gn�etique dipolaire ne re�ete principalement qu'un terme quadripolaire dans la distribution de

spin autour du noyau (section 1.2.2), on peut r�e�ecrire la relation 1.12 sous la forme:

�!m
dip

= Q?Ŝ (3.12)

o�u Q? d�esigne un tenseur cart�esien d'ordre 2 �a trace nulle. La d�ependance angulaire de m
dip

et

m
orb

ne d�epend que de la sym�etrie du champ cristallin et on obtient donc pour une sym�etrie

uniaxiale:

m


dip
= Q?

zz
+ (Q?

xx
�Q?

zz
) sin2  (3.13)

En g�eom�etrie longitudinale et pour un m�etal de transition 3d de sym�etrie uniaxiale, les r�egles

de somme s'�ecrivent donc (pour une direction quelconque du champ magn�etique appliqu�e par

rapport �a la direction uniaxe z et en supposant que le champ magn�etique soit su�samment

fort pour aligner les moments magn�etiques de spin selon la direction des photons incidents, i.e.

P̂ k �!m
spin

) :

m


orb

=
�
R
zz
cos2  +R

xx
sin2 

�
= 


exp
(3.14)

m
eff;

spin
= m

spin
� 7

�
Q?

zz
cos2  +Q?

xx
sin2 

�
= �

exp
(3.15)
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Fig. 3.3 { La d�ependance angulaire des moments magn�etiques m
orb

, m
spin

et m
dip

pour un m�etal

de transition 3d et une sym�etrie uniaxiale (au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations). Les

axes principaux des tenseurs R et Q? sont parall�eles aux axes cristallographiques x et z (axe

uniaxe).  d�esigne l'angle entre la direction du moment magn�etique de spin (la direction du

champ magn�etique ext�erieur) et la direction z. Pour un syst�eme 3d, �
cf
� � et m

orb
et m

dip

ne sont colin�eaires au moment magn�etique de spin que selon une direction cristallographique

principale. Alors que m
orb

et m
dip

d�ecrivent une ellipse, m
spin

d�ecrit un cercle lorsque l'on fait

tourner le champ magn�etique ext�erieur dans le plan xz. Puisque les composantes Q?

xx
et Q?

zz

sont de signes oppos�es, m
dip

tourne dans un sens oppos�e �a m
spin

et m
orb

[D�urr et van der Laan

1996].



68 Chapitre 3. L'anisotropie magn�etocristalline �a une �echelle microscopique

o�u l'on a suppos�e que le moment magn�etique de spin est isotrope 14. Dans les �equations 3.14 et

3.15, 



exp et �


exp sont les valeurs exp�erimentales qui apparaissent dans le terme de droite des

relations 3.8 et 3.9. Bien qu'il soit di�cile de mesurer un signal d'absorption en incidence rasante

(et donc de d�eterminer l'une ou l'autre des valeurs R
xx

et R
zz
, cf. Annexe A), on peut toujours

connâ�tre de mani�ere pr�ecise l'anisotropie du moment magn�etique orbital en simulant sa variation

angulaire �a l'aide de la relation 3.11 (pour une sym�etrie uniaxiale). En�n, puisque le moment

magn�etique de spin est isotrope, il est possible, en disposant d'au moins deux mesures �a deux

angles d'incidence  di��erents, de d�eterminer de mani�ere ind�ependante le moment magn�etique

de spin et le moment magn�etique dipolaire 15.

3.2.2 La g�eom�etrie transverse

Un moyen certainement plus �el�egant de d�eterminer l'anisotropie du moment magn�etique de

spin e�ectif et du moment magn�etique orbital consiste �a utiliser une g�eom�etrie transverse pour

laquelle le champ magn�etique appliqu�e est perpendiculaire �a la direction de propagation des

photons incidents (P̂ ? Ŝ). Puisque �!m
orb

et �!m
dip

ne sont pas parall�eles �a �!m
spin

lorsque l'on

s'�eloigne d'une direction cristallographique principale (relations 3.10 et 3.12), il est possible de

mesurer un signal de dichro��sme magn�etique non nul même dans cette con�guration particuli�ere

[D�urr et al. 1997, van der Laan 1998b] 16 (Fig. 3.3). Dans ce cas particulier, les relations 3.8

et 3.9 s'�ecrivent (dans le cas d'une sym�etrie uniaxiale, pour un m�etal de transition 3d, et en

supposant que le moment magn�etique de spin soit parall�ele �a la direction du champ magn�etique

appliqu�e):

(R
zz
�R

xx
) cos sin  = 




exp;t
(3.16)

7 (Q?

zz
�Q?

xx
) cos  sin  = ��

exp;t
(3.17)

o�u  d�esigne comme pr�ec�edemment l'angle entre la direction de propagation des photons inci-

dents et la direction uniaxe z, et l'indice t permet de distinguer l'intensit�e du signal de dichro��sme

14. Au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations, les corrections �a apporter au moment magn�etique de spin

sont de l'ordre de (�=�ex)
2, soit environ 1% pour un m�etal de transition 3d [K�onig 1996].

15. Puisque le moment magn�etique de spin e�ectif est la somme d'un terme isotrope et d'un terme anisotrope,

la d�emonstration pr�ec�edente ne se restreint pas au seul cas particulier d'une sym�etrie uniaxiale et d'un m�etal de

transition 3d.

16. L'angle entre �!mdip (�!m orb) et �!mspin est d�etermin�e par l'amplitude relative du champ cristallin et du couplage

spin-orbite. Pour les m�etaux de transition 3d, le couplage spin-orbite est faible devant les param�etres de champ

cristallin et ne permet pas d'aligner �!m orb et �!m dip selon la direction du moment magn�etique de spin lorsque l'on

s'�eloigne d'une direction cristallographique principale. La situation est toutefois di��erente dans le cas des actinides

par exemple o�u le champ cristallin est faible devant la constante de couplage spin-orbite.
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magn�etique obtenue en g�eom�etrie transverse de celle obtenue en g�eom�etrie longitudinale. Un cas

particulier int�eressant est obtenu pour  = �=4 puisqu'il est possible de d�eterminer directement

(en une seule mesure) l'anisotropie du moment magn�etique orbital et du moment magn�etique

de spin e�ectif. En e�et pour  = �=4, les relations 3.16 et 3.17 s'�ecrivent:

(mz

orb
�mx

orb
) = 2


exp;t
(3.18)

�
mz

dip
�mx

dip

�
= �2

7
�
exp;t

(3.19)

3.2.3 Une g�eom�etrie ((magique))

Nous soulignons bri�evement dans cette section l'existence d'un angle particulier ? (? =

(arccos(�1=3)=2)�54.7o) pour lequel on obtient en g�eom�etrie longitudinale:

(i) le moment magn�etique orbital isotrope m?

orb
(m?

orb
= (mz

orb
+ 2mx

orb
)=3) (relation 3.14).

(ii) le moment magn�etique de spin (relation 3.15).

En d'autres termes il existe un angle pour lequel �!m
dip

? �!m
spin

. La raison physique de ce

ph�enom�ene provient simplement du fait que, pour un m�etal de transition 3d et pour une sym�etrie

uniaxe, mz

dip
+ 2mx

dip
=0. Par cons�equent �!m

dip
doit être antiparall�ele au moment magn�etique

de spin selon l'une ou l'autre des deux directions cristallographiques principales x et z et il

existe n�ecessairement un angle pour lequel sa projection s'annule selon la direction du champ

magn�etique appliqu�e (Fig. 3.3) [van der Laan 1998].

Avant de conclure ce chapitre, nous tenons �a souligner que les relations 3.14, 3.15, 3.18, et

3.19 sont celles que nous utiliserons d�esormais dans la suite. Ces relations n'ont pu être obtenues

qu'en supposant (i) les param�etres de champ cristallin faibles devant la constante de couplage

spin-orbite (lorsqu'un d�eveloppement en th�eorie des perturbations est valable) (ii) l'existence

d'une sym�etrie uniaxiale. En�n, puisque nous nous limiterons au cours de ce travail �a l'�etude de

syst�emes uniaxes (axe uniaxe z), nous d�e�nissons les variables isotropes (I) et anisotropes (A)

ad hoc:

mI

orb
=

1

3
Tr(R) =

1

3
(R

zz
+ 2R

xx
)

mA

orb
= R

zz
� R

xx

m
eff;I

spin
= m

spin

m
eff;A

spin
= �7 (Q?

zz
�Q?

xx
) = �21

2
Q?

zz
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Chapitre 4

Mesures de dichro��sme magn�etique

circulaire

Nous disposons maintenant de tous les outils n�ecessaires �a la compr�ehension et �a la d�e-

termination de l'anisotropie magn�etocristalline dans les �lms minces Co
x
Pt1�x �a une �echelle

microscopique via des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire dans le domaine des rayons

X 1. Soulignons d�es �a pr�esent que le platine, bien que non magn�etique �a l'�etat massif, acquiert

un moment magn�etique orbital d�es lors qu'une polarisation en spin est induite par la forte hy-

bridation entre les orbitales 3d du cobalt et 5d du platine [Koote et al. 1991]. Ainsi, on peut

s'attendre �a ce que cet �el�ement puisse jouer aussi un rôle dans l'apparition d'une forte anisotro-

pie magn�etocristalline (section 3.1). Notons que ce rôle primordial, bien que sugg�er�e, n'a jamais

�et�e mis en �evidence par les pr�ec�edentes �etudes de dichro��sme magn�etique circulaire qui se sont

limit�ees, dans les syst�emes Co/Pt, �a n'�etudier que le magn�etisme de l'�el�ement 3d [Weller et al.

1993, Weller et al. 1994, Thiele et al. 1996, Talnall et al. 1997, Nakajima et al. 1998]. Il n'existe

toutefois dans la litt�erature que peu d'exp�eriences de dichro��sme magn�etique circulaire aux seuils

L2;3 des m�etaux de transition 5d [Sch�utz et al. 1989, Maruyama et al. 1995, Maruyama et al.

1995b] 2 et il nous a paru important, avant de pr�esenter en d�etails les r�esultats des exp�eriences de

dichro��sme magn�etique aux seuils L2;3 du cobalt et du platine dans les �lms d'alliage Co
x
Pt1�x

1. Par souci de lisibilit�e, peu de d�etails exp�erimentaux seront donn�es dans ce chapitre. Le lecteur pourra se

r�ef�erer �a l'annexe B pour connâ�tre les di��erentes sources de rayonnement utilis�ees et leurs caract�eristiques (taux

de polarisation circulaire, type d'�el�ement d'insertion).

2. En 1989, les r�egles de somme n'�etaient pas encore �etablies et les r�esultats des exp�eriences de Sch�utz ne sont

donc que tr�es qualitatifs. En�n, comme nous le verrons dans la section suivante, l'analyse des donn�ees de XMCD

r�ealis�ee par Maruyama est assez discutable.

71
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�etudi�es (Co25Pt75, Co32Pt68, Co50Pt50
3), de ((tester)) la validit�e des r�egles de somme dans des

syst�emes massifs TPt3 que l'on peut quali�er de mod�eles (T=Cr, Mn, et Co).

4.1 Magn�etisme induit dans les syst�emes massifs TPt3 (T=Cr,

Mn, et Co)

Il est connu depuis longtemps que les syst�emes massifs TPt3 cristallisant dans une structure

de type L12 sont magn�etiques : les compos�es MnPt3 et CoPt3 sont ferromagn�etiques (TC=370

et 290 K, respectivement) [Pickart et Nathans 1962, Simpson et Tredgold 1954] et le compos�e

CrPt3 est ferrimagn�etique (T
C
=450 K) [Pickart et Nathans 1963] (les moments magn�etiques

port�es par les atomes de chrome et de platine sont antiparall�eles) 4. Quelques �etudes ont aussi

montr�e que le compos�e VPt3 �etait ferrimagn�etique alors même que les deux �el�ements qui le

composent ne sont pas magn�etiques. Toutefois, ce cas est assez atypique et nous reviendrons par

cons�equent �a l'�etude de cet alliage �a la �n de cette section.

Les syst�emes TPt3 sont consid�er�es, d'un point de vue th�eorique, comme des syst�emes mod�eles

car on s'attend �a trouver des syst�ematiques en augmentant le remplissage de la bande 3d. Ainsi,

de nombreux calculs de structure �electronique se sont attach�es ces derni�eres ann�ees �a �etudier les

propri�et�es magn�etiques de ces compos�es (d�etermination de l'�etat magn�etique fondamental, des

moments magn�etiques d'orbite et de spin �a la fois sur l'�el�ement 3d et l'�el�ement 5d) [Hasegawa

1985, Tohyama et al. 1989, Iwashita et al. 1996, Kulatov et al. 1996, Oguchi et al. 1997, Suzuki

et al. 1997, Lu et al. 1998]. Compar�e �a ce nombre important de calculs, les exp�eriences sont

peu nombreuses: di�raction de neutrons [Kouvel 1967], dichro��sme magn�etique circulaire [Ma-

ruyama et al. 1995, Maruyama et al. 1995b]. Les exp�eriences de di�raction de neutrons peuvent

e�ectivement permettre une s�eparation du moment magn�etique en contributions orbitale et de

spin (dans des syst�emes monocristallins) mais l'information est loin d'être directe et suppose un

traitement relativement ((lourd)) du spectre exp�erimental. Le dichro��sme magn�etique circulaire

permet la s�eparation des moments magn�etiques orbital et de spin mais cela suppose toutefois que

les r�egles de somme (relations 1.10 et 1.11) soient appliqu�ees rigoureusement. Comme discut�e

ci-dessous, l'analyse des donn�ees exp�erimentales de dichro��sme magn�etique aux seuils L2;3 du

platine dans les compos�es TPt3 faite par Maruyama est loin d'être rigoureuse.

Dans le chapitre 1 (section 1.3.3), nous avons vu que la d�etermination de la section e�cace

3. Les mesures de dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees sur l'alliage Co80Pt20 n'�etaient pas reproductibles

et ne seront, en cons�equence, pas pr�esent�ees.

4. Pour de plus amples d�etails sur le magn�etisme des alliages binaires, nous invitons le lecteur �a se reporter �a

l'article de revue de Kouvel [Kouvel 1967].
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d'absorption isotrope et du nombre de trous sur la couche l (vers laquelle le photo�electron

e�ectue sa transition) sont les quantit�es les plus importantes (mais aussi les plus di�ciles) �a

d�eterminer exp�erimentalement pour pouvoir appliquer les r�egles de somme. Puisque le platine est

un �el�ement de �n de s�erie, on s'attend �a ce que la ((raie blanche)) (la section e�cace d'absorption �l

correspondant aux transitions sur la couche l) aux seuils L2;3 soit peu prononc�ee. En particulier,

puisque la bande 5d3=2 du platine est pratiquement remplie [Mattheiss et Dietz 1980], le seuil L2

ne doit pr�esenter que peu ou pas de ((raie blanche)) (Fig. 4.1) 5. Il est donc clair que l'utilisation

d'une simple fonction arctangente, comme l'a fait Maruyama par exemple, pour rendre compte

des transitions vers le continuum (transitions vers les �etats de conduction s; d) est illusoire. Aussi,

a�n de d�eterminer le rapport de la section e�cace 5d par nombre de trous 5d, nous choisirons

une proc�edure plus pr�ecise qui a �et�e d�ecrite pr�ec�edemment dans la section 1.3.3. Dans le cas des

seuils L2;3 du platine dans les compos�es TPt3, la relation 1.13 peut s'�ecrire :

Z
L2;3

d!

!

�5d;TP t3(!)

n
5d;TP t3
h

=

Z
L2;3

d!

!

"
�TPt3
tot

(!)� �CuAu3
tot

(!)

n
5d;TP t3
h

� n
5d;CuAu3
h

#
(4.1)

o�u nous avons utilis�e les mêmes notations que dans la section 1.3.3 et choisi naturellement comme

r�ef�erence un alliage cristallisant dans une structure similaire (cfc) et dont la bande 5d est quasi

pleine. La di��erence du nombre de trous dans la bande 5d (n
5d;TP t3
h

�n5d;CuAu3
h

) a �et�e d�etermin�ee

par des calculs de structure �electronique 6. Les calculs ont �et�e r�ealis�es par D. Stoe�er en utilisant

la m�ethode ASW pour un alliage CoPt3 ordonn�e dans la structure L12 (n3d
h
=2.25, n5d

h
=1.80)

et un syst�eme massif d'or (n5d
h
=0.74). On obtient donc une di��erence n

5d;CoP t3
h

� n
5d;Au
h

proche

de l'unit�e. Soulignons que (i) la di��erence dans le nombre de trous 5d entre l'or massif et le

compos�e CuAu3 n'est que de 0.03 [Kuhn et Sham 1994] et on peut donc �ecrire avec une bonne

approximation 7 n
5d;Au
h

� n
5d;CuAu3
h

(ii) nous supposerons par la suite (assez arbitrairement)

que la di��erence n
5d;TP t3
h

�n
5d;Au
h

est aussi de 1.06 dans le cas des syst�emes CrPt3 et MnPt3. La

di��erence �TPt3
tot

(!)��CuAu3
tot

(!) �etant une quantit�e facilement d�eterminable exp�erimentalement

(Fig. 4.1), le rapport �5d;TP t3(!)=n
5d;TP t3
h

l'est aussi et il est maintenant possible d'appliquer les

r�egles de somme (relations 1.10 et 1.11). Notons toutefois, qu'en raison du fort couplage spin-

orbite des �etats de coeur 2p, on ne peut pas s'attendre �a trouver un rapport statistique entre

5. Les r�egles de s�election dipolaire �electrique (section 1.1.1) indiquent que seules les transitions �j = �1; 0

sont autoris�ees. Le seuil L2 fait donc intervenir des transitions 2p1=2 ! 5d3=2, et le seuil L3 des transitions

2p3=2 ! 5d3=2(5d5=2).

6. Il aurait �et�e possible de suivre une proc�edure tout �a fait semblable �a celle d�ecrite dans la section 1.3.3, i.e.

choisir comme r�ef�erence un �echantillon massif de platine pur et calculer la di��erence du nombre de trous 5d �a

l'aide des relations 1.15 et 1.16.

7. Ce r�esultat est exp�erimental et provient de l'�etude des transferts de charges �electroniques dans les alliages

CuxAu1�x par une m�ethode similaire �a celle que nous avions utilis�ee dans la section 1.3.3.
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Fig. 4.1 { Absorption isotrope (la demi-somme de l'absorption mesur�ee pour une lumi�ere pola-

ris�ee circulairement droite et gauche) mesur�ee en d�etection totale de uorescence (i) aux seuils

L2;3 du platine dans le compos�e massif polycristallin CrPt3 (structure L12) (trait plein) (ii)

aux seuils L2;3 de l'or dans un compos�e polycristallin CuAu3 (structure cfc) (pointill�es). Les

seuils d'absorption L3 et L2 ont �et�e normalis�es dans un rapport 2.2 pour tenir compte de la

d�eg�en�erescence du trou de coeur et de la di��erence entre les �el�ements de matrice h5djrj2p3=2i et
h5djrj2p1=2i (section 1.3.3). La section e�cace d'absorption mesur�ee aux seuils L2;3 du platine

a �et�e corrig�ee des e�ets d'auto-absorption (annexe A).

les seuils d'absorption L3 et L2 du platine. Pour cette raison, les seuils d'absorption mesur�es

exp�erimentalement en d�etection totale de uorescence ont �et�e renormalis�es dans un rapport

1:0.45 (section 1.3.3) (le rapport que l'on obtiendrait en mesurant le coe�cient d'absorption en

transmission [Brown et al. 1977, Mattheiss et Dietz 1980]).

Nous reportons dans le tableau 4.1 les r�esultats de nos mesures de dichro��sme magn�etique

circulaire aux seuils L2;3 du platine dans les di��erents syst�emes massifs TPt3 (T=Cr,Mn, et

Co) �etudi�es, et les comparons aux r�esultats des mesures de Maruyama [Maruyama et al. 1995b]

et �a de r�ecents calculs de structure �electronique [Iwashita et al. 1996, Kulatov et al. 1996] 8.

8. Il est connu que l'approximation LSDA utilis�ee par ces calculs ab initio tend �a sous-estimer les valeurs des

moments magn�etiques orbitaux si l'on ne tient pas compte d'une polarisation orbitale [Brooks 1985]. Un autre

point important est qu'un traitement purement relativiste (pour lequel le hamiltonien de spin-orbite n'est pas
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Cette �etude XMCD� Th. 1^ Th. 2�

m
5d;CrP t3
orb

-0.04�0.01 -0.12 -0.05 -0.053

m
5d;CrP t3
spin

-2.10�3 6 0.01 -0.04 -0.037

m
5d;MnPt3

orb
-1.10�3 6 -0.01 0 -0.001

m
5d;MnPt3

spin
0.08�0.02 0.13 0.11 0.121

m
5d;CoP t3
orb

0.05�0.01 0.09 0.05 0.050

m
5d;CoP t3
spin

0.24�0.03 0.30 0.29 0.238

Tab. 4.1 { Les moments magn�etiques d'orbite et de spin 5d du platine (exprim�es en �
B

par

atome), d�etermin�es par des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire dans des alliages mas-

sifs polycristallins TPt3 (T=Cr,Mn, et Co) (structure L12).
� Les mesures de dichro��sme ma-

gn�etique circulaire e�ectu�ees par Maruyama [Maruyama et al. 1995b] dans ces mêmes compos�es.

^(�) Les r�esultats de calculs de structure �electronique ab initio incluant le couplage spin-orbite

comme perturbation [Iwashita et al. 1996] ([Kulatov et al. 1996]). La contribution du terme dipo-

laire magn�etique est n�eglig�ee en raison du caract�ere fortement itin�erant des �electrons 5d (section

1.2.2) [Chen et al. 1995, Vogel et al. 1997].

Dans la limite des incertitudes exp�erimentales, il apparâ�t que nos r�esultats sont en bon accord

avec la th�eorie et on peut en conclure que les r�egles de somme sont applicables, du point de

vue exp�erimental, aux seuils L2;3 du platine 9. Il semble a priori assez surprenant de trouver

dans le cas de l'alliage CrPt3 un moment magn�etique orbital bien plus grand que le moment

magn�etique de spin (en cons�equence, le signal XMCD est positif �a la fois au seuil L2 et L3 (Fig.

4.2)). Toutefois, comme nous l'avons vu dans la section 3.1.2, il n'existe pas de corr�elation simple

entre le moment magn�etique d'orbite et de spin 10.

L'alliage VPt3

C'est en 1981 que Jesser [Jesser et al. 1981] mit en �evidence l'existence d'un moment magn�e-

tique spontan�e dans l'alliage ordonn�e VPt3 (structure de type L12 ou Do22). A priori, l'existence

trait�e en th�eorie des perturbations) serait certainement plus adapt�e �a l'�etude des propri�et�es magn�etiques des

�electrons 5d.

9. S'il existe un accord relativement satisfaisant entre les moments magn�etiques d�etermin�es �a partir des mesures

de dichro��sme magn�etique et calcul�es �a partir de techniques ab initio, nous soulignons toutefois que la th�eorie a

des di�cult�es certaines �a reproduire les spectres XMCD exp�erimentaux [Ebert et al. 1991, Grange et al. 1999].

10. Dans le compos�e MnPt3, on s'aper�coit que la tr�es faible valeur du moment magn�etique orbital 5d provient

simplement d'une compensation entre les composantes de spin ((up)) et ((down)) [Suzuki et al. 1997].
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Fig. 4.2 { Les signaux de dichro��sme magn�etique circulaire (XMCD) mesur�es en d�etection to-

tale de uorescence aux seuils L2;3 du platine dans des alliages ordonn�es polycristallins TPt3

(T=Cr,Mn, et Co) (H=3 T, T=10 K). Les signaux d'absorption ont �et�e corrig�es des e�ets de

saturation (annexe A) et normalis�es dans un rapport 1:0.45 (voir texte). Le signal XMCD, cor-

rig�e du taux de polarisation circulaire, est exprim�e en pourcentage du saut de seuil L3. Dans le

compos�e CrPt3, l'existence d'un signal XMCD positif �a la fois au seuil L2 et au seuil L3 provient

simplement du fait que le moment magn�etique de spin est plus faible que la composante orbitale.
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d'un syst�eme ferromagn�etique (ou plutôt ferrimagn�etique puisqu'il semble que les moments ma-

gn�etiques des atomes de platine et de vanadium soient antiparall�eles) compos�e de deux �el�ements

non magn�etiques n'est pas si surprenante puisqu'il est aujourd'hui admis que les compos�es Au4V

et ZrZn2 sont magn�etiques [Creveling et Luo 1968, Ogawa et Sakamoto 1967]. Si certains calculs

de structure �electronique [K�ubler 1984, Iwashita et al. 1996] ont trouv�e un ordre ferrimagn�etique

dans la phase L12 (Tab. 4.2), il n'existe, �a notre connaissance, aucune �etude exp�erimentale qui

a permis de reproduire les r�esultats de Jesser. Ceci est en partie li�e �a la di�cult�e de pr�eparer

l'une ou l'autre des deux phases ordonn�ees L12 et Do22, alors même que le diagramme de phase

de l'alliage VPt3 a �et�e �etudi�e en d�etails [Waterstrat 1973]. Tr�es r�ecemment, les �etudes de Brown

Mod. � Th. 1� Th. 2^

mPt -0.3 -0.05 -0.1

mV 1.0 1.45 1.3

Tab. 4.2 { Les moments magn�etiques du platine mPt et du vanadium mV (exprim�es en �
B

par atome) de l'alliage VPt3 calcul�es pour la structure L12 (� [K�ubler 1984], ^ [Iwashita et al.

1996]). La d�ecomposition du moment magn�etique total mesur�e exp�erimentalement (�) par des

mesures macroscopiques [Jesser et al. 1981] est d�eduite du mod�ele de Kawakami [Kawakami et

Goto 1979].

[Brown et al. 1999] ont aussi soulign�e la di�cult�e de pr�eparer la phase L12 et leurs r�esultats

de mesures de neutrons polaris�es tendent �a montrer que la phase L12 (partiellement ordonn�ee,

S=0.68) est paramagn�etique jusqu'�a au moins 2 K (par comparaison, la temp�erature de Curie

d�etermin�ee par Jesser est sup�erieure �a 200 K) et que le moment magn�etique est vingt fois plus

faible que celui trouv�e par Jesser. Puisque, jusqu'�a pr�esent, il a �et�e di�cile de stabiliser dans les

mat�eriaux massifs la phase ordonn�ee L12, il est clair qu'il est hasardeux de se prononcer quant �a

l'�etat magn�etique de l'alliage VPt3. Soulignons toutefois qu'une �etude syst�ematique dans les al-

liages V(Ir1�xPtx)3 (cristallisant aussi dans une structure L12) [Kawakami et Goto 1979] montre

(i) que la pr�esence d'iridium (même en faible quantit�e) su�t �a donner naissance �a un ordre fer-

rimagn�etique (les moments magn�etiques macroscopiques trouv�es sont de l'ordre de 0.1 �
B
) (ii)

que l'alliage VPt3 ne poss�ede qu'une tr�es faible aimantation �a saturation. Jesser souligne que la

diminution de l'aimantation macroscopique dans l'�echantillon pr�epar�e par Kawakami provient

d'une parfaite compensation entre les moments magn�etiques des atomes de platine et de vana-

dium, qui serait simplement la cons�equence d'un traitement thermique di��erent (nous rappelons

que dans le mod�ele de Jesser et celui de Kawakami, le moment magn�etique des atomes de platine
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est de l'ordre de -0.3 �
B
(Tab. 4.2)). Toutefois, nos propres mesures de dichro��sme magn�etique

circulaire e�ectu�ees aux seuils L2;3 du platine dans un �lm mince d'alliage VPt3 (partiellement

ordonn�e �a longue distance) n'ont pas permis de mettre en �evidence une quelconque polarisation

magn�etique des atomes de platine 11.

4.2 Les �lms minces d'alliage CoPt3

Les mesures de dichro��sme magn�etique circulaire pr�esent�ees dans cette section ont �et�e e�ec-

tu�ees en d�etection totale de courant aux seuils L2;3 du cobalt (magn�etisme de la bande 3d du

cobalt) et en d�etection totale de uorescence aux seuils L2;3 du platine (magn�etisme de la bande

5d du platine) dans les deux �lms minces d'alliage CoPt3 �elabor�es �a 690 et 800 K (section 2.2.2).

Soulignons d�es �a pr�esent que ces deux m�ethodes de d�etection, bien qu'indirectes, donnent dans

notre cas particulier une mesure correcte des coe�cients d'absorption tels qu'on aurait pu, par

exemple, les d�eterminer en transmission (annexe A). En particulier, les e�ets ((parasites)) ren-

contr�es en d�etection de uorescence sont inexistants dans le cas des �lms minces �etudi�es puisque

la profondeur de p�en�etration des photons incidents est au moins de deux ordres de grandeur

sup�erieure �a l'�epaisseur de l'�echantillon. En�n, pr�ecisons que pour chacune des exp�eriences de

dichro��sme magn�etique circulaire pr�esent�ees dans la suite de ce chapitre (i) le champ magn�etique

appliqu�e �etait su�sant pour obtenir la saturation magn�etique (ii) la temp�erature �etait �x�ee �a

300 K.

4.2.1 Seuils L2;3 du cobalt

Nous pr�esentons sur la �gure 4.3 la demi-somme de l'absorption mesur�ee pour une lumi�ere

polaris�ee circulairement droite et gauche (en premi�ere approximation, la section e�cace d'ab-

sorption isotrope 12) et le signal de dichro��sme magn�etique circulaire correspondant mesur�es en

g�eom�etrie longitudinale (section 3.2) aux seuils L2;3 du cobalt (�lm mince d'alliage Co32Pt68).

Les int�egrales A, P et Q qui apparaissent dans les r�egles de somme (relations 3.8 et 3.9) sont

aussi pr�esent�ees. Dans le cas des seuils L2;3 du cobalt o�u la ((raie blanche)) est relativement

11. Ce dernier r�esultat peut être attribu�e �a la trop faible mise en ordre pr�esente dans notre �echantillon, soit �a

la pr�esence de paires V-V en premiers voisins.

12. Comme nous l'avons vu dans la section 1.3.2, la section d'e�cace d'absorption obtenue pour une lumi�ere

polaris�ee lin�eairement doit être en toute rigueur mesur�ee (dans un syst�eme monocristallin) pour d�eterminer la

section e�cace d'absorption isotrope �iso. Toutefois, lorsque les e�ets de dichro��sme magn�etique lin�eaire sont

faibles (et c'est le cas pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition [Schwickert et al. 1998]), on peut avec une

bonne approximation �ecrire: �iso � (�+ + ��)=2.
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Fig. 4.3 { a) Le spectre d'absorption isotrope (trait plein) mesur�e dans un �lm mince d'alliage

Co32Pt68 (temp�erature de croissance T
g
=800 K) aux seuils L2;3 du cobalt. La section e�cace

d'absorption isotrope relative aux transitions vers les �etats de sym�etrie 3d est d�etermin�ee en

retranchant une double fonction marche (pointill�es) au spectre d'absorption mesur�e exp�erimen-

talement (voir texte). Le spectre d'absorption a �et�e arbitrairement normalis�e en supposant un

saut de seuil total �egal �a 1. b) Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire correspondant

(la di��erence de l'absorption mesur�ee pour deux alignements (i) anti-parall�ele et (ii) parall�ele

de l'aimantation et du spin des photons incidents), corrig�e du taux de polarisation circulaire

(H=4 T, T=300 K). Pour cette exp�erience en g�eom�etrie longitudinale, la direction du champ

magn�etique appliqu�e �etait parall�ele �a la normale �a la surface de l'�echantillon (direction [111]).

Les int�egrales A, P , et Q (pointill�es) sont les int�egrales apparaissant dans les r�egles de somme

(relations 3.8 et 3.9).
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intense, on peut avec une bonne approximation simuler les transitions vers le continuum par

une fonction arctangente (ou �a d�efaut une fonction marche, cf. section 1.3.3). Nous pr�esentons

sur la �gure 4.4 les r�esultats de l'ensemble des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire

e�ectu�ees aux seuils L2;3 du cobalt dans les deux �lms d'alliage �etudi�es (�elabor�es �a 690 et 800 K

autour de la composition CoPt3). Pour chaque �echantillon, l'angle d'incidence , qui est l'angle

entre la direction du faisceau incident (la direction du champ magn�etique appliqu�e en g�eom�e-

trie longitudinale) et la normale �a la surface de l'�echantillon (soit la direction [111]) (Fig. 3.2),

varie entre 0 et 60o. On observe, pour l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K, une tr�es forte variation

de l'intensit�e int�egr�ee du signal de dichro��sme magn�etique (attribu�ee �a une variation du mo-

ment magn�etique orbital, relation 3.8) lorsque l'on ((force)) les moments magn�etiques de spin �a

s'�eloigner de la direction [111] sous l'action du champ magn�etique appliqu�e. En se souvenant

que, dans le mod�ele de Bruno [Bruno 1989] (section 3.1), l'anisotropie magn�etocristalline est di-

rectement reli�ee �a l'anisotropie du moment magn�etique orbital, une telle variation signi�e donc

que l'alliage pr�epar�e �a 690 K poss�ede une forte anisotropie magn�etocristalline. A contrario, il

n'existe que peu ou pas de variation du moment magn�etique orbital pour l'�echantillon pr�epar�e

�a 800 K (et par cons�equent peu ou pas d'anisotropie magn�etocristalline). Ces comportements

�etaient intuitivement pr�evisibles au regard des mesures d'aimantation macroscopiques (section

2.4); mais puisque le moment magn�etique orbital est directement reli�e �a la structure cristallogra-

phique au niveau microscopique (section 3.1.2), sa valeur, son anisotropie et sa direction peuvent

aussi nous renseigner sur les ph�enom�enes mis en jeu �a cette �echelle dans l'apparition d'une forte

anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire. Avant de passer �a la d�etermination quantitative

de l'anisotropie du moment magn�etique orbital et de la relier aux mesures structurales (section

2.2.2), nous souhaiterions revenir bri�evement sur les conditions dans lesquelles la relation de

Bruno est applicable dans le cas particulier du cobalt. Comme nous l'avons vu dans la section

3.1, il n'existe pas, dans le cas g�en�eral, de relations simples entre l'anisotropie magn�etocristalline

et l'anisotropie du moment magn�etique orbital (ainsi par exemple dans le cas du compos�e Mn d5,

on s'attend �a trouver une forte anisotropie magn�etocristalline alors que le moment magn�etique

orbital est quasi nul [van der Laan 1998b] 13). Toutefois, dans le cas des alliages Co
x
Pt1�x, o�u

la bande de spin majoritaire du cobalt est pratiquement remplie [Razee et al. 1997], on peut

s'attendre, en premi�ere approximation, �a ce que la relation 3.2 soit valable (E
MCA

� �� �mA

orb
).

Rappelons encore que la relation de Bruno reste une relation approch�ee. Aussi par la suite,

13. Puisque les moments magn�etiques orbitaux provenant de deux contributions de spin di��erentes ont des signes

oppos�es, le fait de trouver un moment magn�etique orbital nul dans le compos�e Mn d5 signi�e simplement qu'il

existe une parfaite compensation entre les contributions de spin majoritaire et minoritaire.
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Fig. 4.4 { L'intensit�e int�egr�ee du signal de dichro��sme magn�etique circulaire (corrig�ee du taux

de polarisation circulaire) mesur�ee aux seuils L2;3 du cobalt dans les deux �lms minces d'alliage

Co25Pt75 et Co32Pt68 �etudi�es (H=4 T, T=300 K). Pour ces exp�eriences en g�eom�etrie longitudi-

nale, l'angle  entre la normale �a la surface de l'�echantillon (direction [111]) et la direction du

champ magn�etique appliqu�e (parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) varie

entre 0 et 60o. a) Film mince �elabor�e �a 800 K (=0, trait plein; =60o, tirets). b) Film mince

�elabor�e �a 690 K (=0, trait plein; =15o, pointill�es ; =45o, tirets/pointill�es; =60o, tirets).

Pour l'ensemble de ces exp�eriences, le champ magn�etique appliqu�e �etait su�samment important

pour que l'�echantillon soit aimant�e �a saturation. La forte variation angulaire du signal XMCD

dans l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K traduit une forte anisotropie du moment magn�etique orbital

3d (voir texte).
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pr�ef�ererons-nous exprimer l'anisotropie magn�etocristalline en termes d'anisotropie du moment

magn�etique orbital (qui reste une quantit�e proportionnelle aux constantes d'anisotropie ph�eno-

m�enologiques habituellement employ�ees). Sous ces di��erentes hypoth�eses, la direction de facile

aimantation est donc la direction cristallographique selon laquelle le moment magn�etique or-

bital est le plus grand. En accord avec les mesures macroscopiques, on observe alors une forte

anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire pour l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K et un compor-

tement relativement isotrope pour le �lm mince �elabor�e �a 800 K (Fig. 4.4). Ces r�esultats sont

parfaitement en accord avec les mesures structurales: puisque les mesures de XAFS ont montr�e

qu'il existe, dans l'�echantillon le plus anisotrope (�lm mince d'alliage �elabor�e �a 690 K), plus de

liaisons Co-Pt hors du plan que dans le plan de la couche (section 2.2.2), on s'attend �a ce que

la largeur de bande relative aux orbitales 3d pointant selon la direction [111] soit plus grande

que celle relative aux orbitales pointant dans les plans (111) 14. Ainsi, le moment magn�etique

orbital sera plus grand selon la direction de croissance (relations 3.6 et 3.7) et favorisera une

anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire 15.

Comme soulign�e dans la section 3.2, il est d�elicat, du point de vue exp�erimental, de d�eter-

miner directement l'anisotropie du moment magn�etique orbital (la di��erence entre les valeurs

du moment magn�etique orbital mesur�ees perpendiculairement et parall�element au plan de la

couche) car on ne peut pas mesurer un coe�cient d'absorption en incidence rasante. Toutefois,

nous avons montr�e dans cette même section qu'il est possible, dans le cadre d'une sym�etrie uni-

axiale et pour un m�etal de transition 3d, de pr�edire quantitativement la variation des moments

magn�etiques �!m
orb

et �!m eff

spin
. Puisque la m�ethode de pr�eparation par EJM induit une direction

pr�ef�erentielle selon la direction de croissance, on peut s'attendre, en premi�ere approximation, �a

ce que les e�ets de s�egr�egation du platine soient quasi inexistants dans le plan de la couche et sup-

poser ainsi que l'alliage pr�epar�e �a 690 K se comporte comme un syst�eme �a sym�etrie uniaxiale 16.

On peut donc �ecrire dans ce cas particulier (relation 3.11) :

m


orb

= R? + (R
k
�R?) sin

2  (4.2)

o�u R? et R
k
d�esignent respectivement les composantes du moment magn�etique orbital selon

14. Les �electrons 5d des atomes de platine sont tr�es itin�erants et il est par cons�equent logique qu'une hybridation

anisotrope (comme c'est le cas dans l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K) tende �a modi�er de mani�ere signi�cative la

largeur de bande relative aux orbitales pointant hors du plan et dans le plan de la couche.

15. Puisqu'il existe, dans l'�echantillon �elabor�e �a 690 K, des plaques 2D de cobalt dans le plan de la couche, on

s'attend (par rapport �a un syst�eme �a haute sym�etrie, comme c'est le cas par exemple pour la structure L12 ou

cfc) �a ce que le moment magn�etique orbital soit fortement augment�e selon la direction de croissance (Tab. 4.3).

16. Il existe bien entendu une anisotropie magn�etocristalline non nulle dans les plans (111) mais elle est de loin

n�egligeable.
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la direction [111] et dans le plan (111). Comme on le voit sur la �gure 4.5, la loi de variation
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Fig. 4.5 { Le moment magn�etique orbital 3d (en �
B
/atome de cobalt) mesur�e dans un �lm

mince Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K, en fonction de l'angle  entre la direction du champ magn�etique

appliqu�e (parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) et la normale �a la surface

de l'�echantillon (direction [111]). La courbe en trait plein est un ajustement en supposant que la

loi de variation du moment magn�etique orbital 3d s'�ecrit: m

orb

= R? + (Rk �R?) sin
2 .

exp�erimentale du moment magn�etique orbital 3d de l'�echantillon pr�epar�e �a 690 K est en tr�es

bon accord avec celle attendue dans le cadre d'une sym�etrie uniaxiale. En supposant que le

nombre de trous dans la bande 3d du cobalt �egal �a 2.25 17, on d�eduit alors de l'application

des r�egles de somme (i) la valeur du moment magn�etique orbital 3d selon la direction de facile

aimantation (m
3d;?
orb

=(0.30�0.02) �
B
par atome de cobalt) (ii) l'anisotropie du moment magn�e-

tique orbital (m
3d;A
orb

= m
3d;?
orb

�m3d;k

orb

=(0.13�0.02) �
B
par atome de cobalt) 18. Par comparaison,

l'anisotropie du moment magn�etique orbital 3d de l'�echantillon pr�epar�e �a 800 K est quasi nulle

(m
3d;A
orb

=-(0.02�0.02) �
B
par atome de cobalt) 19. Soulignons en�n que les ordres de grandeur de

17. Le nombre de trous a �et�e calcul�e par D. Stoe�er par la m�ethode ASW pour un �echantillon massif ordonn�e

dans une structure L12.

18. La valeur du moment magn�etique orbital isotrope m
3d;I

orb
(section 3.2.3) d�eduite de la loi de variation 4.2 est

en parfait accord avec celle obtenue pour l'angle magique ?: m
3d;I
orb

= m
3d;(?)

orb
= (0.21�0.02) �B par atome de

cobalt.

19. On ne peut consid�erer qu'il existe dans l'alliage pr�epar�e �a 800 K (cristallisant partiellement dans une structure

de type L12) une quelconque sym�etrie uniaxiale. Ainsi, la valeur de l'anisotropie du moment magn�etique orbital a
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m
A;3d
orb

m
?;3d
orb

m
effI;3d
spin

m
effA;3d
spin

T
g
=690 K 0.13�0.02 0.30�0.02 1.44�0.10 0.20�0.05

T
g
=800 K -0.02�0.02 0.15�0.02 1.60�0.10 �0

Tab. 4.3 { Les r�esultats des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees en g�eom�etrie

longitudinale aux seuils L2;3 du cobalt dans deux �lms minces d'alliage Co25Pt75 (temp�erature

de croissance T
g
=690 K) et Co32Pt68 (T

g
=800 K). mA;3d

orb

, la di��erence du moment magn�etique

orbital 3d du cobalt mesur�e selon la direction de croissance [111] et dans le plan (111); m
?;3d
orb

,

le moment magn�etique orbital mesur�e perpendiculairement au plan de la couche; m
effI;3d
spin

, le

moment magn�etique de spin; m
effA;3d
spin

, l'anisotropie du moment magn�etique de spin e�ectif. Les

moments magn�etiques sont donn�es en �
B
par atome de cobalt. Le nombre de trous calcul�e dans

la bande 3d est 2.25.

l'anisotropie du moment magn�etique orbital trouv�ee dans ces �lms minces d'alliage �epitaxi�es au-

tour de la concentration CoPt3 (de l'ordre de 0.1 �B) sont en bon accord avec ceux obtenus par

Weller [Weller et al. 1995] dans les multicouches Co/Au (pour quatre monocouches de cobalt, on

obtient mA

orb
=0.14 �

B
) et ceux pr�edits par Bruno [Bruno 1989] (pour une monocouche de cobalt

libre, l'anisotropie du moment magn�etique orbital calcul�ee est de l'ordre de 0.2 �
B

20). Avant

de pr�eciser le rôle possible jou�e par les atomes de platine dans l'apparition d'une forte anisotro-

pie magn�etocristalline, nous montrons que l'augmentation signi�cative du moment magn�etique

orbital 3d dans le �lm mince le plus anisotrope (Tab. 4.3) est li�ee non pas �a une augmentation

du moment magn�etique de spin 3d mais plutôt �a l'hybridation particuli�ere des orbitales 3d/5d

et �a des e�ets de champ cristallin (en d'autres termes �a la structure �ne de la densit�e d'�etats,

cf. section 3.1.2).

Bien que la quantit�e d�etermin�ee directement �a partir de la deuxi�eme r�egle de somme (relation

3.9) soit un moment magn�etique de spin e�ectif, nous avons montr�e dans la section 3.2 qu'il

est possible de d�eterminer ind�ependamment les contributions de m
spin

et m
dip
. Ainsi, dans le

cas d'une sym�etrie uniaxiale et pour un m�etal de transition 3d (comme c'est le cas par exemple

pour l'alliage pr�epar�e �a 690 K), la deuxi�eme r�egle de somme peut s'�ecrire (relation 3.15) :

m
eff;

spin
= �+ � sin2  = �

exp
(4.3)

�et�e simplement estim�ee �a partir de la di��erence entre les valeurs du moment magn�etique orbital mesur�ees �a =0

et =60o.

20. Dans le cas d'une monocouche de cobalt (surface libre), le moment magn�etique orbital est bien �evidemment

plus grand dans le plan que hors du plan de la couche (Fig. 3.1).
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o�u � = (m
spin

� 7Q?

?
), � = (21=2)Q?

?
, et Q?

?
= �2Q?

k
(section 3.2.1) 21. Les valeurs des
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Fig. 4.6 { Le moment magn�etique de spin e�ectif 3d (en �
B
/atome de cobalt) mesur�e dans

un �lm mince Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K, en fonction de l'angle  entre la direction du champ

magn�etique appliqu�e et la normale �a la surface de l'�echantillon (direction [111]). La courbe en

trait plein est un ajustement en supposant que la loi de variation du moment magn�etique de spin

e�ectif 3d s'�ecrit: meff;

spin
= (m

spin
� 7Q?

?
) + (21=2)Q?

?
sin2 .

coe�cients � et � �etant facilement d�eterminables exp�erimentalement (Fig. 4.6), on d�eduit, pour

l'alliage pr�epar�e �a 690 K, un moment magn�etique de spin �egal �a (1.44�0.10) �
B
(par atome

de cobalt) et un moment dipolaire magn�etique �egal �a -(0.019�0.003) �
B
et (0.009�0.002) �

B

pour les contributions perpendiculaire et parall�ele au plan de la couche 22. Bien entendu, pour

un syst�eme 3d �a haute sym�etrie, on peut, �a plus forte raison, s'attendre �a ce que le terme

dipolaire magn�etique soit n�egligeable (section 1.2.2) [Wu et Freeman 1994, Chen et al. 1995].

21. On suppose implicitement dans la relation 4.3 que le champ magn�etique ext�erieur appliqu�e est su�sant pour

aligner les moments magn�etiques de spin suivant la direction de propagation des photons incidents (g�eom�etrie

longitudinale).

22. Comme il l'a �et�e vu pour le moment magn�etique orbital, la valeur du moment magn�etique de spin d�etermin�e

�a l'angle magique ? est proche de celle d�eduite de la loi de variation 4.3: m
eff;(?)

spin
= mspin=(1.42�0.05) �B

(Fig. 4.6).
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Ainsi, pour le �lm mince �elabor�e �a 800 K, on peut �ecrire m
eff;

spin
� m

spin
et d�eduire directement

le moment magn�etique de spin de l'application des r�egles de somme ((1.60�0.10) �
B
par atome

de cobalt). Alors que le moment magn�etique orbital est augment�e par un facteur proche de deux

pour le �lm mince �elabor�e �a 690 K (Tab. 4.3), le moment magn�etique de spin ne montre pas,

dans la limite des incertitudes exp�erimentales, de variations signi�catives 23. L'augmentation du

moment magn�etique de spin e�ectif selon la direction [111] pour l'alliage pr�epar�e �a 690 K (Fig.

4.6) doit être reli�ee �a une augmentation signi�cative du moment magn�etique de spin (et par

cons�equent �a une diminution de la largeur de bande) port�e par les orbitales se trouvant dans

le plan de la couche. Nous avons vu en e�et que, dans le cas d'un m�etal de transition 3d, le

moment magn�etique de spin e�ectif peut s'�ecrire sous la forme (relation 1.12):

m
eff;�

spin
= m

spin
� 7m�

dip
= �2

X
i

hs
i
i
�
1 +

7

2
hQ

i��
i
�

(4.4)

o�u � d�esigne l'une des directions principales de la base cart�esienne fxyzg. En mesurant le signal
de dichro��sme magn�etique circulaire selon deux directions orthogonales principales de la base,

on obtient 24 [St�ohr 1995]:

�!
k k x : meff;x

spin
= �2 f3hs

yz
i+ 2hs3z2�r2ig � 5m?

spin
(4.5)

�!
k k z :meff;z

spin
= �2

�
�hs3z2�r2i+ 3hs

xy
i+ 3hs

x
2�y2 i

	
� 6m

k

spin
�m?

spin
(4.6)

o�u m
?(k)

spin
d�esigne le moment magn�etique de spin port�e par les orbitales hors du plan (dans

le plan) de l'�echantillon (en supposant que l'axe cristallographique z est suivant la normale �a

la surface de l'�echantillon) et o�u l'on a suppos�e, en premi�ere approximation, que le moment

magn�etique de spin m?

spin
port�e par les orbitales d3z2�r2 , dxz, et dyz est identique. Les relations

4.5 et 4.6 indiquent que lorsque la largeur de bande diminue (par rapport �a un syst�eme �a haute

sym�etrie) dans le plan xy (le moment magn�etique de spin relatif aux orbitales d
x
2�y2 et d

xy

tend �a augmenter pour des m�etaux ferromagn�etiques non satur�es), le moment de spin e�ectif

augmente dans la direction z. Ainsi, comme il l'a �et�e vu pour le moment magn�etique orbital

(relations 3.6 et 3.7), le moment magn�etique de spin e�ectif est d'autant plus augment�e selon

une direction cristallographique que la largeur de bande relative aux orbitales pointant dans

le plan perpendiculaire tend �a diminuer. Puisque, dans l'alliage pr�epar�e �a 690 K, la largeur de

23. Un tel r�esultat signi�e simplement que le moment magn�etique de spin, qui est pratiquement satur�e dans

les syst�emes �a base de cobalt, est moins sensible �a l'environnement cristallographique que ne l'est le moment

magn�etique orbital [Rodr��guez-L�opez et al. 1998].

24. La valeur des �el�ements de matrice hQi��i pour les cinq orbitales di est donn�ee dans la r�ef�erence suivante

[St�ohr et K�onig 1995].
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bande relative aux orbitales pointant dans la direction [111] est plus grande que celle relative aux

orbitales pointant dans les plans (111) (en raison de l'hybridation anisotrope entre les orbitales

3d du cobalt et 5d du platine), il est logique de trouver m
eff;?

spin
> m

eff;k

spin
ou encore, d'apr�es la

relation 4.4, m
k

dip
> m?

dip
.

4.2.2 De la n�ecessit�e d'un mod�ele simple pour l'anisotropie magn�etocristal-

line dans les syt�emes 3d=5d

Comme nous l'avons vu dans la section pr�ec�edente, l'hybridation anisotrope entre les orbi-

tales 3d du cobalt et 5d du platine favorise une forte anisotropie magn�etocristalline dans l'alliage

pr�epar�e �a 690 K car elle engendre une modi�cation signi�cative de la largeur de bande relative

aux orbitales pointant dans le plan et hors du plan de la couche (relations 3.6 et 3.7). En

d'autres termes, puisque la valeur du moment magn�etique orbital mesur�ee dans le plan de la

couche est la même pour les �echantillons �elabor�es �a 690 et 800 K (Tab. 4.3), le rôle conjugu�e

de l'hybridation et du champ cristallin est de placer de part et d'autre du niveau de Fermi des

�etats (par exemple des �etats �a caract�ere d
xy

et d
x
2�y2 ) qui tendent, dans l'alliage le plus aniso-

trope, �a augmenter le moment magn�etique orbital perpendiculairement au plan de la couche et

par cons�equent l'anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire (relations 3.1 et 3.5). Puisqu'au

deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est pro-

portionnelle au carr�e de la constante de couplage spin-orbite (relations 3.2 et 3.5), on peut aussi

se demander si le fort couplage spin-orbite des �electrons 5d du platine n'a pas un rôle essentiel �a

jouer dans l'anisotropie magn�etocristalline de ces compos�es. Ainsi dans les multicouches Co/Pd,

Daalderop [Daalderop et al. 1994] a calcul�e une diminution signi�cative de l'�energie d'aniso-

tropie magn�etocristalline perpendiculaire lorsque l'on annulait arti�ciellement la constante de

couplage spin-orbite des �electrons 4d du palladium. Daalderop attribua cet e�et �a la pr�esence

au niveau de Fermi d'�electrons 3d �a caract�ere d
xy

et d
x
2
�y

2 , hybrid�es avec les �electrons 4d du

palladium. De tels �etats donnent une contribution importante �a l'�energie d'anisotropie car ils

poss�edent, en moyenne, une constante de couplage spin-orbite bien sup�erieure �a celle relative aux

�electrons du cobalt de caract�ere purement 3d. Si une telle approche permet de reproduire avec

succ�es les tendances exp�erimentales 25, elle peut rester toutefois, aux yeux des exp�erimentateurs,

assez absconse. Pour sch�ematiser, l'�etude de l'anisotropie magn�etocristalline par des m�ethodes

25. Ainsi dans les multicouches Co/Ag, on trouve, en raison de la plus faible hybridation 3d/4d et du plus

grand remplissage de la bande 3d, une anisotropie magn�etocristalline bien inf�erieure �a celle d�etermin�ee dans

les multicouches Co/Pd, alors même que la constante de couplage spin-orbite des �electrons 4d de l'argent est

l�eg�erement plus importante que celle du palladium [Daalderop et al. 1994].
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ab initio se r�esume �nalement �a rechercher la pr�esence d'un �eventuel pic de la densit�e d'�etats

au niveau de Fermi 26. Aussi, on peut opposer �a cette d�emarche une approche r�esolument plus

simple, bas�ee sur la th�eorie propos�ee par Bruno [Bruno 1989]: si les �electrons 5d du platine sont

polaris�es en spin du fait de la forte hybridation 3d/5d, on peut s'attendre �a ce qu'une �eventuelle

anisotropie du moment magn�etique orbital du platine (aussi faible soit-elle) puisse donner une

contribution non n�egligeable �a l'anisotropie magn�etocristalline du fait du fort couplage spin-

orbite 5d (�Pt=�co � 8:5 [Solovyev et al. 1995]) (relation 3.2). Ainsi, d'apr�es Solovyev [Solovyev

et al. 1995], les atomes de cobalt ne seraient qu'une source de magn�etisme pour les atomes

de platine, et les �electrons 5d du platine donneraient la contribution principale �a l'anisotropie

magn�etocristalline perpendiculaire.

4.2.3 Seuils L2;3 du platine

La �gure 4.7 pr�esente un seuil d'absorption typique des seuils L2;3 du platine mesur�e en g�eo-

m�etrie longitudinale dans l'alliage Co25Pt75. Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire (cor-

rig�e du taux de polarisation circulaire) est aussi pr�esent�e (=30o, H=4 T, T=300 K). Soulignons

que le rapport signal sur bruit du signal de dichro��sme magn�etique, bien qu'inf�erieur �a celui ob-

tenu dans le cas des seuils L2;3 du cobalt, est toutefois remarquable puisque le coe�cient d'ab-

sorption d'un �lm mince d'alliage CoPt3 d'une �epaisseur d'environ 50 nm n'est que de 0.03, i.e.

plusieurs ordres de grandeur plus faible que le signal provenant des autres esp�eces chimiques pr�e-

sentes dans l'�echantillon. Comme on le voit sur la �gure 4.8, il existe pour l'�echantillon pr�epar�e

�a 690 K une variation relativement faible (mais notable) de l'intensit�e du signal de dichro��sme

magn�etique circulaire lorsque l'on ((force)) les moments magn�etiques de spin (sous l'action d'un

champ magn�etique ext�erieur) �a s'�eloigner de la direction normale �a la surface de l'�echantillon.

Comme dans le cas des seuils L2;3 du cobalt, cette variation signi�e que le moment magn�etique

orbital 5d est anisotrope. Un tel r�esultat apporte donc la preuve exp�erimentale que les atomes de

platine jouent un rôle, eux-mêmes, dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline

dans les alliages CoPt3. Bien que le moment magn�etique orbital des �electrons 5d soit environ

d'un ordre de grandeur plus faible que celui des �electrons 3d (Tab. 4.3 et 4.4) et que la variation

26. Au deuxi�eme ordre en th�eorie des perturbations, l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est inversement

proportionnelle �a la di��erence d'�energie �ij entre des �etats de caract�ere di et dj. En outre, ce sont essentiellement

les �el�ements de matrice hdxyjHsojdx2�y2i et hdyzjHsojdxzi qui contribuent �a l'augmentation du moment magn�etique

orbital perpendiculaire et ainsi �a l'anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire (en supposant que le moment

magn�etique orbital isotrope reste constant) (section 3.1.2). D'un point de vue th�eorique, on s'attache donc �a

regarder principalement quels sont les �etats qui sont proches du niveau de Fermi et �a voir s'il y a �eventuellement

un con�nement d'�etats �a cette �energie particuli�ere.



4.2. Les �lms minces d'alliage CoPt3 89

11.55 11.59 13.27 13.31

-8

-4

0

4

b)

X
M

C
D

Energie des photons incidents (keV)

0.0

0.4

0.8

1.2

1.6

a)

Pt-L2,3

Tg=690K

Co25Pt75

A
bs

or
pt

io
n 

no
rm

al
is

ée

Fig. 4.7 { a) La section e�cace d'absorption isotrope mesur�ee en d�etection totale de uorescence

(i) aux seuils L2;3 du platine dans un �lm mince �epitaxi�e Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K (trait plein)

(ii) aux seuils L2;3 de l'or dans un compos�e polycristallin CuAu3 (structure cfc) (pointill�es). Les

seuils d'absorption ont �et�e normalis�es dans un rapport 2.2 pour tenir compte de la d�eg�en�erescence

des �etats de coeur 2p et de la di��erence entre les �el�ements de matrice h5djrj2p3=2i et h5djrj2p1=2i
[Brown et al. 1977]. Nous avons suppos�e, avec une bonne approximation, que la section e�cace

d'absorption isotrope est �egale �a la demi-somme de la section e�cace d'absorption mesur�ee pour

une lumi�ere polaris�ee circulairement droite et gauche [Schwickert et al. 1998]. La mesure du

coe�cient d'absorption de l'or permet de simuler les transitions vers les �etats du continuum

(sections 1.3.3 et 4.1). b) Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire aux seuils L2;3 du

platine, exprim�e en pourcentage du saut de seuil L3 et corrig�e du taux de polarisation circulaire

(H=3 T, T=300 K). Pour cette exp�erience en g�eom�etrie longitudinale, le champ magn�etique

ext�erieur (parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) a �et�e appliqu�e �a 30o de

la normale �a la surface de l'�echantillon (la direction de croissance [111]).
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Fig. 4.8 { Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire (en pourcentage du saut de seuil L3)

mesur�e aux seuils L2;3 du platine dans un �lm mince d'alliage Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K. Pour

cette exp�erience en g�eom�etrie longitudinale, l'angle  entre la direction du champ magn�etique

appliqu�e et la normale �a la surface de l'�echantillon (direction [111]) varie entre 10 et 45o.

Trait plein, =10o ; pointill�es, =45o (H=4 T, T=300 K). Le champ magn�etique �etait su�sant

pour aimanter l'�echantillon �a saturation. Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire n'est pas

corrig�e du taux de polarisation circulaire.

angulaire du signal de dichro��sme magn�etique (et par cons�equent du moment magn�etique orbital

5d) soit faible, la contribution de l'anisotropie du moment magn�etique orbital 5d �a l'anisotropie

totale du syst�eme 3d/5d est ampli��ee par l'existence du fort couplage spin-orbite 5d. A ce stade,

rappelons que si la th�eorie de Bruno n'est pas rigoureusement applicable dans les m�etaux de

transition 5d, elle permet de re�eter les tendances exp�erimentales. Ainsi, on voit, dans le cas

de l'alliage pr�epar�e �a 800 K qui cristallise dans une structure �a haute sym�etrie, que le moment

magn�etique orbital 5d est, dans la limite des incertitudes exp�erimentales, peu ou pas anisotrope

(Tab. 4.4).

Comme nous l'avons vu, la d�etermination absolue de l'anisotropie du moment magn�etique

orbital et du moment magn�etique de spin e�ectif (la d�etermination des moments magn�etiques

selon deux directions cristallographiques principales perpendiculaires) suppose, du point de vue

th�eorique, que l'on connaisse la loi de variation des di��erents moments. Cette loi de variation

s'obtient directement �a partir de la d�ependance angulaire des �el�ements de matrice hgrjH
so
jexi et

de la sym�etrie cristalline (relation 3.5) [Abate et Asdente 1965]. Dans le cas d'�electrons fortement

relativistes (comme les �electrons 5d du platine, par exemple), il faudrait, en toute rigueur, tenir

compte du fait que des termes d'ordre sup�erieur (par exemple une d�ependance en sin4  dans
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Co25Pt75 (Tg=690 K)

 m5d
orb

(�0.004) m5d
spin

(�0.02) m5d
orb
=m5d

spin
(�0.02)

10 0.058 0.22 0.26

30 0.052 0.23 0.22

45 0.049 0.22 0.22

60 0.044 0.24 0.18

Co32Pt68 (Tg=800 K)

 m5d
orb

(�0.005) m5d
spin

(�0.03) m5d
orb
=m5d

spin
(�0.03)

30 0.053 0.23 0.23

80 0.057 0.24 0.24

Tab. 4.4 { Les moments magn�etiques d'orbite et de spin 5d du platine (en �
B
/atome) mesur�es

dans les deux alliages Co25Pt75 (temp�erature de croissance Tg=690 K) et Co32Pt68 (Tg=800 K)

�etudi�es. Puisqu'il ne d�epend ni du taux de polarisation circulaire, ni du facteur de renormali-

sation (la section e�cace d'absorption isotrope 5d par nombre de trous 5d), nous reportons le

rapport m5d
orb
=m5d

spin
dans la quatri�eme colonne. Les r�egles de somme ont �et�e appliqu�ees d'une

mani�ere similaire �a celle pr�esent�ee dans la section 4.1. Les moments magn�etiques ont �et�e cor-

rig�es de la fraction d'atomes de platine non magn�etiques pr�esents dans la couche de protection

(section 2.2.2).

le cas d'une sym�etrie uniaxiale) pourraient repr�esenter une contribution non n�egligeable �a la loi

de variation attendue dans un m�etal de transition 3d. Pour cette raison, il parâ�t di�cile, voire

impossible, de d�eterminer avec pr�ecision la valeur du moment magn�etique orbital 5d dans le

plan de la couche pour l'alliage �elabor�e �a 690 K. Concernant le moment dipolaire magn�etique,

on voit que sa contribution est pratiquement n�egligeable dans le cas des �electrons 5d car le

moment magn�etique de spin e�ectif ne pr�esente, aux incertitudes exp�erimentales pr�es, aucune

anisotropie signi�cative. Un tel r�esultat est en accord avec d'autres �etudes exp�erimentales qui

ont montr�e une forte diminution de la contribution du moment dipolaire magn�etique pour les

�electrons fortement itin�erants [Vogel et al. 1997, Finazzi et al. 1997].

4.3 L'alliage Co50Pt50

Nous avons vu dans la section pr�ec�edente que les �electrons 5d jouent certainement un rôle

important dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline. Si tel est e�ectivement le
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cas, on peut s'attendre �a ce que l'anisotropie du moment magn�etique orbital 5d soit encore plus

grande dans des syst�emes qui poss�edent, macroscopiquement, une anisotropie magn�etocristalline

bien sup�erieure. Aussi, nous pr�esentons dans cette section les r�esultats de mesures de dichro��sme

magn�etique circulaire aux seuils L2;3 du cobalt (en g�eom�etrie longitudinale et transverse) et

du platine dans un alliage Co50Pt50 ordonn�e dans une structure de type L10 (section 2.3.1),

o�u la constante d'anisotropie magn�etocristalline uniaxiale est de l'ordre de 30�106 erg.cm�3

(c'est �a dire 5 fois sup�erieure �a celle mesur�ee dans l'alliage Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K). Puisque

la structure L10 est une structure p�eriodique, elle est facilement mod�elisable d'un point de

vue th�eorique, et peut - �a ce titre - servir de test aux m�ethodes de calculs ab initio les plus

avanc�ees. Nous comparerons bri�evement dans cette section les valeurs des moments magn�etiques

5d obtenus exp�erimentalement �a ceux calcul�es par une technique ab initio. Ces calculs ont �et�e

e�ectu�es par I. Galanakis [Grange et al. 1999] pour une structure L10 dans l'approximation

LSDA au moyen d'une m�ethode FP-LMTO relativiste, i.e. une m�ethode dans laquelle les �etats

�electroniques sont calcul�es de mani�ere auto-coh�erente pour un hamiltonien qui tient compte du

couplage spin-orbite.

4.3.1 Seuils L2;3 du cobalt

Les exp�eriences pr�esent�ees dans cette section ont �et�e r�ealis�ees �a la fois �a l'ESRF (g�eom�etrie

longitudinale) et au LURE (g�eom�etrie transverse). Nous ne reviendrons que tr�es bri�evement sur

l'analyse des donn�ees de dichro��sme magn�etique aux seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d car

elle a �et�e d�ej�a pr�esent�ee en d�etails dans la section 4.2.

G�eom�etrie longitudinale

La �gure 4.9 montre les r�esultats des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees

aux seuils L2;3 du cobalt sur l'�echantillon Co50Pt50. Comme pr�ec�edemment (section 4.2.1), la

forte diminution de l'intensit�e int�egr�ee du signal de dichro��sme magn�etique, observ�ee lorsque l'on

((force)) les moments magn�etiques de spin �a s'�eloigner de la normale �a la surface de l'�echantillon,

signi�e qu'il existe, pour cet �echantillon, une anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire im-

portante 27. En supposant l'existence d'une sym�etrie uniaxiale (dans le plan (001), toutes les

27. Un tel raisonnement n'est, en toute rigueur, valable que lorsque la bande de spin majoritaire est enti�erement

remplie (relation 3.4). Toutefois, il est a priori �evident de trouver un moment magn�etique orbital plus grand selon

la direction de croissance puisque, en raison de la di��erence importante dans le nombre de liaisons Co-Pt hors du

plan et dans le plan de la couche (pour l'alliage Co50Pt50 parfaitement ordonn�e, il n'a pas de liaisons Co-Pt dans

le plan de la couche), la largeur de bande relative aux orbitales pointant dans la direction [001] est plus grande

que celle relative aux orbitales pointant dans le plan (001) (section 3.1.2).
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Fig. 4.9 { L'intensit�e int�egr�ee du signal de dichro��sme magn�etique circulaire (corrig�ee du taux

de polarisation circulaire) mesur�ee aux seuils L2;3 du cobalt sur un �lm mince d'alliage Co50Pt50

(H=5 T, T=300 K). Pour cette exp�erience en g�eom�etrie longitudinale, l'angle  entre la normale

�a la surface de l'�echantillon (direction [001]) et la direction du champ magn�etique appliqu�e

(parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) varie entre 0 et 60o. =0, trait

plein, =45o, pointill�es; =60o, tirets. Pour l'ensemble de ces exp�eriences, le champ magn�etique

appliqu�e �etait su�samment important pour aimanter l'�echantillon �a saturation.

directions sont, en premi�ere approximation, �equivalentes pour une structure L10), il est pos-

sible de d�eterminer �a la fois l'anisotropie du moment magn�etique orbital et celle du moment

magn�etique de spin e�ectif d'une mani�ere similaire �a celle pr�esent�ee dans la section 4.2.1 (Fig.

4.10). Nous rassemblons dans le tableau 4.5 les r�esultats d'une telle analyse. Soulignons que

le nombre de trous dans la bande 3d du cobalt pour l'alliage Co50Pt50 (structure L10) et l'al-

liage CoPt3 (structure L12) a �et�e calcul�e par deux m�ethodes di��erentes (m�ethode FP-LMTO

[Grange et al. 1999] et ASW (section 4.1), respectivement). Aussi est-il pr�ef�erable, pour une

comparaison quantitative entre ces deux syst�emes, de raisonner en termes de moments ma-

gn�etiques par nombre de trous 28. En accord avec les mesures macroscopiques (section 2.4) et

la structure cristallographique tr�es anisotrope de l'alliage Co50Pt50, on observe pour celui-ci

une anisotropie du moment magn�etique orbital 3d sup�erieure �a celle de l'alliage Co25Pt75 �ela-

bor�e �a 690 K (m
A;3d
orb

=n3d
h
= (0.078�0.008) �

B
et (0.058�0.009) �

B
, respectivement). Soulignons

28. Un tel raisonnement, s'il peut parâ�tre arbitraire, ce justi�e toutefois dans la mesure o�u les quantit�es d�eter-

min�ees en XMCD sont des moments magn�etiques par nombre de trous.
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Fig. 4.10 { a) Le moment magn�etique orbital 3d (en �
B
/atome de cobalt) mesur�e dans un

�lm mince Co50Pt50, en fonction de l'angle  entre la direction du champ magn�etique appliqu�e

(parall�ele �a la direction de propagation des photons incidents) et la normale �a la surface de

l'�echantillon (direction [001]). La courbe en trait plein est un ajustement en supposant, pour

la variation du moment magn�etique orbital 3d, la loi: m

orb

= R? + (R
k
� R?) sin

2  (relation

4.2). b) Le moment magn�etique de spin e�ectif correspondant. La courbe en trait plein est un

ajustement en supposant, pour la variation du moment magn�etique de spin e�ectif 3d, la loi:

m
eff;

spin
= (m

spin
� 7Q?

?
) + (21=2)Q?

?
sin2  (relation 4.3). Les valeurs du moment magn�etique

orbital isotrope et du moment magn�etique de spin, d�eduites des lois de variations pr�ec�edentes,

sont en parfait accord avec celles mesur�ees �a l'angle magique ?.
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m
A;3d
orb

m
?;3d
orb

m
effI;3d
spin

m
effA;3d
spin

Co50Pt50 0.20�0.02 0.26�0.02 1.76�0.10 0.33�0.06

Tab. 4.5 { Les r�esultats des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees en g�eom�etrie

longitudinale aux seuils L2;3 du cobalt dans un �lm mince d'alliage Co50Pt50. m
A;3d
orb

, la di��erence

du moment magn�etique orbital 3d du cobalt mesur�e selon la direction de croissance [001] et dans

le plan (001); m
?;3d
orb

, le moment magn�etique orbital mesur�e selon la direction [001]; m
effI;3d
spin

,

le moment magn�etique de spin; m
effA;3d
spin

, l'anisotropie du moment magn�etique de spin e�ectif.

Les moments magn�etiques sont donn�es en �
B

par atome de cobalt. La valeur du nombre de

trous dans la bande 3d (2.63) a �et�e calcul�ee par I. Galanakis pour une structure L10 (m�ethode

FP-LMTO) [Grange et al. 1999].

toutefois qu'une plus grande anisotropie du moment magn�etique orbital 3d ne signi�e pas n�eces-

sairement que le moment magn�etique orbital perpendiculaire (selon la direction de croissance)

soit augment�e de mani�ere signi�cative (Tab. 4.3 et 4.5). La forte anisotropie chimique, caract�eris-

tique de la structure L10, tend bien �evidemment �a augmenter de mani�ere signi�cative le moment

magn�etique dipolaire (qui ne repr�esente, pour les m�etaux de transition 3d, que l'anisotropie de

la distribution des di��erences de charge �electronique pour les �etats de spin ((up)) et ((down)), cf.

relation 1.12). Ainsi, le moment dipolaire magn�etique repr�esente, selon la direction [001], une

contribution de l'ordre de 0.2 �
B
au moment de spin e�ectif (Fig. 4.10) et ne peut donc être,

�a ce titre, n�eglig�e dans l'application de la deuxi�eme r�egle de somme 29. Avant de conclure cette

section, nous comparons dans le tableau 4.6 les r�esultats de nos mesures de dichro��sme magn�e-

tique �a ceux obtenus th�eoriquement. Le moment magn�etique de spin a �et�e calcul�e directement

en int�egrant la densit�e d'�etats partielle �a l'int�erieur de chaque sph�ere ((mu�n-tin)). On a n�eglig�e

la faible contribution de la r�egion interstitielle au moment magn�etique de spin total (typique-

ment un ordre de grandeur plus faible que le moment magn�etique de spin du platine) car il est

di�cile de l'attribuer �a un atome sp�eci�que. Les moments magn�etiques orbitaux calcul�es sont

purement induits par le couplage spin-orbite et aucune polarisation orbitale [Brooks 1985] n'a

�et�e introduite dans le calcul. Aussi, si on peut s'attendre �a un accord relativement satisfaisant

entre les moments magn�etiques de spin d�etermin�es exp�erimentalement et th�eoriquement (Tab.

4.6), il n'est a priori pas �etonnant que les calculs LSDA sous-estiment de mani�ere signi�cative les

29. Puisque le nombre de liaisons Co-Pt est plus important perpendiculairement au plan de la couche que dans

le plan de la couche, il est logique de trouver m
eff;?

spin
> m

eff;k

spin
(m

k

dip
> m?

dip
) dans l'alliage Co50Pt50 (relations

4.5 et 4.6).
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 m
3d;Exp
orb

(�0.02) m
3d;Th
orb

0 0.26 0.11

30 0.24 0.09

45 0.17 0.08

60 0.11 0.05

m
3d;(?)

spin
(�0.10) m

3d;var
spin

(�0.10) m
3d;Th
spin

1.73 1.76 1.79

Tab. 4.6 { Le moment magn�etique orbital 3d du cobalt (m
3d;Exp
orb

) d�etermin�e exp�erimentalement

par des mesures de dichro��sme magn�etique circulaire dans un �lm mince d'alliage Co50Pt50

(structure L10), en fonction de l'angle  (en deg.) entre la normale �a la surface de l'�echantillon

(direction [001]) et la direction du champ magn�etique ext�erieur appliqu�e. Au bas du tableau

sont indiqu�ees les valeurs du moment magn�etique de spin d�etermin�ees (i) �a l'angle magique ?

(m
3d;(?)

spin
) et (ii) �a partir de la loi de variation du moment magn�etique de spin e�ectif (m3d;var

spin
)

(relation 4.3). L'ensemble de ces valeurs peut être compar�e avec les valeurs th�eoriques (m3d;Th
orb

et m
3d;Th
spin

, report�ees dans la troisi�eme colonne) calcul�ees par une m�ethode FP-LMTO relativiste

dans l'approximation LSDA. La valeur calcul�ee du nombre de trous dans la bande 3d du cobalt

est 2.63. Les moments magn�etiques sont exprim�es en �
B
par atome de cobalt.

moments magn�etiques orbitaux 30. Toutefois, les variations relatives (calcul�ee et exp�erimentale)

du moment magn�etique orbital en fonction de l'angle d'incidence  sont similaires. Ceci montre

la validit�e d'une telle approche th�eorique.

G�eom�etrie transverse

Nous avons vu au chapitre 3 qu'une g�eom�etrie particuli�ere (et a priori interdite) o�re la

possibilit�e de d�eterminer en une seule mesure, pour un m�etal de transition 3d, �a la fois l'ani-

sotropie du moment magn�etique orbital et du moment magn�etique de spin e�ectif. Comme

soulign�e, l'existence d'un signal de dichro��sme magn�etique circulaire pour cette g�eom�etrie trans-

30. Dans le cas du cobalt massif hexagonal compact, les moments magn�etiques d'orbite et de spin 3d d�etermin�es

par dichro��sme magn�etique circulaire sont respectivement �egaux �a 0.153 et 1.55 �B (par atome de cobalt). Il a �et�e

montr�e que les calculs LSDA sous-estiment les moments magn�etiques orbitaux d�es lors qu'un terme suppl�ementaire

(et provenant de la th�eorie atomique) ((la polarisation orbitale)) (OP) n'est pas introduit dans les calculs. Ainsi,

si le moment magn�etique orbital du cobalt hcp massif calcul�e dans l'approximation LSDA-OP est en bon accord

avec celui mesur�e exp�erimentalement (0.14 �B), le moment correspondant calcul�e sans polarisation orbitale n'est

que de 0.09 �B [Eriksson et al. 1990, S�oderlind et al. 1992].
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Fig. 4.11 { a) Les spectres d'absorption mesur�es en g�eom�etrie transverse aux seuils L2;3 du cobalt

dans un �lm mince d'alliage Co50Pt50. Pour cette exp�erience, le champ magn�etique ext�erieur H

(parall�ele �a la direction du moment magn�etique de spin) a �et�e appliqu�e (i) �a 45o de la direction

[001] (la direction normale �a la surface de l'�echantillon) (ii) perpendiculairement �a la direction

de propagation des photons incidents P. Les traits pleins et les pointill�es correspondent aux deux

orientations oppos�ees de H. b) Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire correspondant

(non corrig�e du taux de polarisation circulaire) mesur�e �a temp�erature ambiante pour un champ

magn�etique appliqu�e de 5 T.
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verse r�esulte simplement, pour un m�etal de transition 3d, de la non colin�earit�e entre le moment

magn�etique de spin et le moment magn�etique orbital (dipolaire). A titre d'exemple, nous illus-

trons dans cette section la faisabilit�e de telles mesures et montrons que les r�esultats obtenus en

g�eom�etries longitudinale et transverse sont, aux incertitudes exp�erimentales pr�es, en tr�es bon

accord. Comme on le voit sur la �gure 4.11, l'intensit�e du signal de dichro��sme magn�etique

circulaire est, en g�eom�etrie transverse, relativement faible car, dans ce cas, on ne mesure plus

les moments magn�etiques mais leur anisotropie 31. Pour un angle d'incidence de 45o, on d�eduit

facilement des r�egles de somme (relations 3.18 et 3.19) (i) l'anisotropie du moment magn�etique

orbital 3d (m
A;3d
orb

= m?

orb
� m

k

orb
=(0.19�0.04) �

B
par atome de cobalt) (ii) l'anisotropie du

moment magn�etique de spin e�ectif 3d (m
effA;3d
spin

= �7(m?

dip
�mk

dip
)=(0.45�0.10) �

B
par atome

de cobalt). Puisque ces deux valeurs sont proches de celles d�etermin�ees �a partir des mesures

en g�eom�etrie longitudinale (Tab. 4.5), ce r�esultat souligne l'int�erêt d'e�ectuer des mesures en

g�eom�etrie transverse car il est possible dans ce cas de d�eterminer, en une seule mesure, l'ani-

sotropie du moment magn�etique orbital et du moment magn�etique de spin e�ectif (dans les

m�etaux de transition 3d). Cependant, cette m�ethode de d�etection n'est applicable, de mani�ere

rigoureuse, que sous certaines approximations (section 3.2.2). En particulier, dans les m�etaux

de transition 5d, les m�etaux de terre rare ou les actinides (pour lesquels le couplage spin-orbite

n'est pas n�egligeable devant les param�etres de champ cristallin), on peut s'attendre �a ce que les

moments magn�etiques orbitaux et dipolaires restent colin�eaires au moment magn�etique de spin

même lorsque l'on s'�eloigne d'une direction de facile ou de di�cile aimantation.

4.3.2 Seuils L2;3 du platine

Nous pr�esentons sur la �gure 4.12 les signaux de dichro��sme magn�etique circulaire mesur�es en

g�eom�etrie longitudinale aux seuil L2;3 du platine dans le �lm mince Co50Pt50 �etudi�e. Par rapport

�a l'�echantillon Co25Pt75 �elabor�e �a 690 K, la d�ependance angulaire du signal de dichro��sme ma-

gn�etique est nettement plus importante et indique donc que l'anisotropie du moment magn�etique

orbital 5d est loin d'être n�egligeable dans l'alliage Co50Pt50 (Tab. 4.7). Ce r�esultat exp�erimental,

reproduit quantitativement par la th�eorie 32, sugg�ere que l'anisotropie du moment magn�etique

orbital 5d a un rôle important �a jouer dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristal-

31. Par comparaison, l'e�et dichro��que magn�etique est de l'ordre de 70% au seuil L3 en g�eom�etrie longitudinale,

alors qu'il n'est que d'environ 10% en g�eom�etrie transverse.

32. La valeur absolue des moments magn�etiques orbitaux calcul�ee dans une approximation LSDA (sans polari-

sation orbitale) est sous-estim�ee par la th�eorie (section 4.3.1).
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Fig. 4.12 { Le signal de dichro��sme magn�etique circulaire (en pourcentage du saut de seuil L3)

mesur�e aux seuils L2;3 du platine dans un �lm mince d'alliage Co50Pt50. Pour cette exp�erience

en g�eom�etrie longitudinale, l'angle  entre la direction du champ magn�etique appliqu�e (su�-

sant pour aimanter l'�echantillon �a saturation) et la direction [001] (la normale �a la surface de

l'�echantillon) varie entre 10 et 60o. Trait plein, =10o; pointill�es, =60o (H=5 T, T=300 K). Le

signal de dichro��sme magn�etique circulaire n'est pas corrig�e du taux de polarisation circulaire.

La variation ((abrupte )) du signal XMCD observ�ee �a 11.565 keV r�esulte simplement du faible

bruit inh�erent �a l'exp�erience.

line perpendiculaire 33. Pour les raisons invoqu�ees pr�ec�edemment (section 4.2.2), il est a priori

di�cile de pouvoir d�eterminer la contribution e�ective de l'anisotropie du moment magn�etique

orbital 5d �a l'anisotropie magn�etocristalline totale. Nous reviendrons en d�etails sur ce point dans

la section 4.4.2. Soulignons en�n que l'augmentation du moment magn�etique de spin 5d dans

le syst�eme Co50Pt50 (le moment magn�etique de spin mesur�e dans l'alliage Co50Pt50 est environ

une fois et demi plus grand que celui d�etermin�e dans les syst�emes CoPt3 (Tab. 4.4 et 4.7)) doit

être attribu�ee simplement �a l'augmentation signi�cative dans le nombre de coordination Co-Pt,

car ce sont les atomes de cobalt qui sont �a l'origine de la polarisation en spin des atomes de

33. Puisque le moment magn�etique orbital 5d est plus grand selon la direction [001] que dans le plan (001) (Tab.

4.7), on peut s'attendre, en premi�ere approximation, �a ce que les �electrons 5d favorisent, au même titre que les

�electrons 3d, une anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire au plan de la couche.



100 Chapitre 4. Mesures de dichro��sme magn�etique circulaire

 m
5d;Exp
orb

(�0.01) m
5d;Th
orb

m
5d;Exp
spin

( �0.03) m
5d;Th
spin

m
5d;Exp
orb

=m
5d;Exp
spin

(�0.02)

10 0.09 0.06 0.35 0.37 0.27

60 0.06 0.03 0.36 0.37 0.16

Tab. 4.7 { Les moments magn�etiques d'orbite et de spin 5d du platine (m5d;Exp
orb

, m5d;Exp
spin

) me-

sur�es dans un �lm mince d'alliage Co50Pt50 (cristallisant dans une structure L10) et calcul�es

par une m�ethode FP-LMTO relativiste (m
5d;Th
orb

, m
5d;Th
spin

). Les moments magn�etiques sont ex-

prim�es en �
B

par atome de platine. Puisqu'il ne d�epend ni du taux de polarisation circulaire

ni du facteur de renormalisation, nous avons aussi report�e dans la sixi�eme colonne le rapport

m
5d;Exp
orb

=m
5d;Exp
spin

. Les r�egles de somme ont �et�e appliqu�ees d'une mani�ere similaire �a celle pr�esen-

t�ee dans la section 4.1. En particulier, les transitions vers les �etats de conduction de sym�etrie d

et s ont �et�e retranch�ees du spectre d'absorption exp�erimental en mesurant le spectre d'absorption

L2;3 de l'or dans un �echantillon polycristallin Cu50Au50. La di��erence du nombre de trous dans

la bande 5d du platine et la bande 5d de l'or (1.09) a �et�e calcul�ee par la m�ethode FP-LMTO

[Grange et al. 1999]. La contribution du moment dipolaire magn�etique au moment magn�etique

de spin e�ectif a �et�e n�eglig�ee en raison du caract�ere fortement d�elocalis�e des �electrons 5d (sec-

tion 1.2.2). Les moments magn�etiques ont �et�e corrig�es de la fraction d'atomes de platine non

magn�etiques pr�esents dans la couche tampon (section 2.3.1).

platine [Ebert et al. 1991].

4.4 Discussion

Nous discutons dans cette section des principaux r�esultats obtenus �a partir des mesures de

dichro��sme magn�etique circulaire dans les di��erents alliages Co
x
Pt1�x �etudi�es en nous attachant

�a pr�eciser le rôle sp�eci�que jou�e par les �el�ements 3d et 5d dans l'apparition d'une forte anisotropie

magn�etocristalline.

4.4.1 L'anisotropie 3d

En accord avec les �etudes pr�ec�edentes [Weller et al. 1995] et les pr�edictions th�eoriques de

Bruno [Bruno 1989], nous avons vu qu'il existait, pour des syst�emes de basse sym�etrie, une ani-

sotropie tout �a fait signi�cative du moment magn�etique orbital 3d (jusqu'�a environ 0.2 �
B
pour

un �lm mince d'alliage Co50Pt50 cristallisant dans une structure L10). Nous avons montr�e que

l'apparition d'une forte anisotropie du moment magn�etique orbital dans les alliages Co
x
Pt1�x
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Echantillon EXMCD

MCA
(3d) (�0.3) EMacr

MCA
(�20%)

Co32Pt68 +0.3 -0.02

Co25Pt75 -2.2 -0.2

Co50Pt50 -3.4 -1.0

Tab. 4.8 { L'anisotropie magn�etocristalline (EXMCD

MCA
, en meV par atome de cobalt) d�eduite des

mesures de dichro��sme magn�etique circulaire (en appliquant la relation 3.3 pour une constante

de couplage spin-orbite 3d de 68 meV [Solovyev et al. 1995]). Par comparaison, la valeur cor-

respondante (EMacr

MCA
, en meV par maille �el�ementaire) d�eduite des mesures macroscopiques (Tab.

2.6) est aussi pr�esent�ee (1 eV=1.602�10�12 erg).

�etait li�ee �a une di��erence signi�cative dans le nombre de liaisons Co-Pt hors du plan et dans le

plan de la couche. Comme sugg�er�e dans la section 2.4, la forte anisotropie magn�etocristalline de

ces �lms minces d'alliage provient donc principalement de la modulation chimique de compo-

sition �a longue distance [Razee et al. 1999]. Dans les �lms minces d'alliage �elabor�es autour de

la composition CoPt3 (�lms minces Co25Pt75 et Co32Pt68), nous avons vu que l'augmentation

de l'anisotropie du moment magn�etique orbital est reli�ee directement �a une augmentation du

moment magn�etique orbital selon la direction de croissance 34. Cette augmentation signi�ca-

tive du moment magn�etique orbital dans l'alliage Co25Pt75 peut s'expliquer (i) par des e�ets

de champ cristallin (ii) par l'hybridation 3d=5d. En particulier on peut penser que, dans cet

alliage, des �etats de même nombre quantique orbital m
l
(des �etats d

xy
, d

x
2�y2 et d

xz
, d

yz
) se

trouvent plac�es de part et d'autre du niveau de Fermi avec une s�eparation en �energie bien plus

faible que celle rencontr�ee dans le cas d'un alliage qui poss�ede une structure cristallographique

�a haute sym�etrie (cas de l'alliage Co32Pt68 �elabor�e �a 800 K) (section 3.1.2). Rappelons toute-

fois que si l'anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire est proportionnelle �a l'anisotropie du

moment magn�etique orbital mA

orb
, elle n'est, dans le cas g�en�eral, aucunement li�ee �a une augmen-

tation du moment magn�etique orbital m?

orb
, mesur�e perpendiculairement au plan de la couche

(m?

orb
=n

h
=0.13 (0.10) et mA

orb
=mI

orb
=0.6 (1.5) pour l'alliage Co25Pt75 (Co50Pt50)).

Si la relation de Bruno (E
MCA

� �� �mA

orb
) permet de comprendre les ph�enom�enes mis en

jeu �a l'�echelle microscopique dans l'apparition d'une forte anisotropie magn�etocristalline, elle

suppose (i) que la constante de couplage spin-orbite � soit plus faible que les param�etres de

champ cristallin �
cf

(ii) que le couplage d'�echange �
ex

soit plus grand que la largeur de bande

34. Nous rappelons que, dans ces deux syst�emes, la valeur du moment magn�etique orbital dans le plan de la

couche est, aux incertitudes exp�erimentales pr�es, similaire (Tab. 4.3).
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W et elle n�eglige toute d�eformation de la surface de Fermi. Aussi, une telle relation conduit �a

des valeurs de E
MCA

largement sup�erieures �a celles d�eduites de mesures macroscopiques (Tab.

4.8). Des mod�eles plus sophistiqu�es tels que celui d�evelopp�e par van der Laan [van der Laan

1998b] ne peuvent pas non plus reproduire quantitativement les r�esultats macroscopiques car ils

sont bas�es sur les mêmes approximations (section 3.1) 35.

4.4.2 L'anisotropie 5d

Les mesures de dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees aux seuils L2;3 du platine ont

montr�e qu'il existait aussi une anisotropie du moment magn�etique orbital 5d. En consid�erant,

en premi�ere approximation, que l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline est proportionnelle �a la

fois �a l'anisotropie du moment magn�etique orbital et au couplage spin-orbite, cette anisotropie du

moment magn�etique orbital 5d indique que les �electrons 5d fortement relativistes peuvent jouer

un rôle, eux-mêmes, tout �a fait pr�epond�erant pour l'anisotropie magn�etique perpendiculaire dans

les syst�emes Co
x
Pt1�x. Une telle hypoth�ese est corrobor�ee par (i) l'augmentation signi�cative de

l'anisotropie du moment magn�etique orbital 5d avec l'anisotropie magn�etocristalline d�etermin�ee

macroscopiquement (ii) le fait que l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline soit nettement plus

faible dans les multicouches Co/Au [Beauvillain et al. 1994] que dans les multicouches Co/Pt,

alors même que la constante de couplage spin-orbite de l'or est l�eg�erement plus grande que celle

du platine. Ainsi, puisque les m�etaux de transition de �n de s�erie ont une bande d pratiquement

remplie, leur polarisation en spin (orbitale) sera consid�erablement r�eduite et il est logique que

l'e�et du fort couplage spin-orbite soit en partie annihil�e.

Puisque la constante de couplage spin-orbite des �electrons 5d est du même ordre de grandeur

que les param�etres de champ cristallin et que le couplage d'�echange, il est clair que les relations

3.3 et 3.4 ne sont certainement pas applicables dans le cas du platine. Il parâ�t donc di�cile

d'estimer r�eellement la contribution e�ective des �electrons 5d �a l'anisotropie magn�etocristal-

line 36. Par comparaison, les calculs de structure �electronique les plus r�ecents dans les syst�emes

35. L'expression analytique du terme de ((spin-ip)) qui introduit le moment dipolaire magn�etique (relation 3.4)

n'a pu être obtenue qu'en supposant �ex � �. Dans notre cas particulier, m
"

orb
et m

#

orb
sont de signes oppos�es

[Galanakis 1999]; et l'anisotropie du moment de spin e�ectif m
eff;A

spin
est de même signe que l'anisotropie du

moment magn�etique orbital mA

orb
(Tab. 4.3 et 4.5). Ainsi l'utilisation de la relation de van der Laan ne conduirait

qu'�a augmenter (en valeur absolue) l'anisotropie magn�etocristalline locale.

36. En appliquant ((na��vement)) la relation 3.3, la contribution des �electrons 5d du platine �a l'�energie d'anisotropie

magn�etocristalline serait de l'ordre de -5 meV par atome de platine dans l'alliage Co50Pt50. Si le moment magn�e-

tique orbital dans la bande de spin majoritaire �etait n�egligeable pour les �electrons 3d, il est de l'ordre de grandeur

de celui de la bande de spin minoritaire pour les �electrons 5d [Galanakis 1999]. Aussi, la valeur d�eduite �a partir de

la relation 3.3 est certainement sous-estim�ee. Soulignons en�n que si le terme dipolaire magn�etique est n�egligeable
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Co
x
Pt1�x [Razee et al. 1997, Grange et al. 1999] ont des di�cult�es certaines �a mettre en exergue

les param�etres pertinents �a l'origine de l'anisotropie magn�etocristalline et aboutissent souvent

�a des valeurs d'anisotropie magn�etocristalline qui s'�ecartent de mani�ere importante de celles

d�etermin�ees macroscopiquement. Ainsi, la valeur calcul�ee pour la structure ordonn�ee L10 de

l'alliage Co50Pt50 est de -2.2 meV par maille �el�ementaire [Grange et al. 1999], ce qui est encore

loin de la valeur d�etermin�ee exp�erimentalement pour un monocristal massif (-1.3 meV par maille

�el�ementaire).

dans le cas du platine, des �etudes r�ecentes dans les alliages FePd ont montr�e que l'anisotropie du moment de spin

e�ectif 4d pourrait repr�esenter une contribution signi�cative �a l'�energie d'anisotropie magn�etocristalline [Kamp

et al. 1999].
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Conclusion g�en�erale

L'origine microscopique de l'anisotropie magn�etocristalline a �et�e d�ebattue pendant plus de

cinquante ans [van Vleck 1937]. Jusqu'au milieu des ann�ees quatre-vingt, les exp�erimentateurs

ne disposaient que de mod�eles ph�enom�enologiques pour caract�eriser l'anisotropie magn�etocris-

talline et n'ont pu que constater le lien particulier existant entre les propri�et�es structurales et

les variations de l'anisotropie magn�etocristalline. L'apport de ce travail a �et�e de mettre en �evi-

dence les param�etres physiques pertinents qui gouvernent, �a une �echelle microscopique, la forte

anisotropie magn�etocristalline observ�ee dans les �lms minces d'alliage Co
x
Pt1�x �elabor�es par

EJM. L'originalit�e de cette �etude provient essentiellement de la technique employ�ee pour carac-

t�eriser les propri�et�es magn�etiques microscopiques (le dichro��sme magn�etique circulaire dans le

domaine des rayons X) mais �egalement de la d�etermination pr�ecise de la structure de ces couches

monocristallines (anisotropie structurale locale, extension des e�ets d'ordre chimiques).

Des conclusions partielles ont �et�e pr�esent�ees �a la �n des chapitres 2 et 4; aussi, nous r�esumons

ci-dessous les r�esultats de structure et de magn�etisme les plus signi�catifs obtenus dans les �lms

d'alliage Co
x
Pt1�x.

I En raison de la tendance naturelle �a la s�egr�egation des atomes de platine �a la surface libre lors

du co-d�epôt, un choix appropri�e de la temp�erature de d�epôt et de la sym�etrie du substrat peut

permettre de ((fabriquer)) par EJM (i) des phases m�etastables (CoPt3 (111) et Co3Pt (0001))

qui consistent en une alternance de plans enrichis et appauvris en platine selon la direction de

croissance (ii) des phases stables ordonn�ees �a un seul variant (CoPt (001)). Cette ((surstructure

d'orientation)) [N�eel 1954], qui apparâ�t �a courte (alliage CoPt3) ou �a longue (alliage CoPt)

distance, tend �a modi�er de mani�ere signi�cative les propri�et�es magn�etiques observ�ees macro-

scopiquement.

I Les mesures de XMCD e�ectu�ees au seuils L2;3 du cobalt et du platine ont montr�e, en ac-

cord avec les pr�edictions th�eoriques de Bruno [Bruno 1989] et de r�ecentes �etudes exp�erimentales

[Weller et al. 1995], que l'anisotropie magn�etocristalline d�etermin�ee macroscopiquement �etait

li�ee, �a une �echelle microscopique, �a l'anisotropie du moment magn�etique orbital 3d. Puisque la

105
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di��erence de la valeur du moment magn�etique orbital 3d (mesur�ee selon la normale �a la surface

de l'�echantillon et dans le plan de la couche) est directement reli�ee �a la di��erence dans la largeur

de bande relative aux orbitales pointant hors du plan (dans le plan) de la couche; nous avons

pu comprendre, en relation avec les mesures structurales, la forte anisotropie magn�etocristalline

perpendiculaire observ�ee dans les �lms minces d'alliage CoPt et CoPt3. Même si le mod�ele de

Bruno n'est pas applicable, en toute rigueur, aux �el�ements lourds tels que le platine; la diminu-

tion du moment magn�etique orbital 5d, observ�ee lorsque les moments magn�etiques de spin sont

((forc�es)) (sous l'action d'un champ magn�etique ext�erieur) �a s'�eloigner de la direction de facile

aimantation, semble indiquer que les �electrons 5d jouent aussi un rôle dans l'apparition d'une

forte anisotropie magn�etocristalline perpendiculaire.

En relation avec les autres �etudes exp�erimentales sur des �lms minces d'alliage et les d�eve-

loppements th�eoriques r�ecemment propos�es, plusieurs prolongements �a ce travail peuvent être

envisag�es.

Nouvelles phases m�etastables

Puisque des ph�enom�enes de mise en ordre ont �et�e aussi observ�es dans les �lms minces d'alliage

FePt [Farrow et al. 1998] et FePd [Gehanno et al. 1997, Caro et al. 1998], on peut penser que

des alliages FePd3, Fe3Pd et Fe3Pt (�elabor�es par EJM ou pulv�erisation cathodique) pourraient

pr�esenter des propri�et�es structurales et magn�etiques tout �a fait similaires �a celles observ�ees dans

les �lms minces d'alliage Co
x
Pt1�x.

Anisotropie magn�etocristalline et dichro��sme magn�etique lin�eaire

En s'inspirant du traitement en th�eorie des perturbations propos�e par Bruno, van der Laan

[van der Laan 1999] a montr�e r�ecemment que l'anisotropie magn�etocristalline est directement

reli�ee �a l'anisotropie de la partie angulaire de l'interaction spin-orbite. Puisque cette quantit�e

est accessible par des mesures de dichro��sme magn�etique lin�eaire, on peut s'attendre �a un regain

d'int�erêt pour cette technique de spectroscopie.

Validit�e de la relation de Bruno pour T6=0

Un point tout �a fait important (et rarement discut�e par les exp�erimentateurs) est que la

relation de Bruno n'est a priori valable qu'�a T=0 K (cf. chap. 3). Il serait int�eressant d'�etudier

la d�ependance en temp�erature de cette relation en r�ealisant �a la fois des mesures de dichro��sme
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magn�etique circulaire (par exemple des mesures en g�eom�etrie transverse) et des mesures de

couple magn�etique.

Seuil K des m�etaux de transition 3d

Encore aujourd'hui, les m�ecanismes �a l'origine de l'apparition d'un signal XMCD au seuil

K des m�etaux de transition 3d (transitions 1s ! 4p) sont mal compris. Des calculs ont tou-

tefois sugg�er�e que le signal XMCD �a ce seuil d'absorption est principalement d�etermin�e par la

valeur du moment magn�etique orbital 3d [Igarashi et Hirai 1996]. A�n de con�rmer la validit�e

de cette approche, on pourrait envisager des exp�eriences au seuil K du cobalt dans des syst�emes

qui poss�edent une forte anisotropie magn�etocristalline, i.e une forte variation angulaire du mo-

ment magn�etique orbital 3d. Les �lms minces d'alliage CoPt seraient certainement d'excellents

candidats pour une telle �etude.
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Annexe A

Mesure du coe�cient d'absorption

Cette annexe passe en revue les di��erentes techniques qui, du point de vue exp�erimental,

permettent de d�eterminer le coe�cient d'absorption ou �a d�efaut une quantit�e qui lui est propor-

tionnelle. En particulier, nous nous attachons �a pr�esenter les di��erents avantages et limitations de

ces techniques suivant le type d'�echantillon �etudi�e (mat�eriau massif, �lm mince), l'environnement

exp�erimental (pr�esence ou non de champ magn�etique) et l'information recherch�ee (sensibilit�e �a

la surface ou au volume).

D�etection en transmission

La m�ethode la plus directe pour mesurer un coe�cient d'absorption est la d�etection en

transmission. Elle consiste simplement �a mesurer le nombre de photons avant et apr�es passage

dans l'�echantillon. L'�epaisseur sond�ee est bien �evidemment l'�epaisseur de l'�echantillon lui-même.

Cette m�ethode, qui permet l'utilisation d'un champ magn�etique intense, est toutefois peu em-

ploy�ee dans le domaine des X ((mous)) (typiquement, pour des �energies inf�erieures �a 2 keV) car

la profondeur de p�en�etration des photons est relativement faible (de l'ordre de quelques dizaines

de nm pour les seuils L2;3 des m�etaux de transmission 3d). Ainsi, il faut non seulement pr�eparer

des �echantillons relativement minces mais aussi les d�eposer sur des substrats transparents au

rayonnement X. Cette derni�ere condition reste bien entendu valable �a plus haute �energie car la

profondeur de p�en�etration de photons de 12keV (seuils L2;3 du platine) est d'environ quelques

microns. Dans le cas de �lms minces d�epos�es sur des substrats absorbants, il faut donc choisir

d'autres m�ethodes de d�etection qui mesurent non pas directement le processus d'absorption mais

des processus qui en d�ecoulent.

111
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D�etection de courant

La d�etection de courant consiste �a mesurer le nombre d'�electrons �emis suite au processus

d'absorption. Ces �electrons sont soit des photo�electrons, soit des �electrons Auger (des �electrons

�emis lors de la d�esexcitation du trou de coeur) 1. Puisque (i) l'�energie cin�etique des �electrons

Auger est ind�ependante de l'�energie des photons incidents (ii) l'intensit�e du pic Auger est pro-

portionnelle �a la section e�cace d'absorption (iii) l'�energie cin�etique des photo�electrons d�epend

de l'�energie des photons incidents, il est possible de d�eterminer - en choisissant l'�energie ci-

n�etique des �electrons qui parviennent �a la surface - la section e�cace d'absorption : c'est ce

que l'on appelle la d�etection Auger. Cette m�ethode de d�etection sou�re toutefois de nombreux

d�esavantages :

(i) pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d, la longueur d'�echappement des �electrons

n'est que de quelques nm; par cons�equent, la d�etection Auger est principalement sensible �a la

surface.

(ii) en faisant varier l'�energie des photons incidents, il est possible que le pic Auger interf�ere

avec un pic de photo�emission, i.e. le pic provenant des photo�electrons. Aussi, cette technique de

d�etection n'est que peu utilis�ee.

Une autre technique consiste �a mesurer l'ensemble des �electrons arrivant sur la surface ind�e-

pendamment de leur �energie. C'est la d�etection totale de courant (TEY). Le signal est domin�e

par des �electrons de faible �energie cin�etique (inf�erieure �a 20 eV) qui proviennent d'�electrons

ayant subi des chocs in�elastiques (appel�es �electrons secondaires). Une partie de ces �electrons

secondaires est produite par les photo�electrons, une autre par les �electrons Auger et c'est cette

derni�ere partie qui est proportionnelle �a la section e�cace d'absorption. Si la technique de la

d�etection totale de courant est la plus employ�ee aux seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d, elle

poss�ede toutefois des d�esavantages en raison de sa sensibilit�e �a la surface et au champ magn�etique

appliqu�e 2.

En�n, une di�cult�e majeure rencontr�ee dans les mesures en d�etection de courant est ce

que l'on appelle les ph�enom�enes de saturation. Pour des incidences rasantes, les �electrons sont

absorb�es sur une longueur tr�es inf�erieure �a leur profondeur d'�echappement et le signal sature.

Ainsi le signal mesur�e n'est plus proportionnel au coe�cient d'absorption. Cet e�et a �et�e discut�e

de mani�ere ph�enom�enologique par de nombreux auteurs 3 [St�ohr 1991, Vogel et Sacchi 1994,

1. Au sens g�en�eral, les �electrons Auger sont aussi des photo�electrons.

2. Il faut faire particuli�erement attention �a la g�eom�etrie exp�erimentale (la position relative de l'�electro-aimant

et de la source de photons) pour pouvoir s'a�ranchir d'une �eventuelle asym�etrie dans la d�etection lorsque l'on

change le sens du champ magn�etique appliqu�e.

3. Dans cette approche ph�enom�enologique, on suppose que les �electrons ont une profondeur d'�echappement
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O'Brien et Toner 1994, Chakarian et al. 1998, Nakajima et al. 1999]: on peut montrer que la

relation liant le signal mesur�e en TEY S
e
(E) au coe�cient d'absorption �

tot
s'�ecrit 4:

S
e
(E)

I0(E)
� �

tot
(E)

�
tot
(E) + cos �

i

�
?

�
1� exp

�
�(�tot(E)

cos �
i

+
1

�?
)d

��
h�M (A.1)

o�u I0(E) d�esigne le ux incident �a l'�energie E, d l'�epaisseur de l'�echantillon, �
i
l'angle d'inci-

dence (par rapport �a la normale �a la surface de l'�echantillon), et h�M est un param�etre sans

dimension (caract�eristique du mat�eriau �etudi�e) qui repr�esente le nombre d'�electrons de faible

�energie cin�etique �emis �a une �energie h� donn�ee. En supposant l'�echantillon bien plus �epais que

Fig. A.1 { Illustration des e�ets de saturation observ�es en TEY aux seuils L2;3 du fer. Figure

de gauche: l'intensit�e des photons incidents pour une profondeur z=0 et z = �? = �
e
. Au centre:

la probabilit�e P
e
d'�echappement des �electrons en fonction de l'�epaisseur z. Figure de droite: un

signal TEY hypoth�etique g�en�er�e �a une �epaisseur z=0 et z = �? = �
e
. Le signal TEY mesur�e en

dehors de la surface est la somme des contributions provenant des di��erentes couches, multipli�ee

par la probabilit�e d'�echappement P
e
[Nakajima et al. 1999].

la profondeur de p�en�etration � des photons (� = cos �
i
=�

tot
(E)) et la longueur d'�echappement

des �electrons �?, on voit facilement que, pour des incidences rasantes (�? � �), le signal TEY est

ind�ependant du coe�cient d'absorption : c'est l'e�et de saturation. En d'autres termes, puisque

les photons incidents sont absorb�es lorsqu'ils traversent l'�echantillon, le nombre d'�electrons �emis

moyenne �? qui est ind�ependante de l'�energie des photons incidents.

4. �tot = �X + �bck, o�u �X d�esigne le coe�cient d'absorption associ�e �a la transition X observ�ee et �bck d�ecrit

l'absorption relative �a d'autres niveaux ou aux autres esp�eces chimiques pr�esentes dans l'�echantillon.
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�a une �epaisseur quelconque z? d�epend aussi fortement du nombre de photons arrivant �a cette

�epaisseur z?. A une �epaisseur z?+dz, le nombre d'�electrons �emis �a une �energie donn�ee est r�eduit,

et cette diminution sera d'autant plus importante que l'�energie est proche du seuil d'absorption.

En se souvenant alors que la probabilit�e d'�echappement P
e
d'un �electron d�ecrô�t exponentiel-

lement avec la profondeur atteinte par les photons incidents (P
e
� exp(�z=�?)), on comprend

qu'il soit possible d'observer une diminution tout �a fait notable du signal (quelques dizaines de

%) mesur�e en TEY (par rapport �a celui attendu �a partir d'une mesure en transmission) suivant

la valeur relative de �? et � (Fig. A.1). Notons toutefois que, du point de vue exp�erimental, ces

e�ets de saturation ne sont observables que pour des angles d'incidence sup�erieurs �a 60o [Vogel

et Sacchi 1994, Chakarian et al. 1998].

D�etection de uorescence

Puisque la profondeur d'�echappement des �electrons est faible, les mesures en d�etection de

courant ne re�etent que peu les propri�et�es de volume (�? �1-3 nm). Ce n'est toutefois pas le

cas en d�etection de uorescence (FY) car les photons interagissent moins avec la mati�ere que les

�electrons 5. Un autre avantage est la possibilit�e d'appliquer des champs magn�etiques intenses,

sans perturbation sur le signal. Toutefois, le signal mesur�e en d�etection de uorescence n'est

proportionnel au coe�cient d'absorption que dans des cas bien particuliers. Tout comme il l'a

�et�e fait dans le cas de la d�etection TEY, il est possible d'�ecrire, dans un mod�ele simple, l'intensit�e

de uorescence I
X
(E) en fonction du coe�cient d'absorption �

tot
[Jacklevic et al. 1977, Eisebitt

et al. 1993]:

I
X
(E)

I0(E)
� �

X
(E)

�
tot
(E) + �

tot
(E

f
) cos �i
cos �o

�
1� exp

�
�(�tot(E)

cos �
i

+
�
tot
(E

f
)

cos �
o

)d

��
(A.2)

o�u �
o
d�esigne l'angle de d�etection (par rapport �a la normale �a la surface). Dans ce mod�ele, on

suppose que l'absorption est caract�eris�ee par une raie de uorescence principale �a l'�energie E
f

6.

En supposant que l'�epaisseur de l'�echantillon est grande devant la profondeur de p�en�etration

des photons, on trouve que, pour des incidences rasantes, le signal de uorescence n'est plus

proportionnel au coe�cient d'absorption. Cet e�et, similaire �a celui rencontr�e dans la d�etection

en TEY, est connu sous le nom d'auto-absorption [Eisebitt et al. 1993]. Exp�erimentalement,

on s'aper�coit que les e�ets d'auto-absorption sont si importants en d�etection de uorescence

5. Dans le domaine des rayons X, la principale interaction des photons avec la mati�ere est l'absorption; les

ph�enom�enes de di�usion (coh�erents ou incoh�erents) sont n�egligeables [St�ohr 1991].

6. Dans le cas de la d�etection TEY, tous les processus d'absorption participent au signal et �X(E) = �tot(E).

Dans l'expression A.2, on pourrait aussi tenir compte de la di�usion relative aux autres esp�eces chimiques pr�esentes

dans l'�echantillon en ajoutant une constante.
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qu'il est n�ecessaire de travailler en incidence normale (�
i
=0) (Fig. A.2) [Eisebitt et al. 1993] 7.

Toutefois, pour des esp�eces dilu�ees (�
bck

(E)� �
X
(E)) ou lorsque la profondeur de p�en�etration
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Fig. A.2 { Coe�cient d'absorption mesur�e (i) en d�etection totale de courant (points) en in-

cidence normale (ii) en d�etection totale de uorescence (pointill�es) pour une incidence de 60o

dans un monocristal de URhAl au seuil M4 de l'uranium. Les e�ets d'auto-absorption rencon-

tr�es en d�etection de uorescence peuvent être corrig�es en appliquant un mod�ele de type Jacklevic

[Jacklevic et al. 1977] (trait plein) [Grange et al. 1998].

des photons est grande devant l'�epaisseur de l'�echantillon, on montre facilement �a partir de la

relation A.2 que la uorescence donne une bonne mesure du coe�cient d'absorption (et ceci quel

que soit l'angle d'incidence).

Ind�ependamment des e�ets d'auto-absorption, il existe d'autres e�ets qui peuvent rendre la

d�etection de uorescence inadapt�ee �a la mesure du coe�cient d'absorption :

(i) dans les compos�es o�u les e�ets multiplets sont importants, de Groot [de Groot et al. 1994]

a montr�e que la probabilit�e de d�ecroissance radiative d�ependait fortement de l'�etat interm�ediaire

du processus d'absorption (l'�etat directement atteint par le photo�electron apr�es absorption d'un

photon).

(ii) �a la suite de ces travaux, van Veenendaal [van Veenendaal et al. 1996] a montr�e qu'il est

toutefois possible d'appliquer les r�egles de somme (qui font appel �a des quantit�es int�egr�ees) en

7. Dans un montage exp�erimental classique, l'angle entre le d�etecteur et la direction des photons incidents est

de 90o. Ainsi, il est impossible de mesurer un quelconque signal lorsque l'on travaille en incidence normale. Une

solution consiste �a travailler en r�etrodi�usion, comme c'est le cas par exemple sur la ligne de lumi�ere ID12A �a

l'ESRF.
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TEY FY Transmission

Films minces N�ecessite une couche

de protection peu

�epaisse (1-2 nm).

Information de sur-

face. Utilisation de

substrats absorbants

possible. E�ets de

saturation possibles

pour des incidences

sup�erieures �a 60o.

Utilisation de sub-

strats absorbants

possible. Information

de volume. E�ets

d'auto-absorption

dramatiques si la

profondeur de p�e-

n�etration est faible

devant l'�epaisseur de

l'�echantillon.

N�ecessite d'utiliser

des �lms peu �epais

(quelques dizaines de

nm pour les seuils L2;3

des m�etaux 3d) et d�e-

pos�es sur des substrats

peu absorbants.

Mat�eriaux massifs N�ecessite de tr�es

basses pressions (pos-

sible oxydation en

surface). Information

de surface.

D�etection en incidence

normale quasi obliga-

toire pour des esp�eces

non dilu�ees. Informa-

tion de volume.

Impossible sur des

monocristaux, pos-

sible sur des poudres

homog�enes.

Tab. A.1 { Avantages et inconv�enients des di��erentes m�ethodes de d�etection utilis�ees pour la

mesure du coe�cient d'absorption.

uorescence même dans le cas o�u les e�ets multiplets sont importants.

Conclusion

Nous r�esumons dans le tableau A.1 les principaux avantages et inconv�enients des di��erentes

m�ethodes de d�etection les plus couramment utilis�ees pour mesurer un coe�cient d'absorption

dans un �lm mince et un mat�eriau massif 8. On voit donc que selon le type de seuil mesur�e,

selon la composition de l'�echantillon et selon sa forme, il faut choisir l'une ou l'autre m�ethode

de d�etection :

(i) dans le cas des �lms minces : pour les seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d, la m�ethode

de d�etection TEY semble la plus adapt�ee (pour des angles d'incidence non rasants). Pour les

seuils L2;3 des m�etaux de transition 5d (pour lesquels la profondeur de p�en�etration des photons

8. Le rendement de uorescence est de deux ordres de grandeur plus faible que le rendement Auger pour les

seuils L2;3 des m�etaux de transition 3d. Ainsi, les mesures en d�etection de uorescence dans ces m�etaux n�ecessitent

des ux de photons tr�es �elev�es.
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est de l'ordre du micron), nous choisirons la m�ethode de d�etection en uorescence 9.

(ii) dans le cas des mat�eriaux massifs : la d�etection de uorescence, même si elle sou�re des ef-

fets d'auto-absorption, semble la plus adapt�ee car elle ne n�ecessite pas des surfaces ultra-propres.

Les e�ets d'auto-absorption peuvent toutefois être facilement corrig�es. Ainsi, en supposant que

l'�epaisseur de l'�echantillon soit grande devant la profondeur de p�en�etration des photons (cas

d'un mat�eriau massif), la relation A.2 s'�ecrit :

I
X
(E)

I0(E)
= A

�
X
(E)

�
tot
(E) + �

tot
(E

f
)g

(A.3)

o�u A est une constante qui d�epend de la position et de l'e�cacit�e du d�etecteur et de la proba-

bilit�e d'�emission d'un photon �a l'�energie E
f
, et g = cos �

i

cos �o
[Jacklevic et al. 1977, Eisebitt et al.

1993]. Si l'on suppose que l'�energie de uorescence E
f
est di��erente de l'�energie de la transition

X consid�er�ee, alors �
tot
(E

f
) = �

bck
(E

f
). Par ailleurs, si �

bck
(E) est constant sur le domaine

restreint d'�energie consid�er�e, on peut r�e�ecrire la relation A.3 sous la forme:

�
X
(E) =

�

A
I0(E)

I
X
(E)

� 1
(A.4)

o�u � = �
tot
(E

f
)(1 + g). On pourrait donc corriger directement les e�ets d'auto-absorption en

appliquant la relation A.4. Toutefois, ceci suppose que les quantit�es A et �
tot
(E

f
) soient connues

avec une pr�ecision su�sante. On s'aper�coit en e�et qu'une faible erreur dans la d�etermination de

ces deux param�etres entrâ�ne une erreur importante sur �
X
(E) et il est donc pr�ef�erable de com-

parer la mesure en uorescence avec une mesure e�ectu�ee en d�etection de courant en incidence

normale (Fig. A.2). En supposant les e�ets d'auto-absorption ind�ependants de l'�etat de polari-

sation de la lumi�ere, on peut par exemple retrouver le signal de dichro��sme magn�etique circulaire

que l'on aurait obtenu en transmission. Notons qu'il serait possible d'e�ectuer directement les

mesures de dichro��sme magn�etique en d�etection de courant. Ceci suppose toutefois, pour des

mat�eriaux massifs, que la surface de l'�echantillon reste exempte de toute contamination durant

le temps de la mesure. On pr�ef�erera donc e�ectuer les mesures en d�etection de uorescence et

corriger ult�erieurement les e�ets d'auto-absorption.

9. Dans ce cas, les �eventuels e�ets multiplets rencontr�es en d�etection de uorescence sont n�egligeables car la

principale raie de uorescence (3d! 2p) n'est pas ((r�esonnante)) avec le processus d'absorption (2p! 5d).
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Annexe B

Quelques d�etails exp�erimentaux

Nous nous limiterons dans cette annexe �a ne donner que quelques �el�ements relatifs au rayon-

nement synchrotron, aux �el�ements d'insertion (aimant de courbure, wiggler, onduleur) et �a l'op-

tique X. Pour plus de d�etails, le lecteur pourra se r�ef�erer aux cours de D. Raoux et A. Freund

donn�es �a l'occasion de l'�ecole HERCULES [Raoux 1993, Freund 1993]. La quasi totalit�e des

mesures de dichro��sme magn�etique circulaire pr�esent�ees ici ont �et�e r�ealis�ees �a l'installation euro-

p�eenne de rayonnement synchrotron (ESRF) �a Grenoble sur les lignes ID12A et ID12B. Aussi,

nous nous attacherons �a donner quelques ordres de grandeur caract�eristiques de cette source.

Le rayonnement synchrotron

Le rayonnement synchrotron est le rayonnement �emis lorsqu'une particule charg�ee relativiste

est acc�el�er�ee. Une des mani�eres d'acc�el�erer une particule charg�ee (de vitesse �!v , de charge e)

est de la soumettre �a un champ magn�etique
�!
B qui exerce une force

�!
f = e�!v � �!

B . Pour des

particules charg�ees relativistes se d�epla�cant sur une trajectoire courbe (c'est le cas lorsque l'on

utilise un aimant de courbure ou en d'autres termes un champ magn�etique statique perpendicu-

laire �a la direction de propagation des particules), le rayonnement est �emis tangentiellement �a

la trajectoire des particules et il est fortement collimat�e. L'angle 	 d'ouverture du rayonnement

est - en premi�ere approximation - inversement proportionnel �a l'�energie des particules. A l'ESRF

(pour des �electrons de 6 GeV), on trouve que 	 est de l'ordre de 80 �rad. Puisque, dans un

aimant de courbure, le rayonnement est �emis tangentiellement �a la direction de propagation des

particules charg�ees, il n'existe pas de collimation spontan�ee dans le plan horizontal (Fig. B.1).

119
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Fig. B.1 { Le rayonnement �electromagn�etique �emis par une particule charg�ee relativiste dans un

aimant de courbure [ESRF].

Energie caract�eristique, ux, et brillance

Nous donnons dans ce paragraphe quelques grandeurs caract�eristiques qui peuvent être utiles

�a tout utilisateur d'une source de rayonnement synchrotron.

(i) Energie caract�eristique: dans un aimant de courbure, le rayonnement �emis par une par-

ticule est perceptible par un observateur (dans le rep�ere du laboratoire) lorsque celle-ci traverse

un arc d'angle 2	. En raison de la nature relativiste des particules, cet arc est tr�es r�eduit et

l'observateur percevra donc une impulsion tr�es limit�ee dans le temps. Le spectre en longueur

d'onde �emis par un aimant de courbure s'�etend donc sur une large gamme de fr�equences qui va

de l'infrarouge aux X ((durs)). On a l'habitude de d�e�nir la longueur d'onde critique �
C
d'un

anneau de stockage comme la longueur d'onde pour laquelle la moiti�e de la puissance a �et�e �emise.

La longueur d'onde critique donne un ordre de grandeur de la longueur d'onde la plus courte

accessible (�
C
=0.05 nm �a l'ESRF).

(ii) Flux: le ux de photons est le nombre de photons �emis par seconde dans une bande

spectrale (BS) ��=� = 10�3 et dans une ouverture de 1 mrad. Pour augmenter le ux disponible,

on peut soit augmenter le courant dans la machine, soit augmenter l'�energie des particules.

(iii) Brillance: lorsqu'un dispositif de focalisation est utilis�e, l'un des param�etres les plus

importants pour l'utilisateur d'une source de rayonnement synchrotron est la brillance, d�e�nie

comme le ux par unit�es d'angle solide et de surface transverse de la source �
X
�
Z

1. La brillance

d�epend donc de l'�emittance �
X(Z) de la source (le produit de la taille �

X(Z) et de la divergence

�0

X(Z)
de la source). Les deux quantit�es �

X(Z) et �
0

X(Z)
d�ependent elles-mêmes de l'�emittance

1. Puisque l'aire de la tache lumineuse sur l'�echantillon est proportionnelle �a l'aire de la source optique, on

d�e�nit la brillance par unit�es de surface transverse de la source.
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relative au paquet d'�electrons et de l'�emittance propre �a un seul �electron. A l'ESRF, la brillance

d'un aimant de courbure est de l'ordre de 1014 Ph/s/mm2/mrad2/0.1%BS �a 10keV. Nous allons

voir maintenant qu'il est possible d'accrô�tre de mani�ere signi�cative la brillance en utilisant des

�el�ements d'insertion appel�es onduleurs.

Wigglers et onduleurs

On peut augmenter de mani�ere signi�cative le ux de photons en ((for�cant)) les particules

charg�ees �a osciller perpendiculairement �a leur direction de propagation principale grâce �a une

succession d'�electro-aimants de polarit�e positive et n�egative. Ainsi le ux est augment�e par un

facteur 2N , o�u N est le nombre de p�eriodes de l'�el�ement d'insertion. Selon que les oscillations

transverses (dans le plan de l'orbite) sont plus grandes ou plus faibles que l'ouverture angulaire

	 du rayonnement, on distingue deux r�egimes:

(i) dans un wiggler, le rayonnement �emis par chaque section de l'�el�ement d'insertion n'inter-

f�ere pas avec les autres (r�egime incoh�erent). En raison de la forte ouverture angulaire transverse

� du rayonnement (� = 2K	, o�u K est un param�etre sans dimension qui caract�erise les propri�e-

t�es optiques de l'�el�ement d'insertion), on ne peut gagner un facteur important dans la brillance

(Fig. B.2).

(ii) dans un onduleur, l'ouverture angulaire du rayonnement est de l'ordre de grandeur de 	

(K � 1). Le rayonnement �emis par chaque section magn�etique interf�ere de mani�ere coh�erente.

Contrairement au cas du wiggler (et d'un aimant de courbure), la dur�ee du pulse de lumi�ere

�emis par un onduleur est longue : ainsi, le rayonnement �electromagn�etique �emis par un onduleur

est caract�eris�e par des longueurs d'onde bien pr�ecises appel�ees harmoniques (les di��erentes

interf�erences entre le rayonnement dans chaque section de l'onduleur). Puisque la fr�equence de

chacun de ces harmoniques d�epend de la valeur du champ magn�etique cr�e�e par chacun des dipôles

magn�etiques, l'onduleur est une source accordable en �energie. Soulignons en�n que même si le

ux �emis par un onduleur est comparable �a celui �emis dans un wiggler, la brillance - du fait de

la nature collimat�ee du rayonnement (dans le plan de l'orbite) - est largement sup�erieure (de

l'ordre de 1018 Ph/s/mm2/mrad2/0.1%BS �a 10keV �a l'ESRF, c'est �a dire 1012 fois la brillance

obtenue dans un tube �a rayons X).

Polarisation de la lumi�ere

Dans un aimant de courbure, le taux de polarisation lin�eaire est proche de 1 dans le plan

de l'orbite et d�ecrô�t lorsque l'on s'en �eloigne. Dans ce cas, le taux de polarisation circulaire

augmente et le ux diminue de mani�ere signi�cative. En raison de leur structure p�eriodique, les
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Fig. B.2 { El�ements d'insertion : dans un Wiggler (K � 1), le spectre en longueur d'onde est

semblable �a celui que l'on trouve dans un aimant de courbure mais le ux et la brillance sont

augment�es par un facteur proche de 2N . Dans un onduleur (K � 1), le rayonnement �emis est

quasi monochromatique et fortement collimat�e dans le plan de l'orbite. En raison de l'interf�erence

entre chaque rayonnement, la brillance est augment�ee par un facteur N2 [BESSY].

wigglers et les onduleurs classiques ne produisent pas non plus de lumi�ere polaris�ee circulairement

dans le plan de l'orbite. Il est toutefois possible d'obtenir une lumi�ere polaris�ee circulairement

(droite ou gauche) dans le plan de l'orbite en utilisant par exemple un onduleur h�elico��dal. Nous

d�ecrivons ici tr�es bri�evement le principe de l'onduleur h�elico��dal HELIOS install�e �a l'ESRF sur

les lignes ID12: cet onduleur est constitu�e de deux mâchoires qui produisent respectivement un

champ magn�etique vertical B
Z
(comme dans un onduleur classique) et transverseB

X
(qui permet

d'introduire une polarisation verticale) de même p�eriodicit�e �
u
. En translatant dans la direction

Y (la direction de propagation des particules) l'une des mâchoires, on change le d�ephasage �

entre le champ magn�etique transverse et longitudinal. Pour une translation de �
u
=4 (��

u
=4), on

obtient un d�ephasage � de +�=2 (��=2) et une lumi�ere polaris�ee circulairement droite (gauche)
dans le plan de l'orbite. Pour une translation de 0 (�), la lumi�ere est polaris�ee lin�eairement

(dans ce cas la direction du champ �electrique est �a 45o par rapport �a la direction du champ
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magn�etique).

Optique X

Sur une ligne de lumi�ere, di��erents syst�emes optiques sont utilis�es pour focaliser le rayonne-

ment, �ltrer les hautes �energies, r�eduire la puissance sur des �el�ements sensibles, et s�electionner

l'�energie d�esir�ee. L'une des applications fr�equente des miroirs est la coupure de longueurs d'onde

plus courtes que celles d�esir�ees dans l'exp�erience. Puisque, lorsque l'angle d'incidence du faisceau

est inf�erieur �a un angle critique �
C
, tout le rayonnement est r�e�echi (c'est la r�eexion totale) et

que l'angle critique est fonction de la longueur d'onde, un miroir peut �eliminer un rayonnement

au-del�a d'une certaine �energie critique E
C
. Dans le domaine des rayons X ((durs)), les angles

critiques sont de l'ordre du mrad ce qui n�ecessite l'utilisation de miroirs qui ont des dimensions

de l'ordre du m�etre 2. Une autre fonction importante des miroirs est la focalisation du faisceau

de rayons X sur l'�echantillon. On utilise alors des miroirs de forme sph�erique ou cylindrique

(typiquement, les rayons de courbure des miroirs sont de l'ordre de 10 km (10 cm) dans le plan

transverse (vertical)).

Comme vu pr�ec�edemment, la principale caract�eristique du rayonnement synchrotron est sa

structure temporelle puls�ee. Pour des wigglers ou des aimants de courbure, le rayonnement �emis

est une lumi�ere blanche et il faut donc, pour des mesures de dichro��sme magn�etique par exemple,

s�electionner l'�energie 3. On utilise pour cela un monochromateur compos�e de deux monocristaux

(silicium, germanium); le deuxi�eme monocristal permettant de garder une position �xe du fais-

ceau sur l'�echantillon. La r�esolution en �energie de ces cristaux (leur qualit�e cristalline) d�etermine

principalement la r�esolution exp�erimentale (pour des cristaux de silicium on peut d�e�nir l'orien-

tation et le param�etre de maille �a 10�8 pr�es). Typiquement, le pouvoir de r�esolution �E=E de

cristaux de silicium (111) est de l'ordre de 10�4. Notons que les cristaux ne di�ractent pas de

la même fa�con les composantes transverse et longitudinale du champ �electrique : on observera

donc une forte modi�cation du taux de polarisation apr�es r�eexion de Bragg. Ainsi, pour les

seuils L2;3 du palladium, le taux de polarisation circulaire P
C
(0.97 pour le premier harmonique

de Helios-II) chute �a 0.22 au seuil L2 et seulement 0.13 au seuil L3 apr�es le monochromateur

(cristaux de silicium (111)) [Vogel et al. 1997]. Ainsi, il est toujours n�ecessaire de connâ�tre

pr�ecis�ement le taux de polarisation pour pouvoir renormaliser les signaux de dichro��sme avant

2. En raison de leur grande surface et du faible angle d'incidence, les miroirs peuvent absorber plus de puis-

sance qu'un cristal d'un monochromateur. Typiquement la puissance rayonn�ee par un onduleur est de l'ordre de

100 W/mm2.

3. Dans un onduleur, il faut aussi s�electionner l'�energie car la radiation n'est pas purement monochromatique

(��=� = 0:886=mN , o�u m est l'ordre de l'harmonique).
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d'appliquer les r�egles de somme (relations 1.10 et 1.11).

Mesures de dichro��sme magn�etique circulaire

Nous r�esumons dans le tableau B.1 les d�etails exp�erimentaux de l'ensemble des mesures de

dichro��sme magn�etique circulaire e�ectu�ees au cours de ce travail.

Seuils Co-L2;3
?(�) Pt-L2;3

y Au-L2;3
y

Monochromateur R�eseau Si (111) Si (111)

P
C

0.85 (0.60) 0.90 0.90

D�etection TEY TFY TFY

Tab. B.1 { Les caract�eristiques exp�erimentales des di��erentes sources de rayonnement synchro-

tron utilis�ees. ?, premier harmonique de l'onduleur Helios-I (ESRF-ID12B) [Drescher et al.

1997] ; y, troisi�eme harmonique de l'onduleur Helios-II (ESRF-ID12A) [Varga et al. 1997]; �,

wiggler asym�etrique (LURE-SU23) [Lefebvre et al. 1994].
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