
Université Paris XI
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Université Charles de Prague

THÈSE
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à Saint Pierre et à Miquelon
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2 Effets Magnéto-optiques 5
2.1 Propagation de la lumière . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 6
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5.6.2 Application à la structure (TbFe/Si3N4)4 . . . . . . . . . . . . . . . 35
5.6.3 Cas d’un grand nombre de couches FM . . . . . . . . . . . . . . . . 38
5.6.4 Application au cas de la structure (Au/Co)3 . . . . . . . . . . . . . 40

iii



iv CONTENU

5.7 Enregistrement MO en volume dans 4 couches FM . . . . . . . . . . . . . . 42

6 MOKE induits par une surface vicinale (VISMOKE) 45
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8.8 Un système modèle: air/Fe/verre . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76
8.8.1 Cas d’une couche de Fe non-absorbante, "(ε0) = 0 . . . . . . . . . . 76
8.8.2 Cas d’une couche de Fe absorbante, "(ε0) #= 0 . . . . . . . . . . . . . 78

8.9 MOSHG de la structure FeSi/DyFeCo . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78
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8.10.3 Éléments de Fresnel sortant pour la structure Co/NiO/FeNi . . . . . 88
8.10.4 Résultats sur le MOSHG du système Co/NiO(8 nm)/NiFe . . . . . . 90
8.10.5 Résultats sur le MOSHG du système Co/NiO(4 nm)/NiFe . . . . . . 92

8.11 Appendice de chapitre 8 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 95

9 Conclusion 97

Bibliographie 105



Chapitre 1

Introduction

“POUR FAIRE
LE PORTRAIT D’UN OISEAU
Peindre d’abord une cage
avec une porte ouverte . . . ”

Le magnétisme est un vieux sujet en physique et les propriétés magnétiques de maté-
riaux massifs sont désormais assez bien comprises. Néanmoins, depuis les années 1980, un
intérêt croissant s’est manifesté pour le magnétisme des couches minces métalliques. Ceci
est directement relié aux nouvelles possibilités offertes pour préparer des films ultra-minces,
des multicouches et même des superréseaux de haute qualité, et pour les caractériser à une
échelle nanométrique (par exemple par microscopie à balayage du type STM et AFM).
L’ingénierie de films minces est un nouveau domaine qui se développe très rapidement
depuis plusieurs décades. Par exemple, il devient possible de définir des structures mul-
ticouches possédant des propriétés bien ciblées. Cette avancée a permis de découvrir de
nouveaux phénomènes, comme la magnétorésistance géante, une propriété qui a été rapi-
dement exploitée pour fabriquer des têtes de lecture pour l’enregistrement magnétique.
De nouvelles structures hybrides qui incluent des couches d’oxydes magnétiques ou non-
magnétiques sont désormais largement étudiées pour améliorer la magnétorésistance tunnel
ou pour renforcer l’anisotropie d’échange. La tendance est maintenant de réduire et de
contrôler les dimensions latérales des élements magnétiques ultra-fins jusqu’à des échelles
nanométriques. Ceci a permis le développement rapide d’un nouveau domaine, le nano-
magnétisme. La nanostructuration de structures en couches minces magnétiques est bien
évidemment de très grand intérêt pour réaliser, par exemple, des media d’enregistrement
très haute densité ou une nouvelle génération de mémoires magnétiques à accès aléatoire
(MRAMs).

Toutes ces nouvelles applications nécessitent des empilement de structures en couches
métalliques ultra-minces très bien contrôlées. Les propriétés magnétiques statiques (par
exemple le cycle d’hystérésis) de l’ensemble de la structure multicouche sont généralement
déterminées grâce à des mesures de magnétométrie très sensibles. Cependant, il est sou-
vent difficile de séparer les contributions magnétiques de chacune des couches magnétiques
ultra-minces impliquées, tandis qu’une interprétation claire du processus de retournement
de l’aimantation nécessite une telle information. Les techniques qui sont actuellement
capables de répondre partiellement à cet enjeu, qui est crucial pour les applications,
nécessitent généralement beaucoup de temps (Mossbauer) ou l’utilisation de grands in-
struments (neutrons polarisés, XMCD). D’un autre côté, il est bien connu que l’optique
interférométrique (par exemple le Michelson) est un outil bien adapté pour tester de pe-
tites variations de propriétés à une échelle aussi petite que 0,1 nm. En conséquence,
l’interférométrie en lumière polarisée doit donner des informations sur le profil de l’aiman-
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2 CHAPITRE 1. INTRODUCTION

tation en profondeur dans une structure multicouche.
Au chapitre 2, je rappelle quelle est la modification de la polarisation de la lumière

induite par le magnétisme, introduis et définis l’Effet Magnéto-Optique Kerr (MOKE) et
décris des montages expérimentaux associés.

Le chapitre 3 présente des calculs sur le MOKE; je présente ici un traitement mathé-
matique rigoureux qui est utile pour interpréter les travaux présentés dans ce mémoire.

La plupart des propriétés magnétiques de couches ultra-minces sont induites par les ca-
ractéristiques interfaciales. Il est extrêmement difficile de tirer les propriétés magnétiques
de chaque interface. Ceci est dû en partie à la faible quantité de matériau disponible aux
interfaces et à la dificulté de tester le magnétisme d’interfaces enterrées. Au chapitre 4, je
propose une nouvelle technique permettant, à partir du MOKE, de tirer des informations
magnéto-optiques d’interfaces enterrées. Par cette technique on a réussi à déterminer de
manière indépendante les propriétés magnétiques, donc l’état d’aimantation des interfaces
impliquées dans une structure Co/Au(111).

Au chapitre 5, je démontre comment par MOKE on peut séparer les contributions
magnétiques de différentes couches magnétiques ultra-minces (avec une résolution meilleure
que 1 nm), même en présence de couches séparatrices non-magnétiques de très faible
épaisseur (∼1 nm). Cette sensibilité en profondeur est bien sûr reliée à la variation du
chemin optique, et reste valable si les couches sont fabriquées à partir du même matériau.
En d’autres termes la sélectivité chimique n’est pas requise ici comme pour le XMCD.
Au chapitre 5, j’ai aussi développé une théorie simple pour déterminer les paramètres les
plus pertinents, responsables de la sensibilité en profondeur du MOKE. Cette théorie a été
testée de manière satisfaisante pour des structures modèles Co/Au, TbFe/Si3N4 et dans
des doubles jonctions tunnel GaMnAs.

Une autre application intéressante du MOKE est de pouvoir étudier le magnétisme de
films ferromagnétiques ultra-minces (épaisseur inférieure à 1 nm) déposés sur des sur-
faces vicinales; ceci est traité au chapitre 6. Nous avons découvert un nouvel effet
magnéto-optique, que nous appelons VISMOKE, que je décris théoriquement à partir
de l’abaissement de symétrie lié à cette surface vicinale.

Il a été recemment montré (pour une revue voir par exemple [1, 2]) que les propriétés
magnétiques et non magnétiques de surfaces peuvent être testées élégamment par une nou-
velle technique émergente, la Magnéto-Optique sur la Génération optique de Seconde Har-
monique (MOSHG). Plus intéressant encore est que cette technique peut être utilisée pour
accéder au magnétisme d’interfaces enterrées dans des structures multicouches. Jusqu’à
maintenant, un seul article a traité qualitativement de ce problème [3], et le traitement
théorique complet a seulement été fait dans le cas de surfaces libres [4].

Au chapitre 7, je propose un nouveau traitement théorique du SHG et du MOSHG dans
des structures multicouches, basé sur un modèle de dipoles électriques ponctuels localisés
sur les interfaces. Malgré la méconnaissance de la plupart des élements du tenseur de
susceptibilité non linéaire, il est possible de tirer quelques règles générales sur la sélectivité
du SHG et du MOSHG aux interfaces. J’ai appliqué cette théorie pour interpréter des faits
importants observés sur des cycles d’hystérésis en MOSHG, par exemple sur des structures
du type NiFe/NiO/Co (montrant un couplage des spins dans le plan à 90◦ ou 180◦ entre
les couches FeNi et Co), et DyFeCo qui est un media d’enregistrement perpendiculaire
magnéto-optique couvert par une couche FeSi presentant une anisotropie planaire. J’ai
démontré la complémentarité des résultats obtenus par MOKE et MOSHG dans différentes
géométries optiques.
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Ces nouvelles techniques seront importantes dans le futur pour visualiser les domaines
par microscopie magnéto-optique et pour étudier la dynamique haute fréquence dans des
structures magnétiques qui sont en partie destinées aux applications à l’électronique de
spin. Il est important de dire que de nouveaux développements en magnéto-optique sont
nécessaires pour investiguer de nouvelles structures en couches minces et même des struc-
tures nanomagnétiques, aussi bien dans des configurations optiques en champ lointain
qu’en champ proche.





Chapitre 2

Effets Magnéto-optiques

“. . . peindre ensuite
quelque chose de joli
quelque chose de simple
quelque chose de beau
quelque chose d’utile
pour l’oiseau . . . ”

Dans ce travail, je me suis interessé à l’étude Magnéto-Optique (MO) de structures
métalliques multicouches magnétiques, afin de déterminer le comportement de l’aimanta-
tion de chaque couche ou des interfaces.

J’introduis et définis ici les effets magnéto-optiques et plus précisemment l’Effet Kerr
Magnéto-Optique (MOKE). Les montages expérimentaux permettant de mesurer ces ef-
fets, et que j’ai utilisés, reposent sur la modulation de l’état de polarisation de la lumière,
soit par une cellule à effet Faraday [5, 6], soit par un modulateur photo-élastique [7]. A
l’heure actuelle, le MOKE est un outil très utilisé pour étudier la dépendance thermique
ou sous champ magnétique de l’état d’aimantation de couches ferromagnétiques (FM) car
il combine plusieurs avantages par rapport à d’autres techniques [8]:

• sa sensibilité: la magnéto-optique peut être compétitive avec les techniques de
magnétométrie les plus sophistiquées, comme le SQUID,

• sa rapidité: le temps d’interaction de la lumière avec la matière étant de l’ordre de
la femtoseconde, des mesures dynamiques de l’aimantation peuvent être réalisées sur
une très large gamme temporelle (de la fs à plusieures heures),

• son assez bonne résolution latérale qui avoisine maintenant 200 nm. Ceci permet de
visualiser de petits domaines magnétiques [9, 10] ou d’étudier la distribution spatiale
de l’aimantation dans des couches ultraminces sous forme de marches ou en biseau,
des nanostructures FM isolées, comme des pistes [11, 12], des réseaux magnétiques
[13], etc...,

• sa résolution pour tester en profondeur l’aimantation d’une structure magnétique:
ce fut l’objet de mes travaux, présentés au chapitre 5. Le MOKE permet de tester
l’aimantation sur une profondeur déterminée par la longueur de pénétration de la
lumière, soit quelques dizaines de nm dans les métaux. Comme nous le verrons au
chapitre 4, le MOKE peut être même utilisé pour obtenir des informations sur le
magnétisme d’interfaces enterrées.

Par ailleurs, la MO sur Génération Optique de Seconde Harmonique (MOSHG) s’est
révélée potentiellement intéressante pour tester le magnétisme de surface ou d’interfaces
enterrées dans des multicouches. En effet, cet effet optique non-linéaire, n’est sensible
qu’aux endroits où il y a rupture de symétrie.
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6 CHAPITRE 2. EFFETS MAGNÉTO-OPTIQUES

2.1 Propagation de la lumière

Les états de polarisation de la lumière et l’expression du champ electrique E(ω) de la
radiation électromagnétique (EM) sont définis dans cette section 2.1. En représentation
complexe, E(ω) s’exprime par la partie réelle de la grandeur complexe:

E(ω)
j (r, t) = %

(
E(ω)

j0 exp[−iωt + ik(ω) · r]
)

, j = {x, y, z}, (2.1)

où
E(ω)

j0 = E(ω)
j,max exp[iδ(ω)

j ], j = {x, y, z}. (2.2)

On peut encore l’exprimer dans une base 2D sous la forme:

E(ω) = E(ω)
s ê(ω)

s + E(ω)
p ê(ω)

p (2.3)

où ê(ω)
s et ê(ω)

p représentent les vecteurs du mode de polarisation. Ils sont de longueur
unité et sont perpendiculaires au vecteur k(ω) de propagation. De plus ê(ω)

s · ê(ω)
p = 0.

E(ω)
s et E(ω)

p sont les amplitudes modales. Nous utiliserons essentiellement la base s, p
correspondant à des polarisations respectivement perpendiculaire au plan d’incidence et
dans le plan d’incidence.

2.2 Définition des Effets Magnéto-Optiques (MOKE)

Si on définit le vecteur de Jones par:

J =

[
E(ω)
s

E(ω)
p

]
, (2.4)

le changement de l’état de polarisation de la lumière après réflexion sur un échantillon,
peut s’écrire sous la forme:

J− = R · J+
[
E(ω)
s,−

E(ω)
p,−

]
=

[
rss rsp
rps rpp

][
E(ω)
s,+

E(ω)
p,+

]
(2.5)

où R est la matrice réflexion, et J+ et J− représentent les vecteurs de Jones incident et
réfléchi.

Lorsque les effets MO sont faibles, les effets Kerr complexes Φs et Φp en polarisation
s et p s’expriment en fonction de rapports entre éléments de la matrice de réflectivité, et
s’écrivent :

Φs = −
E(ω)
p,−

E(ω)
s,−

= −
rps
rss

= θs + iεs = Ωse
iξs

Φp =
E(ω)
s,−

E(ω)
p,−

=
rsp
rpp

= θp + iεp = Ωpe
iξp ,

(2.6)

où θs/p et εs/p représentent la rotation Kerr et l’ellipticité Kerr. Après réflexion sur
l’échantillon, la lumière linéairement polarisée s ou p devient elliptique. θs/p représente



2.2. DÉFINITION DES EFFETS MAGNÉTO-OPTIQUES (MOKE) 7

la rotation du grand axe de l’ellipse et εs/p le rapport entre la longueur ses deux axes.
J’utiliserai souvent leurs expressions polaires, où Ωs/p représente l’amplitude Kerr et ξs/p
la difference de phase entre les deux ondes, telle que ξp = arg(E (ω)

s,−)− arg(E (ω)
p,−) = δs − δp.

Les représentations graphiques, en coordonnées complexes, du signal MO pour une
couche FM ou une structure tricouche FM sont représentées sur la Fig. 2.1

Ω

θ

ε Φ

ξ

(a)

ε

(3)

(2)

θ

s

s

Φ

Φ(2)
(tot
)

(3)

Φ

ψ

(b) P

Φ(1)

Figure 2.1: Représentation du MOKE dans le plan complexe θε. (a) Le vecteur Kerr Φ est décrit soit
par la rotation Kerr θ et l’ellipticité Kerr ε, soit par l’amplitude Kerr Ω et la phase Kerr ξ. (b) L’effect
Kerr total, Φ(tot), est donné par la sommation des contributions Kerr Φ(i). Le signal Kerr mesuré, s(i), de
la couche FM (i) est déduit de la projection du vecteur Kerr correspondant sur l’axe de projection P, son
orientation étant déterminée par l’angle de projection ψ.

Les configurations génériques MO sont définies relativement à la direction de l’aiman-
tation dans le film magnétique (Table 2.1).

L’angle ϕ est l’angle d’incidence. m est l’aimantation renormalisée, c.à.d |m| = 1.
Lorsque l’aimantation est dirigée perpendiculairement au plan du film, on mesure l’effet
Kerr Polaire (PMOKE) Φpol. Si elle est rigoureusement dans le plan du film selon la
direction de polarisation de la lumière, on mesure l’effet Kerr Longitudinal (LMOKE) Φlon.
Pour une orientation de l’aimantation perpendiculaire au plan d’incidence, on parle d’effet
Kerr Transverse (TMOKE) Φ̃tra. Sous incidence oblique (ϕ #= 0), le MOKE n’est relié
qu’aux effets polaire, c’est à dire à mz, et longitudinal my. Dans le cas d’une multicouche:

Φ(tot) =
∑

i

Φ(i)
pol m(i)

z +
∑

i

Φ(i)
lon m(i)

y . (2.7)

où i désigne la iième couche FM.
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incidence normale
ϕ = 0

incidence oblique
ϕ #= 0

symétrie des
coefficients de réflexion

po
la

ir
e

m
=

[0
,0

,−
1]

z

y

x
M

[
rss rps
rps −rss

] [
rss rps
rps rpp

] rss, rpp: indép. de mz

pair avec ϕ
rsp = rps: impair avec mz

pair avec ϕ

lo
ng

it
ud

in
al

m
=

[0
,1

,0
]

z

y

x
M [

rss 0
0 −rss

] [
rss −rps
rps rpp

] rss, rpp: indép. de my

pair avec ϕ
rsp = −rps: impair avec my

impair avec ϕ

tr
an

sv
er

se
m

=
[−

1,
0,

0]

z

y

x

M

[
rss 0
0 −rss

] [
rss 0
0 r(0)

pp + r(mag)
pp

] rss, r(0)
pp : indép. de mx

pair avec ϕ

r(mag)
pp : impair avec mx

impair avec ϕ

Table 2.1: Matrices de réflexion R pour différentes orientations de l’aimantation M par rapport au
réferentiel de la lumière (x̂, ŷ, ẑ). La dernière colonne précise la symétrie des coefficients de réflexion par

rapport à l’aimantation et à l’angle d’incidence. Les coefficients r(0)
pp et r(mag)

pp décrivent respectivement les
parties constantes de rpp et linéaires avec la composante mx de l’aimantation.



Chapitre 3

Calcul des Effets
Magnéto-Optiques

“. . . placer ensuite la toile contre un arbre
dans un jardin
dans un bois
ou dans une forêt
se cacher derrière l’arbre
sans rien dire
sans bouger . . . ”

Afin d’exprimer correctement le champ électrique de l’onde EM ou des variables alter-
natives associées, j’introduis un nouvel espace mathématique (espace-q) où je choisis de
manière particulière la direction z selon la normale au film afin de mieux de coller à la
symétrie de notre système 2D. Comme on peut le voir dans le chapitre 7, cette définition est
essentielle pour traiter rigoureusement le calcul du MOSHG à partir de la radiation émise
par des dipôles électriques ponctuels placés sur les interfaces de la structure multicouche.
Cette partie théorique est traitée en détail dans la version anglaise.

On introduit ensuite le calcul classique du MOKE dans le formalisme de la matrice 4×4
qui donne la réponse optique exacte d’une structure multicouche idéale. Les hypothèses
de base sont:

• toutes les couches sont homogènes et séparées par des interfaces abruptes,

• les propriétés optiques de chaque couche sont décrites par un tenseur de permit-
tivité de rang deux ε(ω)

ij [14], reliant l’induction électrique D(ω) au champ électrique

E(ω), de telle manière que D(ω)
i = ε0

∑
j ε

(ω)
ij E(ω)

j , ou i, j = {x, y, z}, ε0 étant la
permittivité du vide.

D’un point de vue magnéto-optique, l’aimantation de l’échantillon modifie le tenseur
de permittivité en donnant naissance à des éléments non-diagonaux, ε(ω)

ij = −ε(ω)
ji , avec

i #= j, pour les couches FM.
Cependant, le traitement analytique par ce formalisme est très lourd [15]. Certains

auteurs ont proposé de nouvelles expressions simplifiées reposant sur l’approximation,
souvent étayée, de couches FM ultra-minces où l’épaisseur totale des couches FM est
supposée très inférieure à la longueur d’onde [5, 15, 16, 17].

3.1 Expressions analytiques des coefficients de réflexion pour
une couche FM ultra-mince

La couche FM ultra-mince a un tenseur de permittivité ε(fm) et une épaisseur t(fm). Elle est
prise en sandwich entre une couche de couverture d’épaisseur d(nf) et un substrat infini, ces

9
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deux milieux étant isotropes et formés par un matériau non-FM de permittivité ε(nf). N (0)

est l’indice de réfraction du milieu qui se trouve situé au-dessus de la structure multicouche
(usuellement de l’air). Le schéma de la structure en sandwich considérée et les notations
utilisées sont indiquées sur la Figure 3.1(a).

(a)

x

z

y

non−FM

FM

ϕ

ε0

N

N
(fm)

(nf)

(0)

ε1(fm)
(nf)
d

t

Nnon−FM
(nf)

(fm)

(b)

x

z

y

non−FM

non−FM

non−FM

non−FM

FM 1

FM 2

FM 3

d

t(fm,3)

t(fm,2)

ϕ

ε

(fm,3)

0

N

N

N

N

N
(fm,1)

0ε

0ε

(fm,2)

(nf)

(nf)

(nf)

(0)

(nf,2)ε1
(fm,1)

(nf)

ε1
(fm,3)

ε1
(fm,2)

(nf,3)
d

d
(nf,1)

Figure 3.1: Esquisse de la structure multicouche avec (a) une seule couche FM, (b) plusieurs couches
FM.

Le tenseur de permittivité ε(ω) de la couche FM a la forme générale

ε(fm) =




ε(fm)
0 ε(fm)

xy ε(fm)
xz

ε(fm)
yx ε(fm)

0 ε(fm)
yz

ε(fm)
zx ε(fm)

zy ε(fm)
0



 , (3.1)

où les éléments non-diagonaux sont a-priory tous différents. Les éléments diagonaux
sont supposés égaux afin d’obtenir des solutions analytiques simples. Cette approche
est usuellement vérifiée parce que les coefficients de réflexion dépendant peu de faibles
variations entre les élements diagonaux, comme on peut le voir sur la Table 3.1. Dans
l’approximation d’une couche FM ultra-mince, les coefficients de réflectivité diagonaux rss
et rpp peuvent s’exprimer par une somme de contributions individuelles (Table 3.1):

rss = r(0)
ss + r(0,t(fm))

ss + r(2)
ss

rpp = r(0)
pp + r(0,t(fm))

pp + r(1)
pp + r(2)

pp ,
(3.2)

où les exposants (0), (1) et (2) désignent l’ordre de perturbation des coefficients de réflexion
par rapport aux élements de permittivité non-diagonaux de la couche FM, ε(fm)

ij , i #=
j. Toutes ces expressions ont été testées numériquement. A ma connaissance, de tels
calculs des coefficients de réflexion, dans l’approximation d’une couche FM ultra-mince,
n’ont jamais été proposés jusqu’à maintenant pour une forme générale du tenseur de
permittivité anisotrope ε(fm). Usuellement, on suppose que le tenseur de permittivité
est anti-symétrique, en accord avec des arguments supposant que l’aimantation est un
terme perturbatif. Cependant, comme nous le verrons plus loin au chapitre 6, pour un
MOKE induit par une surface vicinale (VISMOKE), une forme plus générale du tenseur
de permittivité est requise pour traiter ensemble les perturbations magnétique (qui est
anti-symétrique) et structurale (qui est symétrique).
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rps

2ik(ω)
0 t(fm)QN (0) cosϕ

(N (0) cosϕ+ N (nf)
z )(N (0)N (nf)

z + (N (nf))2 cosϕ)

[
εzxεyzN

(nf)
z

ε(fm)
0

− εzxNy(N (nf))2

ε(fm)
0

− εyxN (nf)
z

]

rsp

2ik(ω)
0 t(fm)QN (0) cosϕ

(N (0) cosϕ+ N (nf)
z )(N (0)N (nf)

z + (N (nf))2 cosϕ)

[
−εxzεzyN (nf)

z

ε(fm)
0

− εxzNy(N (nf))2

ε(fm)
0

+ εxyN (nf)
z

]

rss = r(0)
ss + r(0,t(fm))

ss + r(2)
ss

r(0)
ss

N (0) cosϕ− N (nf)
z

N (0) cosϕ+ N (nf)
z

r(0,t(fm))
ss = ρ(0,t(fm))

ss t(fm) 2ik(ω)
0 QN (0) cosϕ[ε(fm)

0 − (Nnf)2]

(N (0) cosϕ+ N (nf)
z )2

t(fm)

r(2)
ss = ρ(2)

ss t(fm)εxzεzx − 2ik(ω)
0 QN (0) cosϕ

ε(fm)
0

(
N (0) cosϕ+ Nz

)2 t(fm) εxzεzx

rpp = r(0)
pp + r(0,t(fm))

pp + r(1)
pp + r(2)

pp

r(0)
pp

(N (nf))2 cosϕ− N (nf)
z N (0)

(N (nf))2 cosϕ+ N (nf)
z N (0)

r(0,t(fm))
pp = ρ(0,t(fm))

pp t(fm)
2ik(ω)

0 QN (0) cosϕ
[
(N (nf))4(ε(fm)

0 − N2
y ) − (N (nf)

z ε(fm)
0 )2

]

ε(fm)
0

[
N (0)N (nf)

z + (N (nf))2 cosϕ
]2 t(fm)

r(1)
pp = ρ(1)

pp t(fm) (εyz − εzy)
2ik(ω)

0 Q(N (nf))2NyN (nf)
z N (0) cosϕ

ε(fm)
0

[
N (0)N (nf)

z + (N (nf))2 cosϕ
]2 t(fm) (εyz − εzy)

r(2)
pp = ρ(2)

pp t(fm)εyzεzy
2ik(ω)

0 Q(N (nf)
z )2N (0) cosϕ

ε(fm)
0

[
N (0)N (nf)

z + (N (nf))2 cosϕ
]2 t(fm) εyzεzy

Table 3.1: Coefficients de réflexion pour une couche FM ultra-mince prise en sandwich entre une couche de
couverture et un substrat infini [voir Figure 3.1(a)]. Les termes k(ω)

0 , Q sont décrits par les Eqs. (3.3)(3.4),

N (nf)
z est défini par N (nf) =

√
ε(nf)
0 =

√
N2

y + (N (nf)
z )2. Les coefficients de réflexion sont obtenus après

sommation des contributions partielles [Eq. (3.2)].
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Dans les expressions de la Table 3.1, le coefficient k(ω)
0 représente la longueur du vecteur

d’onde dans le vide
k(ω)

0 = 2π/λ(ω), (3.3)

où λ(ω) est la longeur d’onde de la lumière associée. Le coefficient Q décrit l’influence de
la couche supérieure non-FM, d’épaisseur d(nf), sur les effets MO:

Q = exp[4iπN (nf)
z d(nf)/λ(ω)]. (3.4)

La variation de Q avec l’énergie des photons et l’angle d’incidence a des conséquences sur
la résolution en profondeur du MOKE. Celle-ci est étudiée en détail dans la section 5.3
(voir Figures 5.5 – 5.4). A partir de calculs exacts dans le formalisme de la matrice 4× 4,
j’ai testé numériquement que la précision de l’approximation du film FM ultra-mince est
meilleure que 1% pour t(fm) = 0, 1 nm, et de l’ordre de 5 à 15% pour t(fm) = 1 nm.

3.2 Expression analytique du MOKE dans une structure
sandwich FM

Dans cette section, je donne les expressions analytiques du MOKE dans l’approximation
du film FM ultra-mince. Tandis que certaines expressions analytiques du MOKE ont été
proposées par d’autres auteurs [5, 15, 16, 17, 18, 19], ma présentation introduit ici deux
points nouveaux:

• les expressions du MOKE sont déterminées pour une forme générale du tenseur de
permittivité, exprimée par l’Équation (3.1),

• afin de donner un sens physique au MOKE, je décompose l’expression analytique
en introduisant les termes χ, Vs/p, Q, chacun d’entre eux ayant une signification
physique claire.

Le MOKE est défini par l’Équation (2.6) à partir de rapports entre coefficients de
réflexion. En utilisant les coefficients de réflexion donnés dans la Table 3.1, j’ai exprimé
le s-MOKE et le p-MOKE comme:

Φs ≡ −
rps
rss

= χQVs t(fm)

(
iε(fm)

yx
N (nf)

z

N (nf)
+

iNyN (nf)ε(fm)
zx

ε(fm)
0

− i
ε(fm)
zx ε(fm)

yz N (nf)
z

ε(fm)
0 N (nf)

)

Φp ≡
rsp
rpp

= χQVp t(fm)

(
−iε(fm)

xy
N (nf)

z

N (nf)
+

iNyN (nf)ε(fm)
xz

ε(fm)
0

+ i
ε(fm)
xz ε(fm)

zy N (nf)
z

ε(fm)
0 N (nf)

)
,

(3.5)

où Ny = N (0) sinϕ et N (nf)
z =

√
ε(nf)
0 − N2

y correspondent aux composantes y et z du
vecteur d’onde normalisé dans le matériau non-FM. Les trois contributions au s-MOKE,
Φs ou au p-MOKE, Φp [Équation (3.5)] sont respectivement le MOKE polaire (PMOKE),
le MOKE longitudinal (LMOKE) et un terme MOKE croisé. Tandis que les contributions
PMOKE et LMOKE sont bien connues, le terme croisé est souvent négligé. Cette dernière
contribution existe lorsque:

• l’aimantation dans le plan possède des composantes à la fois transverse et longitu-
dinale. Lorsque m(fm)

z = 0 et ϕ = 0, le PMOKE et le LMOKE s’annulent, et s’il
subsiste un effet, il provient d’un effet MO quadratique [20, 21].
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• Lorsqu’un élément non-diagonal du tenseur de permittivité d’origine structurale
est présent; cette contribution croisée donne naissance à un effet MOKE magnéto-
structural. Dans le chapitre 6, nous avons mesuré un tel effet (que nous appelons
VISMOKE) pour des couches FM déposées sur une surface vicinale.

Commentons les différents termes impliqués dans l’Équation (3.5). Le coefficient χ a
une origine purement optique. Il décrit l’influence optique du substrat sur le MOKE sous
incidence nulle (ϕ = 0):

χ =
4πN (0)

λ(ω)
[
(N (nf))2 − (N (0))2

] . (3.6)

Alors, pour ϕ = 0, le premier terme de l’Équation (3.5), iχε(fm)
yx t(fm), n’est rien d’autre

que le PMOKE pour une couche FM ultra-mince d’épaisseur t(fm), déposée à la surface
d’un matériau massif non-FM.

Les quantités (N (nf)
z /N (nf))Vj et NyN (nf)/ε(fm)

0 Vj , avec j = {s, p}, décrivent la varia-
tion du PMOKE et du LMOKE avec l’angle d’incidence ϕ. Pour des effets s et p-MOKE,
Vs et Vp s’expriment par:

Vs =
N (nf) cosϕ

N (nf)
z cosϕ+ N (0) sin2 ϕ

, Vp =
N (nf) cosϕ

N (nf)
z cosϕ− N (0) sin2 ϕ

. (3.7)

En incidence normale (ϕ = 0): Vs = Vp = 1.

Le coefficient Q = exp[4πiN (nf)
z d(nf)/λ(ω)] [Équation (3.4)] traduit l’atténuation MOKE

avec l’augmentation de l’épaisseur d(nf) de la couche supérieure non-FM. Ce coefficient est
examiné en détail en section 5.3. Notons que la dépendance de Q avec l’angle d’incidence
ϕ est très faible (à peu près 0,5% par nm de la couche de couverture). La dépendance
angulaire du MOKE est alors principalement décrite par les quantités (N (nf)

z /N (nf))Vs/p

et (NyN (nf)/ε(fm)
0 )Vs/p.

De manière similaire à la discussion concernant les coefficients de réflexion, le MOKE
exprimé par les Équations (3.5) est complètement décrit jusqu’au 1er ordre du développe-
ment de Taylor (dΦ(1)/dt(fm))t(fm). Dans l’approximation du film FM ultra-mince:

(i) les Équations (3.5) sont valables même pour des valeurs importantes des éléments
de permittivité non-diagonale,

(ii) on n’oublie aucun terme d’ordre supérieur (trois ou plus) pour les éléments du tenseur
de permittivité non-diagonaux.

En tenant compte de la dépendance du tenseur de permittivité ε(fm) avec l’aimantation
normalisée de la couche m(fm) = [m(fm)

x ,m(fm)
y ,m(fm)

z ] (avec |m(fm)| = 1) [9]:

ε(fm) =




ε(fm)
0 −iε(fm)

1 m(fm)
z iε(fm)

1 m(fm)
y

iε(fm)
1 m(fm)

z ε(fm)
0 −iε(fm)

1 m(fm)
x

−iε(fm)
1 m(fm)

y iε(fm)
1 m(fm)

x ε(fm)
0



 . (3.8)
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En négligeant la contribution croisée dans l’Équation (3.5), nous obtenons les expressions
usuelles du MOKE dans l’approximation d’une couche FM ultra-mince [16, 17, 18]

Φs ≡ −
rps
rss

= −χQVs t(fm)

[
ε(fm)
1

N (nF )
z

N (nF )
m(fm)

z − ε(fm)
1

NyN (nF )

ε(fm)
0

m(fm)
y

]

= Φpol,sm
(fm)
z + Φlon,sm

(fm)
y

Φp ≡
rsp
rpp

= −χQVp t(fm)

[
ε(fm)
1

N (nF )
z

N (nF )
m(fm)

z + ε(fm)
1

NyN (nF )

ε(fm)
0

m(fm)
y

]

= Φpol,pm
(fm)
z + Φlon,pm

(fm)
y .

(3.9)

3.3 Expression analytique du MOKE dans une structure
multicouches FM

Le signal MOKE total Φ(tot) est donné par la somme des contributions de toutes les
couches FM [réf. [15] ou Équation (2.7)]. Cette règle d’additivité est même valable pour
des couches FM épaisses. Ceci est une conséquence du fait que le MOKE peut être
considéré comme une faible perturbation des propriétés optiques. D’où,

Φ(tot) =
∑

i

Φ(i)
polm

(i)
z +

∑

i

Φ(i)
lonm

(i)
y , (3.10)

où Φ(i)
pol, Φ(i)

lon désignent respectivement les contributions PMOKE et LMOKE de la iiéme

couche ferromagnétique, qui présentent une aimantation normalisée m(i) = [m(i)
x ,m(i)

y ,m(i)
z ]

[voir Fig. 3.1(b)].
Si l’ensemble des couches FM satisfait à l’approximation de couches FM ultra-minces

(
∑

i t
(fm,i)|ε(fm,i)

0 | ) 4πλ(ω)), et si les couches intermédiaires, la couche de couverture et
la couche tampon sont fabriquées avec le même matériau non-FM, alors le PMOKE Φ(i)

pol

et le LMOKE Φ(i)
lon, qui proviennent de la iième couche FM, peuvent être exprimés par les

Équations (3.9).



Chapitre 4

Propriétés Magnéto-Optiques
d’interfaces FM/non-FM

Dans ce chapitre, je présente d’abord un traitement théorique du MOKE. Ceci per-
met permettant d’attribuer uniquement aux interfaces le signal obtenu par extrapola-
tion à une épaisseur de couche FM nulle. Ensuite, j’applique cette méthode au système
Au/Co/Au(111). Les résultats présentés ici ont été publiés recemment (Hamrle et al. [22]).

4.1 Introduction

La structure et les propriétés d’interfaces enterrées FM/non-FM attirent l’attention de
nombreux chercheurs en magnétisme. Lorsque l’épaisseur de la couche FM est notable-
ment réduite (jusqu’à quelques plans atomiques (PA)), les effets d’interfaces, et particu-
lièrement l’anisotropie d’interface, deviennent plus importants et contrôlent le magnétisme.
L’anisotropie d’interface peut alors contrebalancer le champ démagnétisant et favoriser un
axe d’aimantation facile hors-plan [23, 24, 25], ou contrôler des transitions de réorientation
des spins [26]. Par conséquent, les interfaces ont une importance fondamentale pour des
applications pratiques, comme l’enregistrement magnétique ou magnéto-optique perpen-
diculaire [27], les capteurs à magnétorésistance géante [28], et les mémoires magnétiques
à accés aléatoire [29].

L’anisotropie d’interface a une origine électronique reliée au couplage spin-orbite, qui
est lui-même responsable des effets MO. En conséquence, les effets d’interfaces modifient
les propriétés MO des multicouches. Jusqu’à maintenant, on n’a porté que peu d’attention
au MOKE induit par des interfaces FM/métal noble. Ceci est dû au fait qu’aucune
technique MOKE ne fut proposée antérieurement pour séparer le magnétisme de la partie
massive des couches de celui des interfaces. Ce n’est que récemment que l’on a pu effectuer
des mesures très précises sur la variation du signal MOKE avec l’épaisseur d’une couche FM
ultra-mince. L’extrapolation du MOKE à épaisseur FM nulle diffère nettement de zéro;
cette contribution est clairement liée aux interfaces. Ce phénomène a été déjà observé, par
exemple, dans des structures Au/Co/Au [30], Pd/Co/Pd [31] et des biseaux de Pt/Co/Pt
[32].

Il est possible d’analyser les propriétés MO des interfaces en utilisant un calcul théorique
[33]. Cependant, dans la plupart des cas, ce calcul n’est pas fiable à cause de l’imprécision
sur les constantes optiques et magnéto-optiques des matériaux concernés. La contribution

15
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d’interface extrapolée, pour une longueur d’onde donnée, dépend de nombreux paramètres
comme l’angle d’incidence, la polarisation de la lumière incidente, les propriétés optiques et
l’épaisseur des couches, etc... Donc, en général, il n’est pas aisé de déduire la contribution
MOKE due aux interfaces.

D’un autre côté, tous les modèles théoriques traitant de structures idéales (profil
abrupt des interfaces), prédisent l’absence de MOKE lorsque l’épaisseur de la couche
FM tend vers zéro, en contradiction avec les mesures expérimentales. Ceci peut être dû
à différentes causes que nous allons examiner. En ce qui concerne le changement de la
structure électronique aux interfaces, le signal MOKE associé peut être éventuellement
interpreté à l’aide de calculs ab-initio.

4.2 Description analytique du PMOKE dans une structure
FM en sandwich

Dans des structures réalistes, et dans l’approximation de couches FM ultra-minces, l’ex-
pression usuelle du MOKE, proportionelle à l’épaisseur t(fm) de la couche FM, doit être
corrigée par deux termes,l’un constant et l’autre quadratique:

Φ(t(fm)) = A + B t(fm) + C
(
t(fm)

)2
. (4.1)

Les coefficients A, B, C, sont en général des nombres complexes. A provient du fait
que le profil en profondeur de l’élément non-diagonal du tenseur de permittivité n’est pas
bien décrit par un saut aux interfaces. Le terme quadratique est lié au changement des
coefficients de réflexion rss et rpp avec l’épaisseur de la couche FM ([5, 34] et Table 3.1).

Dans la suite, je me limiterai au cas du PMOKE, lorsque l’aimantation est normale au
plan du film (M ‖ ẑ). Pour une structure idéale, d’une couche FM ultra-mince homogène
le PMOKE est proportionnel à l’élément non-diagonal ε(fm)

1 du tenseur de permittivité:

Φs/p = χ̃s/p ε
(fm)
1 t(fm) = χ̃s/p E , (4.2)

où χ̃s/p = −χVs/pQN (nf)
z /N (nf). Le seul paramètre E = ε(fm)

1 t(fm) qui n’a pas été défini
auparavant, sera appelé permittivité non-diagonale intégrale. Les termes E et χ̃ sont
respectivement reliés aux propriétés optiques et MO de la couche FM ultra-mince et aux
propriétés optiques des couches non-FM.

4.3 Contribution MO des interfaces

Pour des structures réelles, nous approximerons la couche FM et son environnement actif
en MO par un empilement de sous-couches d’épaisseur t(i) infinitésimales caractérisées par
des permittivités non-diagonales ε(fm)

1 . Grace à son caractère additif, le signal MOKE total
pour l’ensemble de la multicouche est la somme des contributions individuelles de chaque
sous-couche, c’est à dire Φ =

∑
Φ(i) =

∑
χ̃(i)ε(i)1 t(i). Si l’épaisseur totale de l’ensemble des

couches FM,
∑

t(i), vérifie l’approximation d’un film FM ultra-mince, χ̃(i) reste constant
pour toutes les sous-couches; il sera désormais noté χ̃. Le MOKE total s’exprime alors
par:

Φ = χ̃
∑

i

ε(i)1 t(i) ≡ χ̃ E . (4.3)
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Dans l’hypothèse d’un milieu continu, on peut réécrire l’expression précédente sous sa
forme intégrale:

Φ = χ̃

∫

region MO actif
ε1(τ) dτ ≡ χ̃ E . (4.4)

La quantité E représente la réponse MO totale de toutes les sous-couches magnéto-op-
tiquement actives. C’est pourquoi cette quantité est appelée permittivité non-diagonale
intégrale. Plusieurs types de profils en profondeur, ε(fm)

1 (τ), peuvent être proposés (Fig. 4.1).

1 3 2 3 1

A / 2ε

(c)

(b)

(a)

correspond à 

non−FM FM non−FM non−FM FM non−FM

non−FMFMnon−FMnon−FMFMnon−FM

non−FMFMnon−FMnon−FMFMnon−FM

ε

ε

ε ε

ε

ε1

1

1

1

11

τ τ

τ

τ

τ

τ

Couche FM mince Couche FM épaisse

La différence entre ces surfaces

t(fm) t(fm)

Figure 4.1: Réprésentation schématique de trois profils différents pour la permittivité non-diagonale ε1(τ)
d’une couche FM ultra-mince prise en sandwich. (a) montre le cas le plus simple où le profil est abrupt
pour chaque interface, le MOKE Φ est alors proportionnel à t(fm). (b) la permittivité non-diagonale est
variable dans la région interfaciale 3 et reste constante dans la partie 2, interne à la couche FM. Le cas (c)
montre un profil général pour ε1(τ).

Nous nous limiterons au cas du profil (b) de la Fig. 4.1. Dans la region 1, la valeur de
ε1(τ) est égale à celle du matériau massif des couches non-FM, c’est à dire ε1(τ) = ε(nf)

1 = 0.
Dans la région 2, ε1 est égal à la valeur ε(fm)

1 de la couche FM. Dans la région 3, qui
correspond à la région interfaciale FM/non-FM, le profil en profondeur est décrit par une
fonction régulière, indépendante de t(fm). L’équation précédente (4.4) conduit à:

Φ = χ̃E = χ̃(EA + ε(fm)
1 t(fm)) = ΦA + Φidéale. (4.5)

La quantité EA, introduite dans l’Équation (4.5), sera appelée excès de permittivité non-
diagonale intégrale, car elle décrit la différence entre la permittivité non-diagonale intégrale
des profils réel et abrupt, c’est à dire:

EA = E − ε(fm)
1 t(fm) =

∫

MO active region
ε1(τ) dτ − ε(fm)

1 t(fm). (4.6)

On peut comparer les deux premiers termes de l’expression phénomenologique (4.1) du
PMOKE à ceux de l’expression théorique (4.5). Il est préférable d’exprimer le rapport
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entre les coefficients A et B de l’expression (4.1):

A

B
=

EA

ε(fm)
1

. (4.7)

En effet, cette dernière expression montre que le rapport expérimental A/B est directement
relié à l’excès de permittivité non-diagonale intégrale. C’est le point majeur de cette nou-
velle méthode que je propose ici pour séparer la contribution MOKE des couches de celle
des interfaces. Ce nouveau paramètre MO, qui caractérise les interfaces, est indépendant
de l’angle d’incidence, de la polarisation de la lumière incidente et des propriétés optiques
des couches non-FM.

Pour simplifier l’analyse, on suppose dans la suite que les deux interfaces d’une couche
FM, prise en sandwich entre deux couches non-FM, sont identiques et que leur épaisseur
équivalente est égale à un plan atomique. Leur permittivité non-diagonale vaut alors:

∆ε(in)
1 =

EA

2 t(in)
. (4.8)

En tenant compte de l’expression (4.7), on obtient:

∆ε(in)
1 =

ε(fm)
1

2 t(in)

A

B
. (4.9)

4.4 Cas de la structure Au/Co/Au – Rapport A/B

Les conditions de préparation et les propriétés structurales et magnétiques de structures
sandwich Au/Co/Au (Fig. 3.1) ont déjà été discutées précédemment [35, 36, 37, 38, 39, 40].
Les expériences MO ont été menées sur trois structures Au/Co (notées “X”, “Y” , “Z” en
Table 4.1), qui présentaient des escaliers de Co de différentes épaisseurs.

nature de
l’echantillon

structure de l’échantillon épaisseur t(Co) de la couche de Co

sandwich X Au(5 nm)/Co(t(Co))/Au(27 nm)/
verre

0, 4; 0, 6; 0, 7; 0, 8; . . .; 1, 5; 1, 6 nm

sandwich Y Au(7,5 nm)/Co(t(Co))/
Au(28 nm)/verre

0, 7; 0, 8; 0, 9; 1, 0; 1, 1; 1, 2 nm

bicouche Z Au(5 nm)/Co(t(Co))/Au(1,3 nm)/
Co(t(Co))/Au(27 nm)/verre

0, 34; 0, 7; 0, 9; 1, 1; 1, 3; 1, 5; 1, 9 nm

Table 4.1: Structures des échantillons Au/Co étudiés.

Pour les épaisseurs de Co considérées, l’axe facile d’anisotropie est toujours orienté
selon la normale au plan du film. Pour la bicouche de Co (appelé “Z”), l’épaisseur d’or
assure un très faible couplage antiferromagnétique entre les couches de Co qui ne sera pas
pertinent pour notre étude.



4.5. MODÉLISATION DE L’INTERFACE Au/Co ET DISCUSSION 19

0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6

-0,06

-0,05

-0,04

-0,03

-0,02

-0,01

0,00

0,01

Fitting interval

Kerr rotation
Polar

Kerr ellipticity
Polar

 

 

Cobalt layer thickness [nm]
K

er
r 

ro
ta

tio
n 

an
d 

el
lip

tic
ity

 [d
eg

]
Epaisseur Co [nm]

R
o
ta

ti
o
n

e
t

e
ll
ip

ti
ci

té
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Figure 4.2: Variation caractéristique de la rotation (cercle plein) et de l’ellipticité (cercle ouvert) p-
PMOKE avec l’épaisseur de la couche de Co sur l’échantillon X, pour une énergie de photons E = 3, 45 eV,
et pour un faible angle d’incidence (ϕ = 7◦). Les données utilisées pour un ajustement linéaire, après
soustraction de la contribution non-linéaire, sont representées par des triangles pleins et ouverts.

Les variations de la rotation et de l’ellipticité PMOKE de l’échantillon X, avec l’épais-
seur de la couche de Co, sont présentées sur la Fig. 4.2. Malgré la faible valeur du coefficient
quadratique C [Équation (4.1)], nous l’introduirons dans l’analyse fine de nos résultats.
Dans la gamme d’épaisseurs considérée, la morphologie de la couche de Co reste quasi-
identique. Le terme quadratique a été estimé théoriquement à partir d’un modèle optique
pour cette structure, puis déduit des résultats bruts. Les coefficients A et B ont alors été
extraits de ces nouveaux tracés (Fig. 4.2).

Des spectres de la rotation et de l’ellipticité PMOKE (échantillon Z: Fig. 4.3) , on a
pu déduire la dispersion des coefficients A et B avec l’énergie des photons sur la gamme
spectrale 1,2 – 4,1 eV (échantillon Z: Fig. 4.4) pour chacun des trois échantillons. On en
tire les spectres des parties réelles et imaginaires du rapport A/B pour les trois échantillons
(Fig. 4.5). On constate une parfaite similitude entre les spectres de A/B pour différents
angles d’incidence entre 7◦ et 80◦, et entre les différents échantillons, y compris pour
la bicouche de Co. Ceci confirme notre prédiction que le rapport A/B est quasiment
indépendant des nombreux paramètres énumérés précédemment. Finalement, on peut en
tirer la dépendence spectrale des parties réelle et imaginaire de ∆ε(in)

1 (Fig. 4.6) que l’on
peut comparer à différentes contributions MO plausibles.

4.5 Modélisation de l’interface Au/Co et discussion

On a maintenant déterminé la contribution propre des interfaces FM/non-FM. Quelle peut
en être l’origine?

On peut invoquer le désordre aux interfaces. En l’absence de théorie optique et
MO universelle impliquant des rugosités et des mélanges aux interfaces, nous essaierons
d’interpréter phénoménologiquement le cas de Au/Co/Au. D’abord, il est bien connu que
le Co et l’Au ne se mélangent pas. Donc, d’un point de vue structural, seule la rugosité
d’interface doit être considérée. On peut montrer que les deux interfaces Au/Co sont
de nature différente. Celle du dessus est plus perturbée localement que la plus profonde
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Figure 4.7: Parties réelle (a) et imaginaire (b) du rapport A/B, calculées pour (i) la contribution
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(près de la couche tampon): cette dernière reste néanmoins étant toujours assez rugueuse
à longue distance. On traite la rugosité à courte portée dans l’approximation du Milieu
Effectif de Bruggeman (EMA) [41, 42]. Malgré son origine différente, ceci revient à traiter
un mélange aux interfaces. Au contraire, la rugosité à longue portée est simulée en con-
sidérant des variations d’épaisseur de la couche de Co.

J’ai estimé l’effet MO dû à une rugosité à courte portée réaliste de 2PA. La varia-
tion spectrale calculée du rapport A/B présente quelques analogies avec les résultats
expérimentaux (Fig. 4.7), mais sa valeur est trop faible pour expliquer le signal observé.
J’ai aussi calculé l’effet dû à la rugosité à longue portée en supposant une rugosité moyenne
de 3PA. L’effet associé sur le rapport A/B est très faible. On peut aussi supposer que
le moment magnétique du Co est abaissé aux interfaces. En supposant que celui-ci est
abaissé de 10% sur 1 PA, on trouve un effet indépendant de l’énergie des photons et tou-
jours beaucoup trop faible pour prétendre être à l’origine de cet effet aux interfaces. En
définitive, on doit invoquer un autre mécanisme pour expliquer l’importance de l’effet MO
des interfaces. Nos résultats expérimentaux montrent indirectement la part significative
jouée par l’hybridation des fonctions d’onde électroniques aux interfaces qui se manifeste
sur les effets MO. En conséquence, ils constituent une source utile d’informations pour de
futurs calculs ab-initio.



Chapitre 5

Résolution en profondeur de l’effet
Kerr magnéto-optique

“. . .Ne pas se décourager
attendre
attendre s’il le faut pendant des années
la vitesse ou la lenteur de l’arrivée de l’oiseau
n’ayant aucun rapport
avec la réussite du tableau . . . ”

Je vais essayer de répondre à une question générale: comment peut-on déterminer
l’aimantation individuelle de couches ferromagnétiques localisées à différentes profondeurs
dans une structure multicouche FM/non-FM par MOKE? Certaines solutions ont été
proposées pour des structures simples bicouches FM [43, 44, 45, 46]. La plupart des
résultats présentés dans ce chapitre ont été publiés récemment par J. Hamrle et al. [47].

5.1 Introduction

On sait maintenant produire des multicouches de haute qualité. Comme la quantité de
matériau concerné par les interfaces tend à être comparable à celle impliquée dans les
couches elle-mêmes, les propriétés des multicouches sont très dépendantes de leur struc-
ture intime. Par exemple, la brisure de symétrie aux interfaces induit de nouvelles pro-
priétés comme l’anisotropie magnétique d’interface [23], la magnétorésistance géante [48],
le couplage magnétique oscillatoire entre couches FM [43, 49], etc...

Afin de comprendre ces phénomènes, il est nécessaire de développer de nouvelles tech-
niques qui peuvent à la fois étudier les propriétés locales structurale et magnétique. La
connaissance du profil en profondeur de l’état d’aimantation pour toutes les couches FM
impliquées, et le lien entre la structure en domaines magnétiques dans des couches voisines,
est de première importance. Je pense que la magnéto-optique est une technique privilégiée
pour répondre à cette question.

Le travail de pionnier sur cette dépendance en profondeur du MOKE fut réalisé par
Hubert et al. [50, 18]. Ils ont utilisé élégamment cette propriété pour démontrer l’existence
d’un couplage biquadratique entre les deux couches FM dans la structure Fe/Cr/Fe.
L’originalité de cette étude est que le couplage peut être directement testé à partir de
la visualisation sélective de domaines magnétiques par LMOKE dans l’une et l’autre des
deux couches de fer [51]. La sensibilité en profondeur du MOKE à l’aimantation a aussi
été démontrée dans le système Co/Au, ayant une anisotropie perpendiculaire [44, 45].

A notre connaissance, malgré la diversité des techniques utilisées, seul le MOKE a été
utilisé pour sélectionner les propriétés magnétiques des deux couches dans une structure
bicouches FM et constituées du même matériau. Les autres techniques utilisent souvent

23
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une sélectivité chimique (XMCD). Certaines permettent d’étudier uniquement les états
magnétiques statiques (spectroscopie Mössbauer, réflectivité de neutrons polarisés).

5.2 Séparation entre les effets Kerr polaire, longitudinal et
transverse

La détermination du profil en profondeur du vecteur aimantation dans une structure mul-
ticouche requiert deux étapes successives. En partant d’un signal MOKE, les composantes
polaire, longitudinale et transverse de l’aimantation doivent être d’abord séparées. En-
suite, les composantes de l’aimantation de chaque couche FM doivent être déterminées
individuellement.

Le PMOKE et le LMOKE sont reliés respectivement aux composantes de l’aimantation
hors plan, m(i)

z , et planaire, m(i)
y , des iièmes couches FM. Pour une incidence oblique, les

dispositifs expérimentaux mesurent toujours la somme des signaux s PMOKE, s(tot)
pol , et

LMOKE, s(tot)
lon . Ces deux signaux peuvent être séparés en inversant l’angle d’incidence

de ϕ à −ϕ. Par exemple, s(tot)
pol peut être obtenu à partir de la somme (s(tot)

s + s(tot)
p ),

et s(tot)
lon de leurs différences. La composante transverse m(i)

x de l’aimantation peut être
mesurée par le MOKE Transverse (TMOKE) (introduit en section 2.2), ou en tournant
l’échantillon et l’aimant de 90◦ autour de l’axe z, afin de mesurer m(i)

y par LMOKE. Dès
que les contributions PMOKE, LMOKE et TMOKE sont séparées, les signaux Kerr s(tot)

pol ,

s(tot)
lon , s(tot)

tra , reliés aux composantes de l’aimantation m(i)
z , m(i)

y , m(i)
x , dépendant de la

réponse MO en profondeur.

En conclusion, la séparation entre les effets Kerr et la détermination de leurs profils
en profondeur sont différents problèmes. Nous allons maintenant chercher à exprimer les
fonctions dites de sensibilité en profondeur, reliées aux aimantations polaire et longitudi-
nale.

5.3 Sensibilité en profondeur du PMOKE et du LMOKE.

La fonction dite de sensibilité en profondeur est associée à la différence entre les effets
MOKE Φ(i) provenant de différentes couches FM (i) localisées à différentes profondeurs
d(i). La définition de cette fonction a été d’abord proposée par Hubert et al. [50] pour des
matériaux massifs. Nous généralisons celle-ci à des structures multicouches et définissons
les fonctions sensibilité en profondeur soit polaire, qpol, soit longitudinale, qlon, comme
étant le rapport entre le PMOKE ou le LMOKE provenant de la iième et de la première
couche FM, c.à.d

q〈i,1〉pol =
Φ(i)

pol

Φ(1)
pol

=
Ω(i)

pol

Ω(1)
pol

ei∆ξ〈i,1〉pol

q〈i,1〉lon =
Φ(i)

lon

Φ(1)
lon

=
Ω(i)

lon

Ω(1)
lon

ei∆ξ
〈i,1〉
lon .

(5.1)

On peut visualiser ces fonctions, qpol ou qlon, dans le plan complexe θε où arg(q〈i,1〉) =
ξ(i)−ξ(1) ≡ ∆ξ〈i,1〉 est l’angle entre les iièmes et le premier vecteur Kerr. Ceci exprime donc
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la différence entre les phases Kerr ξ(i) provenant de la iième et la première couche FM. Le
module de cette fonction, |q〈i,1〉| = Ω(i)/Ω(1), est lié au rapport entre les amplitudes Kerr
pour la iième et la première couche FM.

5.3.1 Sensibilité en profondeur dans le cas de l’approximation d’une
couche FM ultra-mince.

Si toutes les couches FM sont ultra-minces, les fonctions de sensibilité en profondeur
polaire, q〈i,1〉pol = Φ(i)

pol/Φ
(1)
pol, et longitudinale, q〈i,1〉lon = Φ(i)

lon/Φ
(1)
lon peuvent s’exprimer analy-

tiquement à partir des Équations (3.9) [50, 18]

q〈i,1〉pol =
t(i)

t(1)
ε(i)1

ε(1)1

Q(∆d〈i,1〉), (5.2)

et

q〈i,1〉lon =
t(i)

t(1)
ε(i)1 ε

(1)
0

ε(1)1 ε(i)0

Q(∆d〈i,1〉), (5.3)

où ∆d〈i,1〉 = d(i) − d(1) est la distance entre la iième et la première couche FM. La
seule différence entre les fonctions polaire et longitudinale provient du terme multiplicatif
ε(1)0 /ε(i)0 . Le coefficient Q [Équation (3.4)]

Q(∆d〈i,1〉) = exp[4πiN (nf)
z ∆d〈i,1〉/λ(ω)] (5.4)

décrit l’atténuation du MOKE avec l’enfouissement en profondeur de la couche FM con-
sidérée. Rappelons que λ(ω) est la longueur d’onde dans le vide, et N (nf)

z la composante z
du vecteur d’onde normalisé dans le milieu non-FM [Table 3.1].

Les fonctions de sensibilité en profondeur q〈i,1〉pol , q〈i,i〉lon [Équations (5.2) et (5.3)] sont
les produits de trois quantités:

• du rapport entre les épaisseurs des couches FM, t(i)/t(1). Ceci est une constante
pour une structure donnée,

• du rapport entre les permittivités ε(i)1 /ε(1)1 pour q〈i,1〉pol ou (ε(1)0 ε(i)1 )/(ε(i)0 ε
(1)
1 ) pour

q〈i,1〉lon ; ce terme diffère de l’unité seulement si les couches FM sont constituées de
différents matériaux. Dans ce cas, la valeur de cette contribution peut seulement
être modifiée en changeant l’énergie des photons. Ce terme produit une sorte de
“contraste chimique” dans les fonctions de sensibilité en profondeur,

• de la contribution Q(∆d〈i,1〉) qui décrit l’influence optique des couches séparatrices
non-FM. Ceci produit un contraste de phase dans la fonction de sensibilité en pro-
fondeur, lié à la distance optique entre couches FM.

L’angle entre les vecteurs Kerr pour la iième et la première couche (c-à-d. la différence
entre les phases Kerr), ∆ξ〈i,1〉 ≡ ξ(i)−ξ(1), introduit par les couches séparatrices non-
FM croit avec l’épaisseur de la couche séparatrice (Équation 3.4), de telle manière
que:

(
∆ξ〈i,1〉

)

sépar
= arg

[
Q(∆d〈i,1〉)

]
= 4π%(N (nf)

z )
∆d〈i,1〉

λ(ω)
, (5.5)
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où %(N (nf)
z ) > 0. De manière similaire un matériau séparateur absorbant atténue

l’amplitude Kerr Ω(i) et:

|q〈i,1〉|sépar = |Q(∆d〈i,1〉)| = exp

[
−4π"(N (nf)

z )
∆d〈i,1〉

λ(ω)

]
, (5.6)

où, "(N (nf)
z ) > 0. Si les couches FM sont constituées du même matériau, la phase

Kerr ξ(i) croit de manière monotone avec i, c-à-d. avec la position en profondeur
de la couche FM. En même temps, l’amplitude Kerr normalisée Ω(i)/t(i) décrôıt de
manière monotone. La raison physique est que, si la couche FM est localisée plus
profondément, le trajet optique pour atteindre cette couche est plus important (ceci
augmente ξ), et la lumière est plus absorbée (ceci fait décrôıtre Ω). Ces résultats
seront utilisés plus loin pour associer une contribution MOKE donnée à une couche
FM sélectionnée dans la structure.

Comme chacun des trois produits impliqués dans l’expression de q (Équations 5.2 et
5.3) ne dépendant pas de l’état de polarisation de la lumière incidente, la fonction q ne
varie pas non plus avec la polarisation dans l’approximation d’une couche FM ultra-mince.
Pour une structure donnée, q dépend seulement de l’angle de l’incidence ϕ et de l’énergie
des photons E.

En conclusion, la fonction sensibilité en profondeur q fait intervenir à la fois des con-
trastes “chimiques” et des contrastes liés à la “phase”. La première contribution existe si
les couches FM sont constituées de matériaux différents, et la seconde est associée à la dis-
tance optique entre deux couches FM. Naturellement, dans le cas d’une couche séparatrice
ultra-fine et des couches FM de différentes compositions, le contraste chimique donne une
contribution plus importante à la fonction q que la différence de phase. Dans la suite, on
se focalisera sur le cas de couches FM constituées du même matériau.

5.3.2 Fonctions de sensibilité en profondeur pour des couches FM ultra-
minces constituées du même matériau

Dans ce cas, l’expression de la fonction q se simplifie et devient similaire pour le PMOKE
et le LMOKE [voir Équations (5.2) et (5.3)]:

q〈i,1〉pol = q〈i,1〉lon =
t(i)

t(1)
Q(∆d〈i,1〉). (5.7)

Donc, q ne peut être modifié que si l’on fait varier Q, qui ne peut être contrôlé que par
l’épaisseur de la couche séparatrice d(nf), l’indice de réfraction de la couche séparatrice
N (nf), l’énergie des photons E ou l’angle d’incidence ϕ. Plus tard, nous montrerons que
pour distinguer des signaux MO venant de:

(i) deux couches FM, l’argument de q〈2,1〉 doit être nul (section 5.5),

(ii) trois couches FM ou plus, on doit pouvoir faire varier et choisir la valeur de q (section
5.6).

En conséquence, pour comprendre et optimiser la sensibilité en profondeur, les dépen-
dances spectrale et angulaire de Q (et donc de q) doivent être étudiées en détail.



5.3. SENSIBILITÉ EN PROFONDEUR DU PMOKE ET DU LMOKE. 27

1 2 3 4 5
Energie des photons [eV]

0,85

0,9

0,95

1

M
od

ul
e 

de
 Q

Si3 N4

Au
Ag

Cr

Al Pt

(a)

1 2 3 4 5
Energie des photons [eV]

0

1

2

3

4

5

6

7

Ph
as

e 
de

 Q
 [d

eg
]

Si3 N4

Au Ag

Cr

Al

Pt

(b)

Figure 5.1: Dépendance (a) du module, et (b) de la phase de Q [définis par l’Éq. (3.4)], avec l’énergie
des photons, dans le cas d’une couche séparatrice de 1 nm d’épaisseur pour différents matériaux.

Dépendance spectrale de Q: La dépendance spectrale de Q, pour une couche sépara-
trice d’épaisseur 1 nm est montrée sur la Figure 5.1(a)(b) pour plusieurs métaux communs
et pour Si3N4. Comme prévu:

(i) il n’y a pas d’amortissement (|Q| = 1) pour des matériaux transparents, tels que
Si3N4. Les métaux nobles produisent une décroissance de l’amplitude Kerr d’à peu
près 7% par nanomètre d’épaisseur de la couche séparatrice (|Q| = 0, 93). Comme
les métaux nobles sont plus transparents au voisinage de la fréquence plasma, le
module |Q| est plus grand pour ces énergies, comme le prévoit l’Équation (5.6). Ceci
peut être observé sur la Figure 5.1(a) à 2,5 eV pour Au et à 3,8 eV pour Ag.

(ii) la Figure 5.1(b) montre que la variation de la phase Kerr ∆ξsépar = arg(Q), dépend
énormément de l’énergie des photons et peut varier jusqu’à 4% par nm d’épaisseur de
la couche séparatrice. Les métaux nobles donnent un déphasage ξ très petit pour des
énergies de photons au dessous de la fréquence plasma, compte tenu de la longueur
d’onde plus grande et de l’indice de réfraction plus faible pour de plus faibles valeurs
de E.

Dépendance de Q avec l’angle d’incidence ϕ: Un exemple de la dépendance de
Q calculée en fonction de l’angle d’incidence ϕ est représentée sur la Figure 5.2 pour
une couche d’or de 1 nm d’épaisseur et pour plusieurs énergies de photons (la lumière est
supposée venir du vide, c-à-d. N (0) = 1).

On peut voir que la dépendance angulaire de Q est moins importante que sa variation
spectrale. Une variation de l’angle d’incidence ϕ de 0 à 90◦, à une énergie de photons
fixée E = 4 eV change le module |Q| d’environ 0,5% et la phase arg(Q) par environ 0, 3◦.
Comme Q dépend faiblement de l’angle d’incidence, il est judicieux de définir la quantité
renormalisée

p〈i,1〉(ϕ) =
Q(ϕ,∆d〈i,1〉)

Q(ϕ = 0,∆d〈i,1〉)
≈ 1 − 2πi

(N (0))2

N (nf)

∆d〈i,1〉

λ(ω)
sin2 ϕ, (5.8)

qui exprime mieux la dépendance angulaire de Q. Dans ce traitement analytique on
utilise l’approximation N (nf)

z ≈ N (nf)−N (0)2/(2N (nf)) sin2 ϕ. L’Équation (5.8) traduit une



28 CHAPITRE 5. RÉSOLUTION EN PROFONDEUR DE LA MOKE

0 20 40 60 80
Angle d’incidence [deg]

0,91

0,92

0,93

0,94

0,95

0,96

M
od

ul
e 

de
 Q

1,0 eV

2,0 eV

2,5 eV

3,0 eV

4,0 eV

5,0 eV

(a)

0 20 40 60 80
Angle d’incidence [deg]

0

1

2

3

4

Ph
as

e 
de

 Q
 [d

eg
]

1,0 eV
2,0 eV

2,5 eV

3,0 eV

4,0 eV

5,0 eV

(b)

Figure 5.2: Dépendance (a) du module, et (b) de la phase de Q [Éq. (3.4)] avec l’angle d’incidence ϕ,
dans le cas d’une couche séparatrice d’or de 1 nm d’épaisseur pour plusieurs valeurs de l’énergie de photons.
On suppose que la lumière vient du vide, c-à-d. N (0) = 1.

dépendance angulaire de Q en sin2 ϕ (Figure 5.2). La variation spectrale de p, pour ϕ =
70◦, et pour une couche séparatrice d’1 nm d’épaisseur, est représentée sur la Figure 5.3
pour différents matériaux et pour une lumière incidente venant du vide.
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Figure 5.3: Dépendance (a) du module, et (b) de la phase de p = Q(70◦)/Q(0◦), définis par l’Éq. (5.8),
avec l’énergie des photons, dans le cas d’une couche séparatrice d’épaisseur 1 nm pour différents matériaux.

On peut alors faire quelques commentaires:

(i) À partir de la comparaison entre les Fig. 5.1 et 5.3, la dépendance de Q avec l’angle
d’incidence ϕ est environ dix fois plus faible que celle correspondant à la variation
avec l’énergie des photons E. La raison physique associée est que Q ne dépend de
l’angle d’incidence ϕ qu’au travers de la variation de N (nf)

z (ϕ), qui est plutôt faible
(de l’ordre de 10% entre ϕ = 0◦ et ϕ = 90◦). Ceci reflète le fait que les métaux sont
des matériaux optiquement plus denses que le vide, et par conséquent, la lumière est
toujours réfractée dans la multicouche dans une direction quasi-normale au plan du
film.

(ii) Les plus grandes valeurs de p sont atteintes pour les plus grandes valeurs de l’énergie
des photons.
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(iii) Comme on peut le voir à partir de l’Éq. (5.8), p dépend quadratiquement de N (0).
Par conséquent, la dépendance de qpol/lon avec ϕ peut être amplifiée si le faisceau
incident provient d’un milieu optiquement plus dense. C’est le cas si l’on utilise un
coupleur en verre demi-cylindrique adapté optiquement à l’échantillon par un liqui-
de d’indice. Pour un couplage avec N (0) = 1, 8, la variation de qpol/lon avec l’angle
d’incidence ϕ augmente environ d’un facteur trois [(N (0))2 ≈ 3]. Le désavantage
de la faible sensibilité de q à l’angle d’incidence ϕ peut être contrebalancée par
une meilleure connaissance des paramètres optiques et MO à une seule énergie de
photons.

En conclusion, si les couches FM ultra-minces sont constituées du même matériau,
le coefficient q〈i,1〉 = (t(i)/t(1))Q, décrivant l’atténuation ou le déphasage de la couche
séparatrice, est la seule quantité qui est sensible à la différence des contributions MOKE
provenant de couches FM positionnées à différentes profondeurs. Les autres paramètres,
χ [Éq. (3.6)], Vs(p) [Éq. (3.7)], qui décrivent la variation spectrale et la dépendance du
MOKE avec l’angle d’incidence sont les mêmes pour toutes les couches FM. Par exem-
ple, un changement de l’angle d’incidence ϕ modifie tous les vecteurs Kerr dans le plan
θε, mais de manière similaire. Ceci est bien démontré sur la Fig. 5.4, qui représente
la variation des vecteurs Kerr calculés dans la structure Au(5nm)/Co(1nm)/Au(5nm)/
Co(1nm)/Au(massif) pour différentes énergies de photons [Fig. 5.4(a)] et pour plusieurs
angles d’incidence [Fig. 5.4(b)]. On peut néanmoins constater ici que leur variation rel-
ative est faible. Ceci explique pourquoi la séparation des signaux Kerr provenant d’une
couche FM donnée dans la multicouche n’est pas chose facile, et pourquoi l’inspection de
la fonction de sensibilité en épaisseur q est si utile.
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Figure 5.4: Variation du MOKE calculée, dans le plan θε, qui provient des couches FM dans le système
Au(5 nm)/Co(1 nm)/Au(5 nm)/Co(1 nm)/Au(massif). (a) Variation des vecteurs Kerr à différentes
énergies de photons, pour ϕ = 0. (b) Variation des vecteurs Kerr pour différents angles d’incidence,
pour le s ou le p-MOKE, à E = 3 eV. Notons qu’une augmentation de l’angle d’incidence donne une ro-
tation dans le sens inverse aux aiguilles d’une montre pour le s-MOKE, tandis qu’elle donne une rotation
dans le sens des aiguilles d’une montre pour le p-MOKE. Les vecteurs Kerr des deux couches FM varient
de la même manière avec E et ϕ dans le plan θε.

La valeur de la fonction q peut être modifiée (c’est à dire que l’on peut résoudre
plusieurs couches FM):

(i) en faisant varier l’énergie des photons, avec l’avantage d’obtenir une résolution opti-
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misée en profondeur et d’utiliser une géométrie fixe du montage MO. C’est la solution
que nous avons finalement adoptée,

(ii) lorsque l’on ne dispose pas d’un montage spectroscopique MO, mais d’une source
laser, les mesures magnétiques avec résolution en profondeur, nécessitent la variation
de ϕ sur une très large gamme.

5.4 Contribution MOKE pour une couche FM sélectionnée

5.4.1 Genéralités

Considérons une stucture multicouche composée de plusieurs couches FM ultra-minces con-
stituées du même matériau, chacune fournissant un cycle d’hystérésis magnétique presque
carré, et isolées les unes des autres par des couches séparatrices non-FM [Fig. 3.1(b)]. Une
question ouverte est souvent d’affecter chaque cycle à une couche FM particulière dans la
structure, localisée à une certaine profondeur d(i).
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Figure 5.5: Variation du vecteur Kerr avec l’épaisseur d(1) de la couche séparatrice pour le système
Au(d(1))/Co(1 nm)/Au , calculée pour ϕ = 0◦, E = 3 eV.

Pour résoudre ce problème, rapellons les résultats issus de la discussion l’inspection
des Éqs. (5.5) et (5.6) (Fig. 5.5):

(i) la phase Kerr ξ(i) croit de manière monotone avec la profondeur d(i) de la couche
FM,

(ii) pour des matériaux absorbants, "(N (nf)
z ) > 0, l’amplitude Kerr normalisée Ω(i)/t(i)

décroit de manière monotone lorsque l’on augmente d(i).

En conséquence, la procédure utilisée pour déterminer la position en profondeur d’une
couche FM est:

(i) les cycles d’hystérésis en rotation Kerr θ(tot) et en ellipticité Kerr ε(tot) sont mesurés
à la même énergie des photons E et au même angle d’incidence ϕ,

(ii) la valeur du MOKE à saturation, Φ(i) = θ(i) + iε(i), est déterminée expérimen-
tallement pour chaque couche FM ; il s’agit d’une procédure aisée si les champs
coercitifs diffèrent pour chaque couche FM,
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(iii) la phase Kerr, ξ(i) = arg(Φ(i)), est déterminée, et les valeurs de ξ(i) sont classifiées
par ordre décroissant. La valeur la plus grande de ξ(i) correspond alors à la couche
FM la plus profonde,

(iv) la position en profondeur des couches FM peut être confirmée à partir des amplitudes
normalisées Ω(i)/t(i), qui décroissent si d(i) augmente.

Cette analyse est valable pour un grand nombre de couches FM. Sa limitation con-
cerne des structures multicouches dans lesquelles deux ou plusieurs couches FM peuvent
présenter la même coercivité ou lorsque le champ appliqué est insuffisant pour saturer
l’aimantation dans l’une des couches FM. Dans ce cas, un calcul faisant intervenir tous
les paramètres optiques et MO (utilisation du formalisme de la matrice 4 × 4) peut être
effectué.

Si les couches FM ne sont pas constituées du même matériau, les contributions MOKE
Φ(i) doivent être renormalisées par ε(i)1 pour le PMOKE et par ε(i)1 /ε(i)0 pour le LMOKE.

Pour des couches séparatrices épaisses, ces règles sont également valables. Le seul
problème est que la valeur de la phase Kerr ξ(i) peut être sous-estimée de 2π, ce qui
peut générer des difficultés pour classifier les phases Kerr ξ(i). Cette difficulté peut être
contournée si l’on considère l’amplitude Kerr normalisé Ω(i)/t(i), ou si l’on connâıt la
dépendance angulaire ou spectrale de ξ(i):

ξ(i) = ξ(1) + ∆ξ〈i,1〉, (5.9)

avec ∆ξ〈i,1〉, dans l’approximation de la couche FM ultra-mince, qui s’écrit:

∆ξ〈i,1〉 =
4π
λ(ω)

∆d〈i,1〉%
(
N (nf)

z

)
> 0. (5.10)

La couche FM la plus profonde correspond évidemment à la plus grande valeur de ∆d〈i,1〉,
et en conséquence montre la plus grande pente lorsque l’on porte ξ(i) en fonction de
l’énergie des photons ou de l’angle d’incidence. Ceci est parfaitement illustré pour la
dépendance spectrale de la phase Kerr ξ(i)(E) du système TbFe/Si3N4, pour lequel la
pente est la plus forte pour la couche FM (la troisième) la plus profonde (section 5.4.2).

Pour illustrer cette section, je détaille ci-dessous l’attribution des différentes contribu-
tions MOKE pour une structure tricouche FM du type (Au/Co)3.

5.4.2 Application à la structure (Au/Co)3

Dans cette sous section on considérera la structure Au(5 nm)/Co(0,6 nm)/Au(5 nm)/Co(1 nm)/
Au(5 nm)/Co(1,4 nm)/Au(24 nm)/verre. Le schéma de l’échantillon est présenté sur la
Figure 5.6(b).

Comme le champ coercitif augmente lorsque l’on réduit l’épaisseur de la couche de Co
[52, 53], il est possible de préaffecter chaque cycle individuel PMOKE à l’une des trois
couches de Co. Les cycles d’hystérésis sont mesurés par rotation et ellipticité p-PMOKE
sous incidence quasi-normale (ϕ = 7◦, E = 3, 8 eV), dans un champ magnétique appliqué
le long de la normale au film (H ‖ ẑ) (Fig. 5.7).

La lumière pénètre dans l’échantillon par le côté de la couche Au (5 nm). Les valeurs
des champs coercitifs et des rotations et ellipticités Kerr correspondants à chaque couche
FM sont données dans la Table 5.1.
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Figure 5.6: Schéma des structures étudiées (a) (TbFe/Si3N4)4 et (b) (Au/Co)3.
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Figure 5.7: Cycle d’hystérésis mesuré par rotation et ellipticité p-PMOKE (ϕ = 7◦) sur la multicouche
(Au/Co)3, pour E = 3, 8 eV.

Hc[Oe] θ(i)[mdeg] ε(i)[mdeg] Ω(i)[mdeg] ξ(i)[deg] t(i)[nm] Ω(i)/t(i)[mdeg/nm]
Φ(1) 770 -21,0 -9,0 22,9 203◦ 0,6 38,2
Φ(2) 420 -15,8 -21,4 26,6 233◦ 1,0 26,6
Φ(3) 360 -2,1 -18,0 18,1 263◦ 1,4 12,9

Table 5.1: Rotation et ellipticité PMOKE à saturation et champ coercitif pour chaque couche FM dans
la multicouche (Au/Co)3 [Figure 5.7]. Remarquons que les valeurs de θ(i) et de ε(i) ne sont pas en accord
avec (i), i.e. avec la profondeur de la couche FM. Les valeurs pertinentes sont ici ξ(i) et Ω(i)/t(i).

D’un autre côté, il est possible d’affecter indépendamment les différentes contributions
PMOKE à partir des valeurs respectives de ξ(i) et Ω(i) pour chaque couche FM. Comme
prévu, la valeur de ξ(i) croit continuement avec i, tandis que le rapport Ω(i)/t(i) décroit,
démontrant bien que la localisation en profondeur de la couche FM considérée croit avec
i. Comme chaque couche d’or séparatrice a la même épaisseur d〈2,1〉 = ∆d〈3,2〉 = 5 nm, les
déphasages Kerr sont bien évidemment égaux ∆ξ〈2,1〉 = ∆ξ〈3,2〉 = 30◦. Le rapport entre les
amplitudes Kerr normalisées (Ω(2)/t(2))/(Ω(1)/t(1)) = 0, 69, (Ω(3)/t(3))/(Ω(2)/t(2)) = 0, 49
devraient être les mêmes. Cependant, elles diffèrent l’une de l’autre probablement à cause
des contributions interfaciales au PMOKE qui ont été négligées (voir chapitre 4 ou la
ref. [22]). Comme les amplitudes normalisées Kerr, calculées dans le cadre du formalisme
de la matrice 4 × 4, sont (Ω(2)/t(2))/(Ω(1)/t(1)) = 0, 62, (Ω(3)/t(3))/(Ω(2)/t(2)) = 0, 60,
l’influence de la couche de Co elle même ne peut pas expliquer ce désaccord.
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5.5 Séparation entre les signaux Kerr d’une structure bi-
couche FM

Cette section propose des moyens pour séparer les signaux Kerr, s(1) et s(2), de chaque
couche FM dans une structure composée de deux couches FM séparées par une couche
non-FM. En d’autres termes on va résoudre le problème qui consiste à trouver des mon-
tages MO particuliers pour annuler l’une des contributions Kerr provenant de l’une ou
de l’autre des couches FM. En utilisant la représentation du MOKE dans le plan com-
plexe θε (section 2.2), la contribution de la première ou de la seconde couche FM s’annule
(s(1) ou s(2) = 0) si le vecteur Kerr Φ(1) ou Φ(2) est perpendiculaire à l’axe de projection.
Cette situation est représentée schématiquement sur la Figure 5.8(a) lorsque l’on annule
la contribution MOKE de la première couche FM.

Φ(1)

ε

θ

Φ(2)
(2)s

(a)

ψ Φ(1)

Φ(3)

Φ(2)

ε

(2)s

θ

(b)

ψ

Figure 5.8: Schéma montrant les vecteurs Kerr et l’axe de projection dans le plan θε afin d’obtenir un
signal Kerr s(i) lié seulement à une couche FM dans une structure (a) bicouche FM et (b) tricouche FM.

L’angle entre le vecteur Kerr Φ(i) et l’axe de projection vaut arg(Φ(i)) − ψ = ξ(i) − ψ.
On peut le faire varier par différentes méthodes:

• pour un angle de projection ψ donné, l’orientation des vecteurs Kerr peut être modi-
fiée en faisant varier l’énergie des photons E [Fig. 5.4(a)] [44] ou l’angle d’incidence
ϕ [Figure 5.4(b)] [46]. Un exemple de variation du vecteur Kerr avec E ou ϕ dans
le plan complexe θε est représenté sur la Figure 5.4 pour une structure Au/Co/Au/
Co/Au. Ceci montre comment il est possible de trouver les valeurs de E ou de ϕ qui
annulent soit θ(i) soit ε(i), sélectivement pour l’une ou l’autre des deux couches FM,

• pour des vecteurs Kerr fixés dans le plan complexe (par exemple pour des valeurs
données de E et ϕ), on peut faire varier l’angle de projection ψ, par exemple avec un
compensateur de Babinet-Soleil (voir détails dans version anglaise, section 2.4.2 ou
[45, 47]). Notez que cette technique élégante a déjà été utilisée dans son mode micro-
scopie pour prouver de manière inambigüe l’existence d’un couplage biquadratique
entre les couches de Fe séparées par un espaceur de Cr [43],

• en principe il n’est pas nécessaire de faire varier l’angle de projection ψ, car la
décomposition peut être faite numériquement. A partir de la connaissance des deux
signaux Kerr totaux s(a) et s(b), mesurés dans différentes conditions expérimentales
(par exemple en rotation et ellipticité Kerr, ou à partir de deux signaux Kerr mesurés
à différentes énergies de photons ou pour différents angles d’incidence), il est possible
de déduire le signal s(i) Kerr qui provient de chaque couche FM (i = 1, 2):

s(i) = sa cosψ(i) + sb sinψ(i), (5.11)
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où le poids des deux signaux Kerr s(a) et s(b) est paramètré par l’angle de projection
ψ. Une approche similaire a été suggérée dans la référence [54]. Nous avons utilisé
cette technique pour séparer les contributions magnétiques dans une double jonction
tunnel GaMnAs (pour plus de détails voir la version anglaise ci-jointe). Rappelons
que GaMnAs est un semiconducteur dilué ferromagnétique très prometteur pour
l’électronique de spin.

5.6 Séparation des effets Kerr pour une structure tricouche
FM

Dans cette section, on présente deux nouvelles procédures, appellées méthode des “vecteurs
Kerr parallèles” et “projection numérique en cascade”, qui permettent de séparer le signal
Kerr provenant de chacune des couches FM dans une structure tricouches FM.

5.6.1 La méthode des “vecteurs Kerr parallèles”

Comme nous l’avons discuté dans la section 5.5 précendente, le MOKE de la iième couche
peut toujours être annulé si le vecteur Kerr correspondant Φi devient perpendiculaire à
l’axe de projection. Pour une structure tricouche FM, si l’on arrive à orienter parallèlement
deux vecteurs Kerr Φ(i) et Φ(j), selon la perpendiculaire à l’axe de projection, le signal Kerr
mesuré dépendra seulement de l’état d’aimantation de la couche FM restante. Cette situa-
tion est présentée schématiquement sur la Figure 5.8(b), où les signaux Kerr provenant de
la première et de la troisième couche FM sont annulés simultanément et, par conséquent,
seul le signal Kerr provenant de la deuxième couche FM est effectivemant détecté. On
appelle cette procédure la méthode des vecteurs Kerr parallèles. Plus généralement, les
iième et jième vecteurs Kerr sont parallèles si

∆ξ〈i,j〉 = ξ(i) − ξ(j) = arg(q〈i,j〉) = nπ, (5.12)

où n est un nombre entier. Considérant le PMOKE, l’angle entre deux vecteurs Kerr est
exprimé analytiquement par [Équation (5.2)]:

∆ξ〈i,j〉 =
4π
λ(ω)

∆d〈i,j〉%
(
N (nf)

z

)
+ arg

(
ε(i)1

ε(j)1

)
. (5.13)

Dans le cas du LMOKE, le second terme de l’Équation (5.13) devient arg[(ε(i)1 ε
(j)
0 )/(ε(j)1 ε(i)0 )].

En conséquence, on peut faire varier les deux termes pour rendre simultanément les deux
vecteurs Kerr parallèles (c-à-d. ∆ξ〈i,j〉 = nπ):

• lorsque les 2 couches ferromagnétiques sont composées de différents matériaux et
si la distance ∆d〈i,j〉 entre ces couches est faible, alors la contribution principale à
∆d〈i,j〉 provient du second terme, arg(ε(i)1 /ε(j)1 ), dont la valeur peut être seulement
modifiée par variation de l’énergie des photons,

• lorsque les iième et jième couches FM sont composées du même matériau; la contri-
bution non nulle à ∆d〈i,j〉 provient du premier terme de l’Équation (5.13), ce qui
nécessite une certaine distance ∆d〈i,j〉 entre les couches FM pour réaliser ∆ξ〈i,j〉 =
nπ. Pour des valeurs typiques de l’énergie des photons et de l’indice de réfraction
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des couches séparatrices non-FM (E = 3 eV, N (nf) = 2, 5), la distance minimale en-
tre couches FM pour obtenir une configuration parallèle des vecteurs Kerr est aussi
grande que ∆d〈i,j〉 ≈ 40 nm. Cependant si l’on utilise des énergies de photons de
l’ordre de 10 à 100 eV (XMCD dans l’ultraviolet, lié à des transitions interbandes),
un déphasage de nπ peut être obtenu pour ∆d〈i,j〉 de l’ordre de quelques nm.

5.6.2 Application à la structure (TbFe/Si3N4)4

La méthode des “vecteurs Kerr parallèles” est particulièrement bien adaptée pour tester
les aimantations individuelles des couches dans une tricouche FM, lorsque:

(i) les couches FM sont constituées de différents matériaux,

(ii) les couches FM sont constituées du même matériau, mais sont séparées par des
couches séparatrices épaisses non-FM (d〈i,j〉 ≈ nλ(ω)/[4%(N (nf)

z )], n étant un nom-
bre entier). Ce cas est traité ci-dessous pour une multicouche (TbFe/Si3N4)4, qui
constitue un milieu typique pour l’enregistrement magnéto-optique.

En ajustant l’énergie des photons, nous démontrons comment on peut séparer les sig-
naux Kerr de chaque couche FM dans cette structure tricouche FM.

L’échantillon étudié était (Si3N4/TbFe)4/Si3N4(10,5 nm)/verre où TbFe représente un
empilement multicouche [Tb(0,8 nm))/Fe(1,1 nm)]10. Les empilements TbFe sont séparés
par 67 nm Si3N4 [Figure 5.6(b)]. Les informations sur cet échantillon, préparé par pulvérisation
sont donnés ailleurs [55, 56]. Chaque empilement TbFe présente une anisotropie magnétique
perpendiculaire. Toutes les mesures p-PMOKE ont été effectuées sous incidence quasi-
normale (ϕ = 7◦), sous un champ appliqué le long de la normale au film (H ‖ ẑ). Comme
on l’observe couramment [57, 58], malgré leur même épaisseur, les empilements TbFe
présentent différents champs coercitifs.

Tandis que l’échantillon est constitué de 4 empilements de TbFe, si l’on mesure le
PMOKE avec une lumière incidente du côté Si3N4, nous montrons que le quatrième em-
pilement TbFe (le plus profond), est écranté et présente une contribution MO négligeable
sur toute la gamme spectrale. Alors, le PMOKE teste pratiquement les 3 premiers em-
pilements ferromagnétiques de la multicouche, permettant de démontrer comment on peut
séparer des signaux Kerr provenant d’une structure équivalente à 3 couches FM.

Le premier problème est de trouver des énergies de photons pour lesquelles deux
vecteurs Kerr individuels deviennent parallèles. Dans ce but, les spectres MOKE ont été
mesurés à Prague sur un montage utilisant une modulation par cellule Faraday. Les cycles
d’hystérésis de l’échantillon furent mesurés aussi bien en rotation Kerr qu’en ellipticité
Kerr sur la gamme spectrale 1,2–4,2 eV. À titre d’exemple, quelques cycles d’hystérésis en
rotation Kerr, mesurés à différentes énergies des photons E sont présentés sur la Figure 5.9.

Comme les cycles individuels sont carrés et présentent différentes coercivités, il est
aisé de déterminer les maxima des rotations et ellipticités Kerr pour chacun des trois
empilements TbFe qui nous intéressent. Sur toute la gamme d’énergie de photons, les
amplitudes Kerr Ω(i) et les phases Kerr ξ(i) correspondantes sont alors déduites et portées
en fonction de E (Figure 5.10).
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Figure 5.9: Examples de cycles d’hystérésis de (TbFe/Si3N4)4 obtenus par rotation PMOKE, mesurés
pour différentes énergies des photons E. Chaque saut sur les cycles permet d’identifier un des empilements
TbFe.
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Figure 5.10: Spectres expérimentaux PMOKE. (a) amplitude Kerr Ω(i), (b) phase Kerr ξ(i) de chaque
empilement dans la structure (TbFe/Si3N4)4. L’ordre des empilements est donné par 1; 2; 3.

Comme on peut le prévoir, l’empilement FM le plus profond (3) a la plus faible am-
plitude Kerr normalisée Ω(i)/t(i) et présente la plus grande pente dans la variation spec-
trale ξ(i)(E). Les spectres des amplitudes Kerr Ω(i) [Figure 5.10(a)] montrent deux faits
intéressants: d’abord un maximum à 2 eV, puis les empilements TbFe deviennent plus
transparents vers 3,5 eV, ce qui donne des amplitudes Kerr Ω(i) plus faibles et compara-
bles [voir insert de la Figure 5.10(a)].

Les spectres PMOKE peuvent être aussi représentés dans le plan complexe θε. Cette
représentation est donnée sur la Figure 5.11(a), sur une gamme spectrale limitée entre
3,1 et 3,9 eV. Pour les résultats correspondants à des énergies de photons représentés par
des lignes en tirets, deux vecteurs Kerr deviennent quasiment parallèles entre eux. Pour
déterminer plus précisément les énergies de photons pour lesquelles les deux vecteurs Kerr
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Figure 5.11: (a) PMOKE expérimentaux provenant de chaque empilement FM dans la structure
(TbFe/Si3N4)4 pour plusiers énergies des photons. (b) différence entre les phases Kerr ∆ξ〈i,j〉 en fonction
de l’énergie des photons. Si ∆ξ〈i,j〉 = n 180◦, le iième et jième vecteurs Kerr sont parallèles.

deviennent rigourensement parallèles, j’ai reporté la dépendance spectrale de la différence
entre les phases Kerr ∆ξ〈i,j〉 en fonction de l’énergie des photons [voir Figure 5.11(b)].

Les vecteurs Kerr associés aux iième et jième empilements TbFe sont bien sûr parallèles
si ∆ξ〈i,j〉 = nπ. Cette condition est remplie pour des énergies de photons E = 3, 32 eV
(∆ξ〈3,1〉 = 540◦), E = 3, 53 eV (∆ξ〈2,1〉 = 360◦) et E = 3, 62 eV (∆ξ〈3,2〉 = 360◦). Comme
pour notre échantillon les épaisseurs des couches séparatrices ∆d〈2,1〉 = ∆d〈3,2〉 = 67 nm
sont égales, on trouve bien sûr que ∆ξ〈3,2〉 est proche de ∆ξ〈2,1〉 [Figure 5.11(b)]. Notez
que ceci n’est pas exactement vrai au voisinage de 3,5 eV, où les empilements TbFe sont
plus transparents, et donc le quatrième empilement TbFe influence faiblement la valeur
de ∆ξ〈3,2〉.

Nous avons donc sélectionné des énergies de photons qui produisent un parallèlisme
entre deux vecteurs Kerr. A cet effet, l’angle de projection ψ a été balayé à l’aide d’un
compensateur de Babinet-Soleil pour rendre l’axe de projection perpendiculaire aux deux
vecteurs Kerr.

Par exemple, pour une énergie de photons E = 3, 53 eV, de grandes modifications de
la forme du cycle d’hystérésis sont observées lorsqu’on fait varier l’angle de projection
(Fig. 5.12). Les cycles d’hystérésis obtenus sont des combinaisons des trois cycles MOKE
élémentaires. Cependant, le cycle d’hystérésis mesuré pour ψ = −21◦ reflète uniquement le
comportement magnétique du 3ème empilement TbFe, et les contributions Kerr provenant
des 1er et 2ème empilements TbFe s’annulent. En choisissant bien l’énergie des photons et
l’angle de projection ψ, nous avons donc réussi à séparer les cycles d’hystérésis associés à
chaque empilement FM.

À partir des cycles présentés sur la Figure 5.12, on est même capable de suivre la varia-
tion des signaux Kerr s(i) provenant de chaque empilement TbFe avec l’angle de projection
ψ (Figure 5.13). Comme on peut le prévoir à partir de la Figure 5.8, la dépendance de
s(i) = %[Φ(i) exp(iψ)] est sinusöıdale [45]. La loi sinusöıdale permet d’interpréter correcte-
ment les résultats expérimentaux (Figure 5.13). De plus, on peut vérifier que les deux
signaux Kerr s(1), s(2) s’annulent simultanément pour ψ = −21◦. Ceci explique pourquoi
seul le signal Kerr provenant du 3ème empilement TbFe peut être isolé à cette énergie de
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Figure 5.12: Cycles d’hystérésis PMOKE obtenu pour différentes valeurs de l’angle de projection ψ et
pour le système (TbFe/Si3N4)4. L’énergie des photons (E = 3.53 eV) est choisie pour que les vecteurs
Kerr Φ(1) et Φ(2) soient parallèles. En conséquence, on trouve un angle ψ (ici ψ = −21◦) pour lequel le
signal Kerr ne depend que de l’aimentation de la 3ième couche FM.
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Figure 5.13: Variation expérimentale des signaux PMOKE s(i) mesurée à E = 3, 53 eV, en fonction de
l’angle de projection ψ et pour chaque empilement FM dans la structure (TbFe/Si3N4)4. Ces courbes
sont obtenues à partir des cycles d’hystérésis présentés sur la Figure 5.12. Pour ψ = −21◦, s(1) et s(2)

s’annulent simultanément et le signal PMOKE, mesuré à 3,53 eV et pour ψ = −21◦, provient uniquement
du 3ième empilement TbFe. Les lignes en traits pleins représentent des ajustements sinusöıdaux.

photons et pour cet angle de projection spécifique.
Les trois cycles d’hystérésis PMOKE individuels résultants dépendant seulement de

l’état d’aimantation de l’un des empilements TbFe, si l’on choisit des couples appropriés
de valeurs de E et ϕ (Figure 5.14).

5.6.3 Cas d’un grand nombre de couches FM

Si l’on considère le cas d’un empilement d’un grand nombre de couches FM et de couches
séparatrices d’épaisseurs faibles, il est généralement impossible de séparer les contributions
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Figure 5.14: Cycles d’hystérésis PMOKE individuels de chaque empilement TbFe dans la structure
(TbFe/Si3N4)4, obtenus en choisissant E et ψ pour annuler les signaux des deux autres empilements. Les
valeurs de E et ψ sont indiquées au-dessus de chaque cycle.

des couches FM par la méthode des “vecteurs Kerr parallèles”. Dans cette sous-section
nous traiterons différemment ce problème. The MOKE total est mesuré dans des con-
ditions expérimentales distinctes pour obtenir un ensemble de données indépendantes, à
partir desquelles on déduit numeriquement le signal Kerr provenant de chaque couche FM.
En principe, cette approche numérique peut être étendue à un grand nombre de couches.

La séparation entre les contributions polaire, longitudinale et transverse, s(tot)
pol , s(tot)

lon ,

s(tot)
tra , a déjà été discutée dans la section 5.2. Dès que cette décomposition a été faite,

chaque effet Kerr dépend du profil de chacune des composantes de l’aimantation mx, my,
mz. Dans ce qui suit, nous supposerons que seul mz diffère de zéro. Cependant, le même
raisonnement peut s’appliquer à mx et my.

Considérons un système composé de N couches FM caractérisées par des aimanta-
tions polaires m(i)

z , i = 1 . . . N . De plus, supposons que nous avons effectué L mesures
indépendantes du signal s(tot)

w , w = 1 . . . L, PMOKE et que L ≥ N . On dit que les
expériences sont indépendantes si elles sont effectuées à différentes énergies de photons, ou
différents angles d’incidence, ou différents angles de projection. Les signaux Kerr totaux
s(tot)
w sont donnés par une somme de contributions Kerr individuelles s(i)

w , pondérées par
les aimantations des couches correspondantes m(i)

z . Cette relation entre s(tot)
w et m(i)

z peut
être exprimée à partir de la matice W [54]
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s(tot) = W ·Υ. (5.14)

où Υ est un vecteur représentant l’aimantation des couches FM. En conséquence, les
aimantations m(i)

z peuvent être déduites directement de l’inversion (pour L = N) ou de la
pseudo-inversion (pour L > N) de la matrice W. Les conditions sous lesquelles on peut
inverser W, en particulier déterminer son existence, sont bien décrites dans le mémoire en
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anglais.
À titre d’exemple, considérons le cas d’une structure tricouche FM sur laquelle on a

mesuré trois signaux Kerr s(tot)
1 , s(tot)

2 , s(tot)
3 indépendants. Ils peuvent s’exprimer comme

la superposition des trois contributions individuelles. Essayons, par exemple, de séparer
les contributions Kerr provenant seulement de la première et de la seconde couche FM.
Deux projections indépendantes entre s(tot)

1 et s(tot)
2 et entre s(tot)

1 et s(tot)
3 peuvent annuler

la contribution provenant de la troisième couche FM:

s(3̄)
1,2 = s(tot)

1 cosψ(3̄)
1,2 + s(tot)

2 sinψ(3̄)
1,2 (5.15)

s(3̄)
1,3 = s(tot)

1 cosψ(3̄)
1,3 + s(tot)

3 sinψ(3̄)
1,3. (5.16)

Les signaux Kerr s(3̄)
1,2 et s(3̄)

1,3 sont alors différents, et dépendant uniquement des effets liés
à la première et seconde couche FM. On peut alors appliquer de nouveau la procédure de
projection pour séparer les signaux provenant de la première et de la seconde couche FM:

s(1) = s(3̄)
1,2 cosψ(1,3̄) + s(3̄)

1,3 sinψ(1,3̄) (5.17)

s(2) = s(3̄)
1,2 cosψ(2,3̄) + s(3̄)

1,3 sinψ(2,3̄). (5.18)

En définitive, dans un système composé de trois couches FM (N = 3, L = 3), pour
être sélectif à l’une seule des couches FM, on doit choisir successivement trois angles de
projection ψ. Pour déduire les cycles d’hystérésis MOKE des trois couches FM, sept
angles de projection doivent être utilisés. De manière similaire, pour une structure à
quatre couches FM (N = 4, L = 4), six angles de projection différents doivent être choisis
pour séparer le signal Kerr provenant d’une couche FM. Pour pouvoir tirer les quatres
cycles d’hystérésis, on a besoin d’effectuer 16 projections différentes.

Si les valeurs des signaux Kerr provenant de la iième couche, s(i)
1 , s(i)

2 sont connus,
l’angle de projection ψ(̄i)

1,2, qui annule le signal Kerr de la iième couche FM vaut:

tanψ(̄i)
1,2 = −s(i)

1

s(i)
2

. (5.19)

Lorsque les valeurs de s(i)
w sont connues, mais avec une précision insuffisante, les valeurs

de ψ(̄i) déduites peuvent être alors utilisées comme point de départ pour la procédure de
projection.

5.6.4 Application au cas de la structure (Au/Co)3

La méthode de “projection numérique en cascade” permet de séparer les signaux Kerr qui
proviennent de chacune des couches FM à partir de combinaisons linéaires de plusieurs
mesures expérimentales Kerr, chacune dépendant d’une somme de contributions issues des
différentes couches FM. Cette méthode numérique est basée sur l’annulation des signaux
Kerr pour une couche arbitraire FM, jusqu’à ce que l’on obtienne un signal Kerr qui est
relié uniquement à la couche FM considérée.

Cette technique a été appliquée ici au cas de la multicouche : Au(5 nm)/Co(0,6 nm)/
Au(5 nm)/Co(1 nm)/Au(5 nm)/Co(1,4 nm)/Au(24 nm)/verre [Figures 5.6(b)], qui a déjà
été étudiée en section 5.4.2. Toutes les couches de Co présentent une anisotropie magné-
tique perpendiculaire et les cycles d’hystérésis PMOKE sont carrés. Comme l’épaisseur
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des couches de cobalt varie de couche à couche dans cette structure, le champ coercitif
associé décroit lorsque l’on augmente l’épaisseur [52, 53].
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Figure 5.15: Procédure de la “projection numérique en cascade” appliquée à l’échantillon (Au/Co)3. Les
trois cycles expérimentaux PMOKE (à gauche) dépendant de l’état d’aimantation des trois couches de Co
impliquées. Après deux projections successives avec des angles ψ différents, le signal Kerr provenant de
l’état d’aimantation d’une seule couche peut être isolé. Les angles de projection ψ utilisés sont indiqués
sur la Figure pour chaque étape. Les signaux Kerr et le champ magnétique sont exprimés respectivement
en mdeg et en kOe.

Comme cela a été discuté dans la section 5.6.3, les signaux Kerr ont été mesurés au
moins pour deux valeurs différentes de la fonction sensibilité en profondeur qw. Nous
avons alors mesuré les cycles d’hystérésis en rotation Kerr et en ellipticité Kerr pour
deux énergies de photons, 2,5 eV et 3,8 eV. Les mesures p-PMOKE ont été effectuées sous
incidence quasi normale (ϕ = 7◦), et les cycles mesurés sont présentés sur la partie gauche
de la Figure 5.15. Le cycle à 2,5 eV a été mesuré pour une valeur de l’angle de projection
ψ = 33◦, mais cette valeur n’a pas de signification particulière.

Chaque cycle expérimental est la somme des contributions des trois couches de Co,
c-à-d. qu’il montre trois sauts d’aimantation. Pour une combinaison linéaire (décrite par
l’angle de projection ψ) donnée de deux cycles originaux s1 et s2, on peut annuler la
contribution d’un des deux cycles en effectuant l’opération s = s1 cosψ+ s2 sinψ. L’angle
de projection ψ peut être déterminé simplement après variation pour annuler le signal
Kerr provenant de la couche de Co ciblée. Par cette première projection, nous obtenons
deux cycles d’hystérésis Kerr dépendant seulement des contibutions Kerr de la première
et de la troisième couche de Co, et deux autres de la première et de la seconde couche de
Co (Fig. 5.15).

Après cette première projection, nous obtenons différentes paires de cycles d’hystérésis
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PMOKE, chacun dépendant par exemple de l’aimantation de la première et de la troisième
couche de Co. Une deuxième projection peut annuler le signal Kerr provenant d’une autre
couche de Co, et le signal Kerr provenant d’une seule couche de Co peut être séparé
(Fig. 5.15). De cette manière, nous pouvons séparer les signaux Kerr provenant de chaque
couche FM.

Discutons maintenant de la réduction du rapport signal à bruit (SNR) à chaque étape
de la projection. L’amplitude du bruit du signal Kerr projeté peut être déterminée à
partir de la somme des bruits correspondants à chaque cycle d’hystérésis. D’un autre
côté, après chaque projection, l’amplitude du signal Kerr lui même décroit. Après la
première projection (Figure 5.15), le SNR est réduit par un facteur 2

√
2. Après la seconde

projection, le SNR est encore réduit par un facteur 10
√

2. Cette réduction importante
du SNR pour cette seconde étape est dû à une valeur de la sensibilité en profondeur q
proche de 1. Nous estimons que la procédure de projection suivante va encore réduire le
SNR approximativement d’un facteur 5 à 10. Cette réduction du SNR à chaque étape de
la projection est bien sûr plus importante, comme ici, pour une couche séparatrice très
fine. Le taux de décroissance du SNR avec le nombre d’étapes de projection dépend de
l’indépendance linéaire des colonnes de la matice W [Équation (5.14)], qui est déterminée
par la modification de la fonction de sensibilité en profondeur qw correspondant à des
conditions expérimentales particulières w.

5.7 Application potentielle: enregistrement MO en volume
dans 4 couches FM

Je propose une structure particulière faisant intervenir un empilement (FM/non-FM)4 qui
aura les propriétés suivantes:

(i) la lecture magnéto-optique pourra être faite en utilisant une seule énergie de photons,

(ii) chaque couche FM est aimantée perpendiculairement et présente un cycle d’hystérésis
polaire carré,

(iii) la rotation PMOKE transporte une information sur l’état d’aimantation de 2 couches
FM et l’ellipticité PMOKE est liée uniquement à l’état d’aimantation des deux
couches FM restantes,

(iv) les états d’aimantation de chaque paire de couches FM sont distingués par la procédure
dite de la lecture magnéto-optique sur 4 niveaux [54, 57]. Ceci veut dire que les
couches FM donnent des signaux Kerr ayant différentes amplitudes, et par conséquent
pour 2 états d’aimantation dans chaque couche FM, on mesurera 4 niveaux Kerr
différents.

Ces conditions peuvent être remplies si les quatres couches FM conduisent à la confi-
guration en vecteurs Kerr suivante (voir Figure 5.16):

(i) les vecteurs Kerr Φ(1), Φ(3) sont parallèles à l’axe de rotation Kerr θ et Φ(2), Φ(4)

sont parallèles à l’axe d’ellipticité Kerr ε,

(ii) pour chaque paire de vecteurs Kerr parallèles, l’un d’entre eux doit être environ 2
fois plus grand que l’autre (Ω(1)/Ω(3) ≈ 2, Ω(2)/Ω(4) ≈ 2).
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Φ(2)

Φ(3)

Φ(1)

Φ(4)
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s(3)s (1)

s

ss    −(2)

s    −(1)

Figure 5.16: Configuration des vecteurs Kerr utilisée pour une lecture MO en volume utilisant quatre
couches pour l’enregistrement.

En conclusion, la lecture de la rotation PMOKE et de l’ellipticité PMOKE à une énergie
de photons donnée, peut donner accès à l’état d’aimantation de 4 couches FM enterrées
dans des structures en couches minces obtenues par une ingénierie adaptée. Cette solution
combine les avantages de la lecture de la rotation et de l’ellipticité Kerr [54] sur 4 niveaux
[57].





Chapitre 6

Effet Kerr magnéto-optique induit
par une surface vicinale
(VISMOKE)

“. . .Quand l’oiseau arrive
s’il arrive
observer le plus profond silence
attendre que l’oiseau entre dans la cage
et quand il est entré
fermer doucement la porte avec le pinceau
puis
effacer un à un tous les barreaux
en ayant soin de ne toucher aucune des plumes de l’oiseau . . . ”

Dans ce chapitre, je propose un traitement analytique et donne la démonstration
expérimentale d’un nouvel effet magnéto-optique présenté par une couche FM ultra-mince
déposée sur une surface vicinale. J’ai appelé cet effet “Vicinal Induced Surface Magneto-
Optical Kerr Effect” (VISMOKE) dont la principale caracteristique est la presence de
marches parallèles.

Les physiciens s’intéressent beaucoup aux surfaces vicinales, soit comme surfaces de
base pour fabriquer des structures auto-organisées [59, 60, 61], soit comme un moyen
pour contrôler l’anisotropie magnétique de couches FM déposées sur cette surface, par
exemple en faisant varier l’angle de désorientation par rapport au plan cristallographique
[62, 63]. Les surfaces vicinales peuvent être aussi utilisées pour favoriser des propagations
non isotropes de parois de domaines magnétiques [64].

Je montre que le VISMOKE dépend à la fois de perturbations magnétique et struc-
turale, cette dernière étant induite par la basse symétrie de l’interface. Une telle situation
existe, par exemple, pour des couches FM déposées sur une suface cristalline vicinale.
Comme le MOKE est souvent utilisé pour étudier le magnétisme de couches minces, le
VISMOKE peut être utilisé à l’avenir dès que l’on étudie des couches déposées sur sur-
face vicinale. Le VISMOKE est proportionnel à l’aimantation planaire. Contrairement au
PMOKE ou au LMOKE, le VISMOKE est présent en champ transverse et sous incidence
nulle (ϕ = 0), tandis qu’aucun effet MOKE linéaire n’est attendu dans cette configuration
MO. Notez que cet effet fut récemment prédit par A.V. Petukhov et al. [65] pour des
interfaces de basse symétrie, et seulement mentionnées pour des interfaces vicinales.

Dans ce travail, nous avons mis en évidence expérimentalement et étudié le VISMOKE
et la réflexion différentielle sur une couche ultra-mince de Co déposée sur une surface
vicinale Au(322). De plus, j’ai développé un modèle phénoménologique électromagnétique
permettant d’expliquer le VISMOKE à partir d’une modification des conditions limites à
cette interface vicinale.

Ce travail a été effectué dans le cadre d’une collaboration avec l’équipe “Nanostructure
et microscopie à effet tunnel” (S. Rousset) du groupe de Physique des Solides à l’Université
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Paris VII. Les résultats présentés ici ont été obtenus par G. Baudot pendant sa thèse. Une
grande part des résultats présentés dans ce chapitre est en cours de publication (J. Harmle
et al. [66]).

6.1 Théorie du MOKE pour des couches ferromagnétiques
déposées sur une surface vicinale

6.1.1 Référentiel cartésien utilisé

Dès que les échantillons étudiés ne sont pas invariants par rotation autour de la normale
à l’échantillon z, nous devons utiliser deux référentiels cartésiens distincts, celui pour la
lumière (x̂, ŷ, ẑ), et celui associé à l’échantillon (X̂, Ŷ , ẑ) (Fig. 6.1). Pour le référentiel lié
à la lumière (x̂, ŷ, ẑ), ŷẑ définit le plan d’incidence et ẑ la normale à l’échantillon. Dans
le référentiel de l’échantillon (X̂, Ŷ , ẑ), X̂ est perpendiculaire aux bords de marches, et
donc le plan X̂ẑ est le seul plan miroir de l’interface vicinale. Lorsque l’on fait tourner
l’échantillon autour de ẑ, la rotation des marches vicinales par rapport au référentiel de la
lumière est exprimé par l’angle α = (x̂, X̂). La direction de l’aimantation dans l’échantillon
est reperée par les angles β, γ dans le référentiel de la lumière [voir Fig. 6.1(c)], de telle
manière que l’aimantation normalisée soit m = [cos γ cosβ, cos γ sinβ, sin γ].
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Figure 6.1: Definition des systèmes cartésiens pour la lumière (x̂, ŷ, ẑ) et l’échantillon (X̂, Ŷ , ẑ). Le plan
ŷẑ est le plan d’incidence. α est l’angle de rotation de l’échantillon autour de l’axe z, reperé par rapport à
l’axe x̂. La direction de l’aimantation normalisée m est déterminée par les angles β et γ dans le système
de coordonnées lié à la lumière.

6.1.2 Tenseur de permittivité de la couche FM au voisinage de l’interface
vicinale

Les propriétés optiques et magnéto-optiques d’une couche FM déposée sur une surface
de basse symétrie sont décrites par le tenseur de permittivité ε, qui peut être décomposé
en une partie structurale εstr, dûe à la brisure de symétrie structurale, et en une partie
magnétique εmag, induite par l’aimantation de la couche FM.

Partie structurale du tenseur de permittivité: Plus loin, nous montrerons qu’un
milieu dans lequel on peut observer le VISMOKE doit présenter des éléments non-diago-
naux de permittivité (εxz, εzy, εyz ou εzx), associés à cette brisure de symétrie structurale.
Compte tenu des relations de réciprocité d’Onsager, le tenseur de permittivité est toujours
symétrique, de telle manière que εij = εji, en l’absence de tout champ magnétique. En
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conséquence, à partir d’arguments de symétrie [14], le milieu doit appartenir à l’un des
groupes de symétrie ponctuel suivant : 1, 1̄, 2, 2̄, 2/m, pour fournir des élements du tenseur
de permittivité non diagonaux différents de zéro, et de ce fait, induire un VISMOKE. Les
seules opérations de symétrie permises sont un plan miroir et l’inversion. Au voisinage
de l’interface vicinale, le milieu a une symétrie m tandis qu’à l’intérieur de la couche la
symétrie devient 2/m. Dans ce cas, pour α = 0, c-à-d. x̂ ‖ X̂ (Figure 6.1), la partie
structurale du tenseur de permittivité au voisinage de l’interface vicinale a la forme

εstr(α=0) =




εxx 0 εs
0 εyy 0
εs 0 εzz



 (6.1)

où εs est une perturbation structurale non diagonale qui est non nulle seulement au voisi-
nage de l’interface vicinale, c-à-d. sur une profondeur mémoire ts, en général plus faible
que l’épaisseur t(fm) de la couche FM.

Par rotation de l’échantillon d’un angle α autour de l’axe z, εstr(α) prend la forme

εstr(α) = (Rα)−1εstr(α=0)Rα =




ε11 cos2 α+ ε22 sin2 α 1

2(ε11 − ε22) sin 2α εs cosα
1
2(ε11 − ε22) sin 2α ε22 cos2 α+ ε11 sin2 α εs sinα

εs cosα εs sinα ε33



 ,

(6.2)
où Rα est la matrice rotation

Rα =




cosα sinα 0
− sinα cosα 0

0 0 1



 . (6.3)

Partie magnétique du tenseur de permittivité: Considérant m = [cos γ cosβ,
cos γ sinβ, sin γ] [Figure 6.1(c)], la partie magnétique du tenseur de permittivité s’écrit

εmag =




0 εm sin γ −εm cos γ sinβ

−εm sin γ 0 εm cos γ cosβ
εm cos γ cosβ −εm cos γ cosβ 0



 . (6.4)

Cette forme est uniquement valable pour des matériaux isotropes, cubiques ou hexagonaux.
On suppose que les perturbations structurale et magnétique sont faibles et indépendantes
l’une de l’autre et que la partie magnétique du tenseur de permittivité est la même que
pour un matériau isotrope.

Tenseur de permittivité d’une couche FM sur une interface vicinale: Si les
perturbations structurale et magnétique sont faibles, le tenseur de permittivité ε au voisi-
nage de l’interface FM (sur une épaisseur ts) est déterminé par la somme des contributions
stucturale [Équation (6.2)] et magnétique [Équation (6.4)]

ε = εstr + εmag. (6.5)

Toutes les composantes de la forme générale du tenseur de permittivité ε sont données dans
la Table 6.1. Il y a deux sortes d’éléments structuraux non-diagonaux. Nous montrerons
[Équation (6.6)] que le VISMOKE provient uniquement de l’élément non-diagonal εs, qui
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est présent dans des systèmes ayant une très basse symétrie (un plan miroir). Les autres
éléments structuraux non-diagonaux, εxy = εyx = (1/2)(εxx − εyy) sin 2α, qui proviennent
de la différence entre éléments de permittivité diagonaux après rotation de l’échantillon
autour de ẑ, ne donnent pas naissance au VISMOKE.

6.1.3 Réponse MO d’une couche FM déposée sur une surface vicinale

La réponse MO d’une couche FM ultra-mince d’épaisseur t(fm), prise en sandwich entre une
couche tampon infinie et une couche de couverture a été donnée en section 3.2, pour une
forme générale du tenseur de permittivité de la couche FM. Plus précisément, on suppose
que ce tenseur de permittivité [Équation (3.1)] a des éléments non-diagonaux arbitraires
tandis que les éléments diagonaux sont supposés identiques, εxx = εyy = εzz = ε(fm)

0 . Le s
ou p-MOKE provenant d’une telle couche FM ultra-mince s’expriment par [Équation 3.5)]:

Φs ≡ −
rps
rss

= χQVs t(fm)

(
iεyx

N (nf)
z

N (nf)
+

iNyN (nf)εzx

ε(fm)
0

− i
εzxεyzN

(nf)
z

ε(fm)
0 N (nf)

)

Φp ≡
rsp
rpp

= χQVp t(fm)

(
−iεxy

N (nf)
z

N (nf)
+

iNyN (nf)εxz

ε(fm)
0

+ i
εxzεzyN

(nf)
z

ε(fm)
0 N (nf)

)
.

(6.6)

Rappelons que les 1er et le 2ème terme des Équations (6.6) représentent les contributions
PMOKE et LMOKE généralisées au MOKE mesuré. Le 3ème terme donne naissance au
VISMOKE.

Considérons la forme du tenseur de permittivité valable à l’interface vicinale (Ta-
ble 6.1). Rappelons que l’élément structural non-diagonal de permittivité εs n’est ac-
tif que sur une profondeur mémoire ts, mais que l’élément magnétique non-diagonal de
permittivité εm est supposé constant sur toute l’épaisseur t(fm) de la couche FM (voir
section 6.1.2). C’est le cas pour une couche FM déposée sur une surface vicinale.

On trouve alors que le s ou le p-MOKE dépendant des différentes contributions in-
diquées en Table 6.2. Les coefficients A et B nouvellement introduits sont définis par

A =
iN (nf)

z

N (nf)
, B =

iNyN (nf)

ε(fm)
0

. (6.7)

Les coefficients χ, Vs/p, Q décrivent l’influence du cristal non-FM supposé d’épaisseur
infinie, de l’angle d’incidence et de paramètres concernant la couche de protection. Ces
coefficients ont déjà été définis et discutés dans la section 3.2. On distingue les contri-
butions “magnétiques” et “structurales” dépendant ou non de l’aimantation de la couche
FM. Les contributions magnétiques du second ordre, proportionelles à ε2m sont négligées.

Nous ne discuterons pas ici en détail des contributions structurales non-magnétiques au
MOKE (Table 6.2). Leur détermination peut être utile si on veut mesurer directement εs

à partir de la rotation α du film autour de sa normale. Cependant en section 6.3, nous
avons utilisé une autre approche pour déterminer la valeur de εs à partir de mesures de
réflectivité.

Commentons maintenant les termes magnétiques de la Table 6.2:

• Les contributions appelées “PMOKE magnétique” et “LMOKE magnétique” ne sont
rien d’autres que les PMOKE et LMOKE classiques.
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contribution structurale
εstr [sur une épaisseur ts]

contribution magnétique
εmag [sur une épaisseur t(fm)]

εxx;





• · ·
· · ·
· · ·




εxx cos2 α+ εyy sin2 α 0

εyy;





· · ·
· • ·
· · ·




εyy cos2 α+ εxx sin2 α 0

εzz;





· · ·
· · ·
· · •




εzz 0

εxy;





· • ·
· · ·
· · ·





1
2(εxx − εyy) sin 2α εm sin γ

εyx;





· · ·
• · ·
· · ·





1
2(εxx − εyy) sin 2α −εm sin γ

εxz;





· · •
· · ·
· · ·




εs cosα −εm cos γ sinβ

εzx;





· · ·
· · ·
• · ·




εs cosα εm cos γ sinβ

εyz;





· · ·
· · •
· · ·




εs sinα εm cos γ cosβ

εzy;





· · ·
· · ·
· • ·




εs sinα −εm cos γ cosβ

Table 6.1: Élements du tenseur de permittivité ε pour une couche FM déposée sur une surface vicinale,
pour une rotation de l’échantillon α, et pour une aimantation reperée par les angles β et γ (Figure 6.1).
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s-MOKE normalisé
Φs

χVsQ

p-MOKE normalisé
Φp

χVpQ

PMOKE −A t(fm)εm sin γ −A t(fm)εm sin γ

VISMOKE −A ts
εsεm

ε(fm)
0

cos γ cos(α− β) −A ts
εsεm

ε(fm)
0

cos γ cos(α− β)

m
ag

né
ti

qu
e

LMOKE B t(fm)εm cos γ sinβ −B t(fm)εm cos γ sinβ

PMOKE A ts
1
2(εxx − εyy) sin 2α −A ts

1
2(εxx − εyy) sin 2α

VISMOKE −A ts
ε2s

2ε(fm)
0

sin 2α A ts
ε2s

2ε(fm)
0

sin 2α

st
ru

ct
ur

al

LMOKE B tsεs cosα B tsεs cosα

Table 6.2: Contributions structurales et magnétiques au MOKE généralisé pour la couche FM déposée
sur une surface vicinale et protégée par une couche de couverture. Les coefficients A et B sont définis par
l’Éq. (6.7). Notez que le VISMOKE “magnétique” provient d’une épaisseur FM mémoire ts, tandis que
les PMOKE et LMOKE “magnétique” sont associés à l’épaisseur totale t(fm) de la couche FM.

• Le nouveau “VISMOKE magnétique” provient à la fois des parties structurale εs et
magnétique εm des permittivités non-diagonales. Par la suite on appellera VISMOKE
uniquement sa partie “magnétique”.

• Les deux effets PMOKE et VISMOKE sont présents sous incidence normale (ϕ = 0)
et ont la même dépendance avec ϕ. La séparation entre ces deux contributions peut
seulement être obtenue en faisant tourner l’échantillon d’un angle α autour de sa
normale (Table 6.2).

• Le VISMOKE (magnétique) varie comme cos(α− β). En conséquence:

– il est nul pour α− β = ±π/2, c-à-d. lorsque l’aimantation est parallèle au bord
des marches vicinales. Comme nous le démontrerons par la suite, c’est aussi
l’axe d’aimantation facile pour le système Co/Au(322). En conséquence, aucun
VISMOKE n’est attendu dans l’état rémanent,

– pour une orientation de l’aimantation fixée par rapport au référentiel de la
lumière (β, γ fixés), le VISMOKE a une périodicité 2π lorsqu’on fait tourner
le film autour de sa normale (axe ẑ). Ceci signifie que l’inversion du signe du
VISMOKE est attendu pour une rotation de l’échantillon de π, c-à-d. α →
α+ 180◦.

• Les coefficients Vs/p, Q et A (et donc le PMOKE et le VISMOKE) sont des fonctions
paires de l’angle d’incidence ϕ, et sont quasi-constantes dans l’intervalle 〈−30◦; 30◦〉.
Le coefficient B (et donc le LMOKE) est impair avec ϕ et varie quasi-linéairement
avec ϕ dans la gamme 〈−30◦; 30◦〉.
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6.2 Résultats expérimentaux pour le Co déposé sur une sur-
face vicinale Au(322)

Pour une couche de Co déposée sur une surface vicinale Au (322), l’aimantation se
réoriente de manière continue de la direction perpendiculaire à parallèle au plan du film
lorsqu’on augmente l’épaisseur de la couche de Co, t(Co), entre 2 Plans Atomiques (PA) et
5PA. Lorsque le Co est déposé sur une surface vicinale d’or, on trouve que l’anisotropie
magnétique diminue si on augmente l’angle de “miscut”. Ces résultats ont été obtenus
dans le cadre d’une collaboration entre notre équipe et le groupe groupe de Physique des
Solides de l’Université Paris Sud. Ils seront discutés en détail dans la thèse de G. Baudot.

Pour étudier le VISMOKE, une structure en couches ultra-minces Au(7PA)/Co(5PA)/
Au(322) fut sélectionnée afin d’obtenir une anisotropie planaire suffisamment grande, de
manière à obtenir une faible aimantation rémanente hors plan. Toutes les mesures MOKE
présentées dans ce chapitre ont été obtenues sur cet échantillon et ont été réalisées avec le
dispositif expérimental MO utilisant un modulateur photoélastique [7].

6.2.1 Préparation et structure de Au/Co/Au(322)

Le cristal de Au(322) étudié est un disque de 2 mm d’épaisseur et de 4mm de diamètre.
Il a été poli de manière à obtenir une surface miroir. La surface a été préparée in-situ
dans une chambre à ultra-vide poussé (pression de base de 3×10−11 mbar), par des cycles
répétés de pulvérisation de Ar+ à 900 eV, puis recuits à 800 K. La morphologie obtenue
pour ce cristal est représentée sur la Figure 6.2(a). Elle montre des marches régulièrement
espacées séparant des terrasses distribuées en largeur avec une valeur moyenne de 1,2 nm.
La propreté de cette surface initiale a été testée par spectroscopie électronique Auger.
Intrinsèquement, la surface vicinale Au(322) est désorientée par un angle de “miscut”
ψ = 11, 4◦ par rapport à la direction [111], et est constituée idéalement par des terrasses
de largeur 1,17 nm. L’épaisseur de ces marches est monoatomique, c-à-d. de hauteur
0,235 nm [59].

L’évaporation du Co (0,5PA/min) est réalisée à partir d’un barreau de Co de diamètre
2mm chauffé directement par bombardement électronique (Iem=12 mA, U=900 V). La
pression durant l’évaporation est maintenue au-dessous de 2×10−10 mbar. La morphologie
de la surface de Co est presentée sur la Figure 6.2(b); elle permet de mettre en évidence
que la croissance du Co n’est pas pseudomorphe sur cette surface Au(322). Tandis qu’il
est toujours possible de distinguer une réminiscence des marches vicinales, la surface de
Co est rugueuse et beaucoup plus isotrope que celle de la surface initiale Au(322). Ceci
est dû au fait que le Co ne croit pas couche par couche car il a une énergie de surface plus
grande que Au. Pour cette raison, on considère que l’interface Co/Au(322) est la source de
brisure de symétrie pour les calculs VISMOKE. La croissance plus isotrope de la couche
de Co justifie l’introduction d’une profondeur mémoire ts (section 6.1.2 et Table 6.2).
Finalement, la couche de Co (5PA) est couverte par une couche de Au (7 PA) afin de
pouvoir effectuer des mesures MO ex-situ.

6.2.2 Cycle MOKE en configuration polaire, H ‖ ẑ

La Figure 6.3 représente les cycles d’hystérésis MOKE (H ‖ ẑ) de l’échantillon Au(7PA)/
Co(5 PA)/Au(322) sous incidence normale (ϕ = 0). Dans cette configuration on mesure
uniquement le PMOKE, c-à-d. la composante d’aimantation mz. Le LMOKE est nul
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(a) (b)

Figure 6.2: Image STM (50 nm×50 nm) (a) de la surface vicinale Au(322) (b) d’une couche de Co(4PA),
déposée sur cette surface Au(322). La flèche indique la direction [21̄1̄] de pas descendant. Les deux images
sont prises selon la même orientation [59].

car ϕ = 0. Aucun VISMOKE n’est présent car, comme nous le montrerons plus tard,
l’aimantation rémanente dans le plan s’oriente selon les bords de marches de Au(322)
(c-à-d. α− β = ±π/2).
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Figure 6.3: Cycle d’hystérésis de l’éllipticité PMOKE (H ‖ ẑ) de l’échantillon Au(7 PA)/Co(5PA)/
Au(322), pour une énergie de photons 1, 95 eV. La Figure de gauche montre l’ensemble du cycle tandis
que la Figure de droite donne le cycle mineur.

La forme du cycle d’hystérésis indique que les spins sont majoritairement dans le plan.
Cependant, on observe un cycle d’hystérésis très légèrement ouvert donnant une faible
aimantation rémanente (Fig. 6.3). Ceci signifie que l’axe de facile aimantation n’est plus
exactement orienté dans le plan, mais sort du plan d’un angle γ0 = 1, 4◦. Cette valeur est
déterminée à partir du rapport des signaux PMOKE dans l’état rémanent et à saturation;
ce rapport est égal à sin γ0.
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6.2.3 Cycle MOKE en champ transverse, H ‖ x̂

Nous discutons ici des cycles d’hystérésis MOKE mesurés en champ transverse, H ‖ x̂.
Cette configuration ne doit pas être confondue avec le MOKE transverse, ou TMOKE,
qui provient de la variation du coefficient de réflexion rpp avec mx, et qui est nul ici pour
ϕ = 0 (voir section 2.2). Le terme transverse signifie ici que le champ magnétique externe
est appliqué perpendiculairement au vecteur d’onde de la lumière incidente et réfléchie.

Les cycles MOKE pour ϕ = 0 sont présentés sur la Figure 6.4, pour un champ trans-
verse appliqué selon l’axe x, et pour plusieurs valeurs de l’angle de rotation α. La Figu-
re 6.4 montre que l’on obtient des cycles d’hystérésis idéalement carrés pour α = ±90◦

(c-à-d. lorsque H ‖ Ŷ , qui est la direction des bords de marches). Le fait que ces cy-
cles soient très carrés démontre que l’axe de facile anisotropie est orienté dans la direc-
tion des contremarches, ce qui correspond à Ŷ . Ces cycles carrés sont seulement liés au
PMOKE car à la fois le LMOKE (ϕ = 0) et le VISMOKE (β = 0 à saturation, et donc
cos(α − β) = 0) sont nuls dans cette configuration (voir Table 6.2). Pour α = ±90◦, le
faible signal PMOKE observé provient d’une faible désorientation hors plan de l’axe facile,
d’un angle γ0 = 1, 4◦ (voir section précédente 6.2.2 et Fig. 6.3). Comme prévue, la valeur
de l’ellipticité rémanente PMOKE (1,1 mdeg) dans la configuration en champ transverse
correspond exactement à l’inclinaison des spins γ0 = 1, 4◦, déterminée précédemment à
partir du PMOKE mesuré sous champ H ‖ ẑ.
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Figure 6.4: Cycles d’hystérésis de l’éllipticité MOKE mesurés sur l’échantillon Au(7 PA)/Co(5PA)/
Au(322) pour plusieurs angles de rotation α = (x̂, X̂). Les mesures sont effectuées sous incidence nulle, le
champ magnétique est appliqué dans la direction transverse (H ‖ x̂).

Considérant les arguments de symétrie d’un plan miroir, le PMOKE en champ trans-
verse devrait s’annuler à cause de l’équivalence des deux axes d’anisotropie orientés à
γ0 = ±1, 4◦ [Fig. 6.5(a)]. Cependant, dans notre cas, une autre perturbation structurale
de faible amplitude lève cette dégénérescence, ce qui permet de sélectionner un seul axe
[Fig. 6.5(b)]. L’image STM de la surface vicinale Au(322) (Fig. 6.2) montre que la nor-
maleaux marches est très faiblement désorienté par rapport à la direction [21̄1̄], ce qui
provoque des brisures atomiques toujours orientées dans la même direction. Cet effet ex-
plique bien une telle brisure de symétrie additionnelle. L’absence d’un second axe facile
est confirmée par la similitude des cycles d’hystérésis mesurés lorsque H est appliqué
quasi-transversalement mais plus ou moins légèrement désorienté hors plan.

Les cycles d’hystérésis MOKE, mesurés en champ transverse (H ‖ x̂) pour ϕ = 0
(Fig. 6.4), peuvent être décomposés en un cycle carré auquel s’ajoute une conposante liée
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γ
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Figure 6.5: (a) Axes de facile aimantation pour la couche de Co(5PA), déposée sur la surface vicinale
Au(322), déterminés à partir d’arguments de symétrie pure. (b) Seul subsiste un seul axe d’aimantation
lorsque la symétrie miroir est supprimée. Ceci provient probablement des protubérances atomiques à la
surface Au(322) (voir Fig. 6.2). (c) Même situation que (b), mais après rotation de l’échantillon autour
de l’axe z par un angle de 180◦. Si un seul axe facile est présent, une rotation de l’échantillon du type
α→ α+ 180◦ inverse le sens de l’aimantation (c.à.d γ0 → −γ0).

à la variation sous champ en forme de S. Les dépendances des amplitudes maximales du
cycle carré et du signal sous champ en forme de S avec l’angle de rotation α sont présentées
sur la Figure 6.6. Rappelons que le cycle carré est associé au PMOKE. L’amplitude du
PMOKE à saturation (Fig. 6.6, 0) ne dépend pas de l’angle α, mais change de signe
lorsque α passe par 0◦ ou 180◦. Ceci est toujours en accord avec la présence d’un seul axe
de facile aimantation, comme le montrent les Figures 6.5(b) et (c). Lorsque l’échantillon
est tourné de α à α+ 180◦, le cycle est inversé, c-à-d. que γ0 change de signe.
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Figure 6.6: Dépendance de l’ellipticité maximale s-MOKE du cycle carré (%) et du signal en forme de
S (!), les contributions MOKE sont déterminées à partir des cycles d’hystérésis tels que ceux qui sont
presentés sur la Figure 6.4. La contribution en forme de S est bien approximée par une fonction cosinus
(ligne continue).

La contribution en forme de S à l’ellipticité MOKE induite sous champ est le VISMOKE
(Fig. 6.6, !). Elle atteint un maximum, bien plus grand que l’amplitude maximale du
cycle carré, lorsque l’aimantation est perpendiculaire aux bords de marche, c-à-d. pour
(α − β) = 0 ou 180◦. Ce signal VISMOKE maximal est observé lorsque les cycles
d’hystérésis sont mesurés pour α = 0 ou 180◦ (Fig. 6.4). Comme nous l’avons prédit
théoriquement (Table 6.2), et pour β = 0, le VISMOKE dépend de α comme cosα. En
définitive, la basse symétrie miroir des marches vicinales fixe une périodicité 2π pour le
VISMOKE, c-à-d. que ce dernier change de signe lorsqu’on tourne l’échantillon de 180◦.
A notre connaissance, ce comportement inusuel n’a jamais été trouvé expérimentalement
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pour d’autres films FM ultra-minces déposés sur une surface vicinale.
La dépendance du champ coercitif Hc dans le plan avec l’angle de rotation α (Fi-

gure 6.7) fournit la principale preuve que l’axe d’anisotropie est orienté dans le plan
des contremarches. En accord avec le modèle de l’anisotropie uniaxiale [67], le champ
coercitif varie comme Hc = Hc0/ sinα, et diverge pour α = 0◦, 180◦, c-à-d. lorsque H
devient perpendiculaire aux bords de marches. En d’autres termes, ce modèle prédit que
la projection du champ coercitif Hc sur l’axe facile reste constant.
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Figure 6.7: Dépendance du champ coercitif Hc pour un cycle planaire avec l’angle de rotation α. L’origine
α = 0 correspond à H ‖ X̂. La ligne pleine montre l’ajustement des résultats avec la fonction Hc =
Hc0/| sinα|, avec Hc0 = 55 Oe.

6.2.4 Détermination de εs à partir de mesures MOKE

Le VISMOKE, mesuré à une énergie de photons E = 1, 95 eV, pour ϕ = 0 , vaut
(0 − 9i) mdeg à saturation. Le PMOKE saturé pour H ‖ ẑ (γ = 90◦) vaut (−23 + 48i) mdeg.
En comparant les expressions analytiques du s-PMOKE (AχVsQt(Co)εm) avec celui du s-
VISMOKE (AχVsQtsεsεm/ε(fm)

0 ), la valeur de εs peut être estimée à partir du rapport
VISMOKE/PMOKE. Nous déduisons alors εsts/εdt(Co) = (−0, 15 + 0, 07i) ± 0, 02 mdeg.
Supposant une épaisseur mémoire ts = 2 PA, et utilisant la permittivité diagonale pour
le Co, ε(fm)

0 = −12, 6 + 18, 5i [68], nous avons déduit une assez grande valeur pour
l’élément structural non diagonal εs = 1, 42 − 9, 38i. Cette valeur doit être comparée
avec ε(nf)

0 = −13, 47 + 1, 27i pour l’Au et ε(fm)
0 = −12, 56 + 18, 53i pour la couche de Co.

6.3 Détermination expérimentale optique de εs

Comme l’élément structural non-diagonal εs a une origine purement optique, nous pouvons
déterminer sa valeur à partir de mesures opto-structurales. Par exemple, εs peut être
déterminé à partir de la dépendance du signal MOKE avec la rotation de l’échantillon,
c-à-d. Φ(struc)(α) (Table 6.2).

Afin d’obtenir la meilleure précision sur εs, nous avons préféré garder une position
fixe pour l’échantillon et fait tourner tous les éléments optiques par un angle µ. Par
cette méthode, le faisceau réfléchi est maintenu dans la même position à travers tous
les éléments optiques et la lumière teste toujours la même partie de l’échantillon. À cet
effet, nous avons utilisé le montage optique suivant : laser – polariseur(p) – échantillon
– modulateur photoélastique (0◦) – analyseur (45◦) – détecteur. Le signal détecté à la
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fréquence de modulation f du modulateur photo-élastique, et pour µ = 0, est proportionnel
à l’ellipticité Kerr, c.à.d. S = "(rsp/rpp) [7]. Lorsque les éléments optiques sont tournés
d’un angle µ, les coefficients de la matrice de réflexion initiale sont remplacés par des
coefficients effectifs r′ij , i, j = {s, p}

R′=
[
r′ss r′sp
r′ps r′pp

]
= K(µ)RK(µ)

=
[
c2rss − s2rpp + cs(rps − rsp) c2rsp + s2rps + cs(rpp + rss)
c2rps + s2rsp − cs(rpp + rss) c2rpp − s2rss + cs(−rsp + rps)

]
,

(6.8)

où c, s sont des abréviations de cos µ, sinµ. K(µ) est la matrice rotation 2 × 2. Comme
nous pouvons le voir sur l’équation (6.8), la plus grande contribution au signal réfléchi,
S(µ) = "(r′sp/r′pp), n’est pas liée à εs mais à la somme des coefficients de réflexion (rss+rpp)
sous incidence oblique. Notez que pour ϕ = 0, rss = −rpp (voir Table 2.1 et 3.1). Cette
contribution doit s’annuler après soustraction entre deux mesures successives effectuées à
α = 0◦ et α = 90◦. Tenant compte du fait que ∆S = (Sα=90◦ − Sα=0) dépend peu de rsp
et rps dans nos conditions expérimentales, c-à-d. pour ϕ = 10◦, la dépendance de ∆S avec
εs est principalement reliée à ρ(2)

ss , ρ(2)
pp , ce qui conduit à

∆S(µ) ≈ ρ(2)
pp − ρ(2)

ss

r(0)
pp − r(0)

ss

ε2s ts sin 2µ, (6.9)

où r(0)
ss , r(0)

pp et ρ(2)
pp , ρ(2)

ss sont les coefficients diagonaux de la matrice réflexion au premier
et au second ordre en εij , avec i #= j . Ces coefficients sont définis dans la Table 3.1. Notez
que ∆S ∼ ε2s.

Les données expérimentales relatives à la variation de S(µ) pour un échantillon dans son
état rémanent, pour ϕ = 10◦ et α = 0◦ ou 90◦, et de leur différence ∆S sont représentées
sur la Figure 6.8.
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Figure 6.8: (a) Dépendance de la réflectivité différentielle optique mesurée entre les axes s et p, S =
&(r′sp/r′pp), pour ϕ = 10◦ et α = 0◦ (") ou α = 90◦ (#), avec l’angle d’orientation µ des éléments optiques

par rapport à l’échantillon [voir Éq. (6.8)]. Les courbes calculées S(µ) ∼ sin 2µ sont représentées par les
lignes. (b) La différence ∆S(µ) = Sα=90◦(µ)−Sα=0◦(µ) est reliée à ε2s. La ligne continue montre la valeur
de ∆S(µ) calculée par le formalisme matriciel 4 × 4, où l’on substitue εs par la valeur trouvée pour le
rapport VISMOKE/PMOKE. La ligne en tirets-pointillés montre une variation en − sin 2µ et sert de guide
pour l’oeil.
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Les résultats sont bien repreduits par la courbe théorique S(µ). On peut en déduire
la courbe différentielle ∆S(µ) [Fig. 6.8(b)] qui montre une dépendance du type C sin 2µ
avec C = 40 mdeg. En substituant la valeur complexe de εs, obtenue à partir de mesures
MOKE dans l’Équation (6.9), et en supposant que ts = 2PA, nous déduisons C = 15 mdeg.
Donc, comme ∆S(µ) ∼ ε2s, les présentes mesures de réflectivité donnent une valeur
de εs plus grande d’un facteur 1,6 que celle qui fut déduite précédemment du rapport
VISMOKE/PMOKE. Cependant on doit considérer que les erreurs de mesure et de cali-
bration peuvent atteindre 20%.

Ceci ne permet toutefois pas d’expliquer le désaccord entre les déterminations de εs

par MOKE et par mesure différentielle de réflectivité. Une raison à ce désaccord doit être
plutôt cherchée dans notre modèle trop simplifié qui suppose un profil abrupt selon z pour
εs (sur une épaisseur ts) et εm (sur une épaisseur t(fm)).

Considérant les profils εs(z) et εm(z), on doit noter que nos mesures sont sensibles
à différentes quantités intégrales: le VISMOKE est proportionnel à

∫
εs(z)εm(z)dz, le

PMOKE à
∫
εm(z)dz et ∆S ∼

∫
ε2s(z)dz (voir chapitre 4 ou la [22]). Donc, en l’absence

d’une connaisance des profils en profondeur de εs et εm, il n’est pas raisonnable de donner
une quelconque interprétation sur l’origine de ces désaccords entre détermination optique
et MO de εS . D’un autre côté de telles mesures pourraient donner des informations sur
les profils en profondeur de εs ou εm.

6.4 Modèle phénoménologique pour εs: application à l’in-
terface Co/Au(322)

L’origine microscopique de la perturbation magnéto-structurale εs est certainement as-
sociée en partie à la différence entre les structures de bandes associées aux interfaces
vicinale et planaire. Comme je l’ai déjà discuté au chapitre 4, l’évaluation de cette contri-
bution requiert le dévelopement de calculs ab-initio. Une autre contribution provient de
la différence des conditions aux limites présentées par le champ électrique, attendue entre
une surface vicinale et une interface planaire. Je présente ici un modèle phénoménologique
qui permet d’expliquer εs comme étant dû à cet effet. Ce modèle est présenté et détaillé
dans la version anglaise du mémoire. Pour une faible vicinalité, il permet d’exprimer la
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Figure 6.9: Partie réelle (ligne continue) et imaginaire (ligne en tirets) de la dépendance spectrale de εs

au voisinage d’une interface Co/Au(322) (angle de ’miscut’ ψ = 11, 4◦), calculées à partir de l’Éq. (6.10).
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valeur de εs comme:
εs =

1
4

(
ε(Au)
0 − ε(Co)

0

)
sin 2ψ. (6.10)

C’est à dire que εs varie comme l’angle de “miscut” ψ s’il est suffisament faible.
La Fig. 6.9 représente la dépendance spectrale de εs calculée pour une couche de Co

au voisinage de la surface vicinale [Expression (6.10)]. Pour E = 1, 95 eV, on trouve: εs =
0, 09+1, 67i. Cette valeur peut être comparée à celle qui a été déterminée expérimentalement
à partir des mesures MOKE, c.à.d. εs = 1, 42 − 9, 38i. Cette valeur théorique vaut
seulement 18% de la valeur expérimentale trouvée à partir du VISMOKE, et seulement
30% de celle déduite des mesures de réflectivité. En conséquence, pour obtenir un ac-
cord plus quantitatif, on doit certainement invoquer la modification des fonctions d’onde
électroniques à l’interface vicinale. D’un point de vue expérimental, la connaissance de
la variation spectrale de εs pourrait permettre de tirer des informations plus précises sur
l’interface.



Chapitre 7

Génération de seconde
harmonique (SHG) par une
structure multicouche

“. . . Faire ensuite le portrait de l’arbre
en choisissant la plus belle de ses branches
pour l’oiseau . . . ”

La Génération de Seconde Harmonique (SHG), aussi appelée MO non-linéaire, est
particulièrement bien adaptée pour étudier les surfaces et les interfaces enterrées dans des
structures multicouches (pour une revue, voir [1, 2]). De plus, le signal de SHG dépend
linéairement de l’aimantation et peut fournir des informations sur l’état d’aimantation
en surface ou aux interfaces. Dans ce cas, on parle de MO sur Génération Optique de
Seconde Harmonique (MOSHG). Comme nous le verrons plus loin, cette technique est
complémentaire de l’effet Kerr en profondeur étudié précédemment (chapitre 5). Les
propriétés spécifiques au MOSHG, comparées au MOKE, sont les suivantes:

• aucun SHG n’est généré dans des matériaux massifs centro-symétriques. Par contre,
dans les multicouches métalliques, le MOSHG provient des surfaces et interfaces, où
la symétrie d’inversion est brisée. Le MOSHG est alors sélectif à l’aimantation des
surfaces et interfaces. C’est très différent du MOKE qui résulte d’une intégration
des proprietés MO sur toute l’épaisseur de la structure FM,

• comme pour le MOKE, le MOSHG mesuré dans différentes configurations, teste
différentes composantes d’aimantation (point discuté en section 8.3). Par exemple,
les configurations ss et pp, définies plus loin, sont respectivement sensibles aux com-
posantes longitudinale et transverse de l’aimantation. Comme nous le verrons plus
loin, contrairement au MOKE, le MOSHG n’est jamais relié à la seule composante
normale de l’aimantation,

• dans le cas du MOKE, les contributions des différentes couches FM sont simplement
additives [15]. Au contraire, les contributions MOSHG issues des différentes inter-
faces interfèrent les unes avec les autres, conduisant à un comportement souvent
complexe. Comme la phase du signal de MOSHG est opposée lorsque l’on renverse
l’ordre des métaux aux interfaces métalliques [1], une couche FM prise en sandwich
entre deux couches non-FM de même composition donne seulement naissance à un
faible effet MOSHG résultant. Par exemple, dans la structure Au/Co/Au, où la
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couche de Co est très fine, la contribution résultante des deux interfaces Au/Co est
beaucoup plus faible que le signal MOSHG mesuré sur une seule interface [69].

De plus, nous avons vu (section 5.4) qu’il est aisé de déterminer la profondeur d’une
couche FM avec le MOKE car il contient une information sur la phase. Dans le cas
du MOSHG, la situation n’est pas aussi simple car on mesure usuellement l’intensité
lumineuse qui ne contient pas l’information sur cette phase.

Le but de ce chapitre est de développer un nouveau formalisme, permettant de calculer
le SHG et le MOSHG d’une structure multicouche. Ce travail fut essentiellement motivé
par le fait qu’il n’existait pas de formalisme général sur ces effets.

L’originalité de mon approche est basée sur une description du SHG par une assemblée
de dipôles électriques ponctuels placés sur les interfaces. Ceux-ci modifient les conditions
limites à la frontière entre les deux matériaux, c’est à dire les composantes tangentielles
de E(2ω), H(2ω). Ceci permet de calculer l’intensité émise par une distribution quel-
conque de dipôles. Ces dipôles sont supposés émettre une radiation soit cohérente, soit
incohérente. De plus, ce formalisme est capable de traiter le cas de multicouches optique-
ment anisotropes.

Le formalisme qui existait précédemment fut proposé par Wierenga et al. [4]. Il
supposait que le SHG était généré par une surface polarisée de manière homogène. La
détermination rigoureuse des conditions limites fut proposée récemment par R. Atkinson
et N.F. Kubrakov [70]. Les formules analytiques pour le MOSHG d’une interface air/FM
furent dérivées par A.K. Zvezdin et N.F. Kubrakov [71].

Le formalisme présenté dans ce chapitre a été récemment soumis pour publication
(J. Hamrle et al. [72]).

7.1 Démarche utilisée pour traiter le formalisme du SHG

Le formalisme du SHG présenté ici fait intervenir plusieurs étapes successives. Certaines
d’entre elles sont soutendues par des considérations mathématiques. La démarche utilisée
est schématisée sur la Fig. 7.1.

• La détermination du champ électrique au niveau de la ν ième interface, à la fréquence
fondamentale ω, E(ω)

ν , a déjà été résolue (section 3.2.5 de la version anglaise ou
[72]). Il s’exprime sous la forme matricielle suivante: E(ω)

ν = X(ω)
ν J (ω)

0,+, où X(ω)
ν est

la matrice des éléments de Fresnel généralisés pour la lumière pénétrant le système,
et

J (ω)
0,+ = [E(ω)

0,s,−, E(ω)
0,p,−]T (7.1)

est le vecteur de Jones correspondant.

• L’expression du moment du dipole électrique ponctuel situé sur la ν ième interface
est:

µ(2ω)
ν = χν ⊗ E(ω)

ν E(ω)
ν , (7.2)

où χν est le tenseur de susceptibilité de rang trois (aussi appelé tenseur de suscep-
tibilité non-linéaire, ou tenseur de susceptibilité du second ordre, ou tenseur-χ). Sa
symétrie est discutée en section 8.1.
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Vecteur de Jones entrant à ω
J(ω)

0,+ =
[
E(ω)
0,s,+, E(ω)

0,p,+

]T

Champ électrique à ω sur la νième interface
E(ω)

ν = X(ω)
ν J(ω)

0,+

Dipôle électrique ponctuel de moment
µ(2ω)

ν situé dans un plan ultra-mince de vide
situé sur la νième interface

µ(2ω)
ν = χν ⊗ E(ω)

ν E(ω)
ν

Modification des conditions limites
∆Eµ

ν,s,±,∆Eµ
ν,p,±

Amplitudes modales sortantes émises par un dipôle électrique
ponctuel pour une structure multicouche

A(2ω)
ν,spd =

[
E(2ω)

M+1,s,+,spd, E(2ω)
0,s,−,spd, E(2ω)

M+1,p,+,spd, E(2ω)
0,p,−,spd

]T
= Y(2ω)

ν µ(2ω)
ν

ou J(2ω)
ν,d,spd =

[
E(2ω)

ν,s,d,spd, E(2ω)
ν,p,d,spd

]T
= Z(2ω)

ν,d µ(2ω)
ν

Amplitudes modales sortantes émises par un seul
interface de la structure multicouche

A(2ω)
ν,iface =

[
E(2ω)

M+1,s,+,iface, E
(2ω)
0,s,−,iface, E

(2ω)
M+1,p,+,iface, E

(2ω)
0,p,−,iface

]T

Amplitudes modales sortantes émises par toutes
les interfaces de la structure multicouche

A(2ω)
ν,ml =

[
E(2ω)

M+1,s,+,ml, E
(2ω)
0,s,−,ml, E

(2ω)
M+1,p,+,ml, E
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]T
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iè
re

ém
is

e

Figure 7.1: Schéma du formalisme SHG développé. Pour plus de détails voir la section 7.1.
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• La présence du moment dipolaire µ(2ω)
ν modifie les conditions limites qui doivent

d’abord être déterminées. Pour cela, il est nécessaire de considérer certains as-
pects mathématiques. J’ai proposé de définir et de travailler dans un nouvel espace,
l’espace-q, dans lequel la radiation émise par le dipôle électrique ponctuel est décrite
par une fonction non divergente. Par contre, ce n’est pas le cas dans l’espace-k
transformé de Fourier de l’espace-r réel.

• Les conditions limites aux interfaces, modifiées par la présence de dipôles, sont in-
troduites dans le formalisme des matrices 4 × 4 afin de déterminer les amplitudes
modales émises sortantes. La relation entre les amplitudes modales émises et le
moment dipolaire s’exprime sous la forme matricielle suivante: A(2ω)

ν,spd = Y(2ω)
ν µ(ω)

ν ,

ou par J (2ω)
ν,d,spd = Z(2ω)

ν,d µ(2ω)
ν , où Y(2ω)

ν , Z(2ω)
ν,d représentent les matrices de Fresnel

généralisées sortantes.

• Le vecteur A(2ω)
ν,iface des amplitudes modales émises par une interface est alors déterminé

par intégration sur tous les dipôles situés sur toute l’interface

A(2ω)
ν,iface =

∫∫
dρν A(2ω)

ν,spd(ρν). (7.3)

Le vecteur des amplitudes émises par toute la structure multicouche est alors donné
par la sommation sur toutes les intefaces:

A(2ω)
ml =

M+1∑

ν=1

A(2ω)
ν,iface, (7.4)

où
A(2ω)

ml ≡ [E(2ω)
M+1,s,+,ml, E

(2ω)
0,s,−,ml, E

(2ω)
M+1,p,+,ml, E

(2ω)
0,p,−,ml]

T, (7.5)

représente les amplitudes des modes polarisés s ou p qui se propagent dans le milieu
du dessus (exposant 0), et dans le milieu du dessous (exposant M + 1), dans une
direction définie par q(2ω) = k(2ω)

0 [0, N (2ω)
y ], liée à l’ensemble de la structure.

• Enfin, j’exprime l’intensité totale I(2ω)
j (r) émise en champ lointain. Après calcul on

arrive à

I(2ω)
j (r) ∼

N (2ω)
j |N (2ω)

z,j |2

r2

(
|E(2ω)

j,s,d,ml|
2 + |E(2ω)

j,p,d,ml|
2
)

, (7.6)

où E(2ω)
j,s,d,ml, E

(2ω)
j,p,d,ml sont les amplitudes modales émises par toute la structure, N (2ω)

z,j
est la composante z du vecteur d’onde réduit (Table 3.1) et Nj est l’indice de
réfraction.



Chapitre 8

Sensibilité en profondeur du SHG

“. . . peindre aussi le vert feuillage et la frâıcheur du
vent
la poussière du soleil
et le bruit des bêtes de l’herbe dans la chaleur de l’été
et puis attendre que l’oiseau se décide à chanter . . . ”

Dans ce chapitre, j’utilise le formalisme que j’ai introduit précédemment pour traiter
de la sensibilité en profondeur du SHG, en particulier sur sa sélectivité aux interfaces
enterrées, situées à différentes profondeurs dans une structure multicouche. Dans une
structure multicouche magnétique deux questions fondamentales se posent sur le SHG et
le MOSHG:

• Quelle est l’épaisseur de la couche testée au voisinage de chaque interface, et ceci en
relation avec l’élément du tenseur de susceptibilité χ impliqué?

Comme nous l’avons dit, pour une structure multicouche composée de matériaux
centro-symétriques (comme les métaux), le SHG est généré aux interfaces. Cepen-
dant, les arguments de symétrie ne prédisent en rien l’épaisseur active au voisinage
de l’interface qui génére la SHG.

A .V. Pethukov et al. [73] ont montré, dans le cas d’une surface Al(111), que le SHG
émis par des courants normaux à celle-ci (c.à.d. par un dipôle µ(2ω)

z ), émane d’une
région très localisée à l’interface, tandis que pour des courants transverses (c.à.d. par
un dipôle µ(2ω)

x ou µ(2ω)
y ), cette région est plus diffuse. Ils ont montré que χzzz est

actif sur une épaisseur ultra-mince ∼0,1 nm à l’interface, tandis que χxxx provient
d’une zone estimée à 2 nm d’épaisseur. Ces deux éléments du tenseur χ sont reliés à
différentes modifications de la structure électronique près de l’interface, χzzz étant
plus sensible aux charges de surface et non à la corrugation, tandis que χxxx dépend
plutôt de la diffusion des électrons et de la corrugation à la surface [73].

Ces prédictions furent aussi confirmées par Güdde et al. [74, 75] pour des films
ultra-minces de Co et de Ni déposés sur Cu(001).

• Dans quelle mesure le SHG est il plus sélectif à une interface qu’à une autre dans
une structure multicouche? En d’autres termes, quelle est la configuration SHG la
mieux adaptée pour tester une interface donnée?

Je vais répondre à cette question en tenant compte des éléments de Fresnel généralisés
pour une lumière entrant ou sortant de la multicouche. Les éléments de Fresnel en-
trant (de la matrice X(2ω)

ν ) relient le vecteur de Jones incident au champ électrique
sur chaque interface. D’un autre côté, les éléments de Fresnel sortant (de la matrice
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Y(2ω)
ν ), ou plus tard définis à partir de la matrice Z(2ω)

ν [Éq. 8.8], relient les com-
posantes du dipôle µ(2ω)

j,ν , j = {x, y, z} au vecteur de Jones émis J (2ω)
ν,d à l’extérieur de

la structure. À ma connaissance, il n’existe pas actuellement de traitement général
du SHG et du MOSHG incluant ces éléments de Fresnel.

A. Kirilyuk et al. ont récemment déterminé les valeurs de certains éléments du
tenseur de susceptibilité χijk pour les interfaces air/Pt et Pt/CoNi de la structure
Pt/CoNi/Pt en ajustant la dépendance angulaire du SHG pour plusieurs échantillons
ayant différentes épaisseurs de Co [3]. Cependant, la plupart des travaux publiés (par
exemple [76]) ne tiennent pas compte de ces éléments de Fresnel.

Les expériences de MOSHG qui illustrent ce chapitre ont été effectuées par L. Sampaio
pendant son séjour dans notre groupe à Orsay, sur un montage expérimental situé à
l’Institut d’Optique d’Orsay (Laboratoire Charles Fabry). Dans ce chapitre, je développe
des calculs afin d’interpréter ces résultats expérimentaux. Le montage expérimental utilisé
a été décrit précédemment [77]. Il permet d’effectuer des expériences de MOSHG et de
MOKE dans les mêmes conditions optiques et thermiques (échauffement de l’échantillon
par le faisceau laser).

La polarisation du faisceau incident à la fréquence ω et l’état de polarisation à la
détection, définissent les configuations de base du SHG et du MOSHG. Il s’agit des con-
figurations pp, ps, sp et ss. Par exemple, sp signifie que le faisceau incident est polarisé
selon s (à ω) et que la détection s’effectue suivant une polarisation p (à 2ω).

8.1 Tenseur de susceptibilité non-linéaire χ et sa dépendance
avec l’aimantation

Dans cette section, je discute de la forme du tenseur de susceptibilité non-linéaire χ et
de sa dépendance avec l’aimantation d’interface. Je me limite à des interfaces ayant
des symétries d’ordre 4, 6 ou infini, et à la SHG permise par des transitions dipolaires
électriques. Je ne considère pas les faibles contributions au SHG, dûes aux mécanismes
quadripolaire électrique et dipolaire magnétique. De plus, je suppose que la structure
multicouche est constituée de couches et d’interfaces optiquement isotropes.

Le moment dipolaire électrique ponctuel µ(2ω)
ν = χν ⊗ E(ω)

ν E(ω)
ν est déterminé pour

chaque interface de la structure multicouche. Il peut être exprimé sous la forme matricielle




µ(2ω)

x

µ(2ω)
y

µ(2ω)
z



 =




χxxx χxyy χxzz χxyz χxxz χxxy

χyxx χyyy χyzz χyyz χyxz χyxy

χzxx χzyy χzzz χzyz χzxz χzxy



 ·





(E(ω)
x )2

(E(ω)
y )2

(E(ω)
z )2

E(ω)
z E(ω)

y

E(ω)
z E(ω)

x

E(ω)
x E(ω)

y





, (8.1)

où le tenseur de susceptibilité non-linéaire χ de rang 3 est exprimé par une matrice 3× 6.
Le tenseur χ peut être séparé en deux parties, l’une paire et l’autre impaire en aimanta-

tion. Son développement sera limité aux termes linéaires en aimantation [78]. Les termes
impairs sont linéaires avec l’aimantation et sont répertoriés par l’exposant (m). De plus,
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les termes pairs en aimantation ou non-magnétiques sont supposés constants; l’exposant
(nm) sera utilisé. Le tenseur de susceptibilité non-linéaire peut alors être décomposé en

χ = χ(nm) + χ(m). (8.2)

Comme cela a été indiqué dans la plupart des articles traitant du MOSHG [1, 2, 79], ou
en considérant des arguments de symétrie [14] le tenseur de susceptibilité χ(tra) pour une
interface aimantée transversalement, M ‖ x̂, a la forme

χ(tra) =




0 0 0 0 χ(nm)

xzx χ(m)
xxy

χ(m)
yxx χ(m)

yyy χ(m)
yzz χ(nm)

yzy 0 0
χ(nm)

zxx χ(nm)
zyy χ(nm)

zzz χ(m)
zzy 0 0



 , (8.3)

où les éléments χ(m)
ijk sont linéaires avec l’aimantation, et χ(nm)

ijk indépendants ou quadra-
tiques avec celle-ci. De manière similaire, pour une interface aimantée longitudinalement,
M ‖ ŷ,

χ(lon) =




χ(m)

xxx χ(m)
xyy χ(m)

xzz 0 χ(nm)
xzx 0

0 0 0 χ(nm)
yzy 0 χ(m)

yxy

χ(nm)
zxx χ(nm)

zyy χ(nm)
zzz 0 χ(m)

zzx 0



 (8.4)

et pour une aimantation polaire, M ‖ ẑ

χ(pol) =




0 0 0 χ(m)

xzy χ(nm)
xzx 0

0 0 0 χ(nm)
yzy −χ(m)

xzy 0
χ(nm)

zxx χ(nm)
zyy χ(nm)

zzz 0 0 0



 . (8.5)

Lorsque l’on fait tourner l’échantillon de 90◦ autour de l’axe z, l’aimantation transverse
devient longitudinale. En conséquence, certains éléments χ, induits par une aimantation
transverse, sont identiques à ceux qui proviennent d’une aimantation longitudinale, comme
on peut le prévoir après rotation du tenseur χ de 90◦. Les relations entre éléments χ
sont résumées sur la Table 8.1, aussi bien pour les éléments χ magnétiques que non-
magnétiques.

8.2 Formalisme de la SHG faisant intervenir les éléments de
Fresnel généralisés

Dans cette section, je résume d’abord le formalisme du SHG présenté au chapitre 6, en
introduisant les éléments de Fresnel généralisés sortants et entrants qui font intervenir les
matrices X(ω)

ν et Z(2ω)
ν,d . Lorsque ces matrices de Fresnel sont connues, les réponses du SHG

et du MOSHG peuvent être calculées pour l’ensemble de la multicouche après 4 étapes,
définies par les Éqs.(8.6),(8.7),(8.8) et (8.9). Je suppose encore que la structure multi-
couche est composée de couches isotropes. Ceci permet de simplifier considérablement les
matrices X(ω)

ν and Z(2ω)
ν,d , car la moitié de leurs éléments s’annulent. Cette approximation

est justifiée dans le cas de structures métalliques FM car les perturbations optiques in-
duites par l’aimantation sont généralement faibles. De plus, on suppose que les tenseurs
χ ne dépendant pas des coordonnées latérales x et y.
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transverse → longitudinal

χ(m)
yzz → −χ(m)

xzz

χ(m)
yxx → −χ(m)

xyy

χ(m)
yyy → −χ(m)

xxx

χ(m)
zzy → −χ(m)

zzxm
ag

né
ti

qu
e

χ(m)
xxy → −χ(m)

yxy

χ(nm)
zxx → χ(nm)

zyy

no
n-

m
ag

.
χ(nm)

yzy → χ(nm)
xzx

.

Table 8.1: Relations entre certains éléments magnétiques et non-magnétiques du tenseur de susceptibilité
non-linéaire, provenant d’arguments de symétrie.

L’état de polarisation et l’intensité du faisceau lumineux incident à la fréquence ω sont
décrits par le vecteur de Jones entrant J (ω)

0,+ = [E(ω)
0,s,+, E(ω)

0,p,+]T. Après avoir pénétré dans

la structure multicouche, le faisceau lumineux produit un champ électrique E(ω)
ν = [E(ω)

x,ν ,

E(ω)
y,ν , E(ω)

z,ν ]T à chaque interface ν. J (ω)
0,+ et E(ω)

ν sont reliés par la matrice de Fresnel
entrante X(ω)

ν [Équation (7.1)]



E(ω)

x,ν

E(ω)
y,ν

E(ω)
z,ν



 =




X(ω)

xs,ν 0
0 X(ω)

yp,ν

0 X(ω)
zp,ν



 ·
[
E(ω)

0,s,+

E(ω)
0,p,+

]
. (8.6)

Comme E(ω)
z n’est pas continu à travers l’interface, on suppose que le champ électrique

sur la νième interface peut être représenté par la moyenne de ses valeurs juste au-dessus et
au-dessous de cette interface, c-à-d. E(ω)

ν = (E(ω)
ν+ε + E(ω)

ν−ε)/2, avec ε→ 0.
Le champ électrique E(ω)

ν permet l’émission d’un dipôle sur la ν ième interface, oscillant
à la fréquence 2ω et ayant un moment complexe µ(2ω)

ν





µ(2ω)
x,ν

µ(2ω)
y,ν

µ(2ω)
z,ν




= χν ·





(E(ω)
x,ν )2

(E(ω)
y,ν )2

(E(ω)
z,ν )2

E(ω)
y,ν E(ω)

z,ν

E(ω)
x,νE(ω)

z,ν

E(ω)
x,νE(ω)

y,ν





, (8.7)

comme cela a déjà été exprimé par l’Équation (8.1) dans le calcul général. La radiation
dipolaire se propage alors à travers la structure multicouche pour finalement traverser le
milieu du dessus ou du dessous. Le vecteur de Jones, décrivant la lumière émise par un
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dipôle ponctuel (abrégé par “spd”), situé sur le ν ième interface, est J (2ω)
ν,d,spd = [E(2ω)

ν,s,d,spd,

E(2ω)
ν,p,d,spd]

T, où (j = 0, d = −) s’adresse à la lumière dans le milieu du dessus et (j = M +1,
d = +) au dessous. Rappelons que l’indice d rappelle la direction de propagation, et donc
que +, − sont liés à la propagation de la lumière selon z dans les directions positive ou
négative. Le vecteur de Jones sortant J (2ω)

ν,d,spd est lié au moment dipolaire complexe µ(2ω)
ν ,

au travers de la matrice de Fresnel sortante Z(2ω)
ν,d




E(2ω)
ν,s,d,spd

E(2ω)
ν,p,d,spd



 =




Z(2ω)
sx,ν,d 0 0

0 Z(2ω)
py,ν,d Z(2ω)

pz,ν,d



 ·





µ(2ω)
x,ν

µ(2ω)
y,ν

µ(2ω)
z,ν




. (8.8)

La forme de la matrice Z(2ω)
ν,d montre que la composante µ(2ω)

x du dipôle électrique émis

donne naissance à de la lumière polarisée s, et que les composantes µ(2ω)
y et µ(2ω)

z sont
liées à une polarisation p. Ceci reflète le fait que l’orientation du vecteur des amplitudes
modales émises E (2ω) se trouve dans le plan déterminé par le moment µ(2ω) et le vecteur
k(2ω) × (k(2ω) × µ(2ω)), c-à-d. dans le plan perpendiculaire à k(2ω) et contenant µ(2ω).

L’Équation (8.8) détermine le vecteur de Jones J (2ω)
ν,d,spd qui décrit la radiation émise

par le dipôle ponctuel localisé sur la ν ième interface. En supposant que χν ne dépend pas
des coordonnées latérales [χ(x, y) = const.], la radiation de tous les dipôles ponctuels est
décrite par J (2ω)

ν,d,spd pour de la lumière émise dans la direction q(2ω) = k(2ω)
0 [0, N (2ω)

y ] où

N (ω)
y = N (2ω)

y (section 7.4 de la version anglaise ou [72]). Ceci signifie que la loi de Snell
est encore valable pour de la lumière SHG à 2ω, c-à-d. que le faisceau lumineux émis à
2ω est encore localisé dans le plan d’incidence, en conservant la même composante y du
vecteur d’onde normalisé Ny que pour la lumière incidente à la fréquence ω.

Finalement, l’intensité de la lumière sortante I (2ω)
j est donnée par les Équations (7.6)

I(2ω)
j ∼ N (2ω)

j |N (2ω)
z,j |2




∣∣∣∣∣

M+1∑

ν=1

E(2ω)
ν,s,d,spd

∣∣∣∣∣

2

+

∣∣∣∣∣

M+1∑

ν=1

E(2ω)
ν,p,d,spd

∣∣∣∣∣

2


 . (8.9)

Rappelons que (j = M + 1, d = +) pour le milieu du dessus et (j = 0, d = −) pour le
milieu du dessous. L’incorporation de N (2ω)

z,j dans l’Équation (8.9) est un point important,
sans cela la dépendance angulaire de l’intensité lumineuse émise devient incorrecte.

8.3 Règles de sélection du MOSHG

Comme nous l’avons déjà discuté dans l’introduction de ce chapitre, le MOSHG est usuelle-
ment mesuré dans les configurations pp, ps, sp, ss (entrant-sortant).

Différentes polarisations incidentes donnent naissance à différentes composantes du
champ électrique E(ω)

ν aux interfaces. Le moment associé µ(2ω)
ν est alors déterminé par

le tenseur de susceptibilité non-linéaire χν et par E(ω)
ν . Il est alors très important de

déterminer les règles de sélection reliées à l’expression des composantes µ(2ω)
ν en fonction

des composantes du champ électrique incident pour différentes composantes d’aimantation
testées aux interfaces [Table 8.2, Éq. (8.3) à (8.5)].
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polaire M ||z longitudinale M ||y transverse M ||x non-magnétique

pp
µy = χ(m)

yyyE2
y + χ(m)

yzz E2
z

µz = χ(m)
zzy EyEz

µy = χ(nm)
yzy EzEy

µz = χ(nm)
zyy E2

y+
χ(nm)

zzz E2
z

ps µx = χ(m)
xzyEyEz µx = χ(m)

xyyE2
y + χ(m)

xzz E2
z

sp µy = χ(m)
yxxE2

x µz = χ(nm)
zxx E2

x

ss µx = χ(m)
xxxE2

x

Table 8.2: Composantes de µ(2ω) émises en SHG exprimées en fonction des composantes du champ
electrique E(ω)

ν pour toutes les configurations MOSHG et pour des composantes d’aimantation interfaciales
différentes. Pour simplifier, on omet les indices (ω), (2ω), ν.

La Table 8.3 donne les mêmes résultats que la Table 8.2 mais tient compte de l’égalité
entre certains éléments χ induits par des aimantations transverses et longitudinales (sec-
tion 8.1 et Table 8.1). Dans la Table 8.3 les éléments χ identiques sont identifiés par la
même notation, c-à-d. χa, χb, etc.... De plus, la Table 8.3 souligne les contributions domi-
nantes au MOSHG pour chaque configuration optique et orientation de l’aimantation. Ces
contributions seront déterminées plus tard pour les structures FeSi/DyFeCo et Co/NiO/FeNi.

8.4 Signal magnétique MOSHG

Comme celà a été discuté dans la précédente section, le dipôle électrique ponctuel µ(2ω)
ν

donne des contributions magnétiques et non-magnétiques.
Les relations entre les amplitudes modales pour les faisceaux incident E (ω)

0,s,+, E(ω)
0,p,+ et

émis E(2ω)
ν,s,d,spd, E(2ω)

ν,p,d,spd sont exprimées quantitativement dans la Table 8.4. Ces relations

dépendant des éléments de Fresnel des matrices X(ω)
ν et Z(2ω)

ν,d [Équations (8.6)(8.8)], et
des éléments du tenseur de susceptibilité, décrits par les Équations (8.3) à (8.5). La
relation finale est déterminée pour chaque orientation de l’aimantation et pour toutes les
contributions structurales (c-à-d. non magnétiques).

Comme dans les Tables 8.2 à 8.4, les amplitudes modales qui proviennent des sources
magnétiques et non-magnétiques sont exprimées de manière séparée, la sommation des
amplitudes modales émises est effectuée sur toutes les interfaces (appelées “tot”) et ceci
pour les contributions magnétiques et non magnétiques.

E(2ω,m+nm)
tot,s,d,spd =

∑

ν

E(2ω,m)
ν,s,d,spd +

∑

ν

E(2ω,nm)
ν,s,d,spd = E(2ω,m)

tot,s,d,spd + E(2ω,nm)
tot,s,d,spd.

E(2ω,m+nm)
tot,p,d,spd =

∑

ν

E(2ω,m)
ν,p,d,spd +

∑

ν

E(2ω,nm)
ν,p,d,spd = E(2ω,m)

tot,p,d,spd + E(2ω,nm)
tot,p,d,spd,

, (8.10)

où E(2ω,m)
tot,s,d,spd, E

(2ω,m)
tot,p,d,spd expriment les contributions magnétiques émises à partir de toutes

les interfaces.
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polaire M ||z longitudinale M ||y transverse M ||x non-magnétique

pp
µy = χ(m)

c E2
y + χ(m)

b E2
z

µz = χ(m)
zzy EyEz

µy = χ(nm)
yzy EzEy

µz = χ(nm)
g E2

y+
χ(nm)

zzz E2
z

ps µx = χ(m)
xzyEyEz µx = −χ(m)

a E2
y − χ(m)

b E2
z

sp µy = χ(m)
a E2

x µz = −χ(nm)
g E2

x

ss µx = −χ(m)
c E2

x

nouvelle
notation

notation usuelle

χ(m)
a (dominante) χ(m)

yxx = −χ(m)
xyy

χ(m)
b (faible) χ(m)

yzz = −χ(m)
xzz

χ(m)
c (faible) χ(m)

yyy = −χ(m)
xxx

χ(nm)
g χ(nm)

zyy = −χ(m)
zxx

Table 8.3: Même situation que dans la Table 8.2, mais (i) les contributions magnétiques dominantes sont
soulignées pour toutes les configurations optiques [voir sections 8.9 et 8.10]. (ii) Les éléments χ identiques

sont désignés par les même paramètres χ(m)
a , χ(m)

b , χ(m)
c ou χ(nm)

g (voir Table 8.1). Ici, on omet les indices
(ω), (2ω) et ν.

Finalement, l’intensité totale de la lumière émise est proportionnelle au carré des am-
plitudes totales [Équations (7.6)(8.9)]

I(2ω,m+nm)
tot,s,d ∼ N (2ω)

j |N (2ω)
z,j,d E(2ω,m+nm)

tot,s,d,spd |2

= N (2ω)
j |N (2ω)

z,j,d |
2

[
|E(2ω,nm)

tot,s,d,spd|
2 +

∑

ν

2%
(
E(2ω,m)
ν,s,d,spd (E(2ω,nm)

tot,s,d,spd)
†
)

+ |E(2ω,m)
tot,s,d,spd|

2

]

≈ I(2ω,nm)
tot,s,d +

∑

ν

I(2ω,m)
ν,s,d

(8.11)
et de manière similaire pour l’intensité I(2ω,m+nm)

tot,p,d de la lumière polarisée p. Le terme

quadratique en aimantation |E (2ω,m)
tot,s,d,spd|2, est négligé car il est usuellement beaucoup plus

faible que le terme croisé I(2ω,m)
ν,s,d ∼ 2%

(
E(2ω,m)
ν,s,d,spd (E(2ω,nm)

tot,s,d,spd)†
)
. Ce dernier est appellé sig-

nal magnétique dans la suite. Le signe † précise la forme complexe conjuguée. N (2ω)
z,j,d est la

composante z du vecteur d’onde réduit dans l’état du dessus (j = 1, d = −) ou dans le mi-
lieu du dessous (j = M +1, d = +), et N (2ω)

j représente l’indice de réfraction de l’un de ces
deux milieux. L’équation (8.11) précise le fait bien connu que l’aimantation est détectée au
travers du produit des termes croisés magnétiques et non-magnétiques [1]. Ceci signifie que
la présence d’un terme non-magnétique émis par les interfaces est nécessaire à l’observation
d’une variation du MOSHG avec l’aimantation. La forme du signal magnétique dû à la
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pp
E(2ω,nm)

ν,p,d,spd =
[
Z(2ω)
py,ν,d χ

(nm)
yzy,ν X(ω)

yp,νX(ω)
zp,ν + Z(2ω)

pz,ν,d χ
(nm)
zyy,ν (X(ω)

yp,ν)2

+Z(2ω)
pz,ν,d χ

(nm)
zzz,ν (X(ω)

zp,ν)2
] [

E(ω)
0,p,+

]2

ps

sp E(2ω,nm)
ν,p,d,spd =

[
Z(2ω)
pz,ν,d χ

(nm)
zxx,ν (X(ω)

xs,ν)2
] [

E(ω)
0,s,+

]2

no
n-

m
ag

né
ti

qu
e

ss

pp

ps E(2ω,m)
ν,s,d,spd =

[
Zsx,ν,d χ

(m)
xzy X(ω)

yp,ν X(ω)
zp,ν

] [
E(ω)
0,p,+

]2

sppo
la

ir
e

M
||z

ss

pp

ps E(2ω,m)
ν,s,d,spd =

[
Z(2ω)
sx,ν,d χ

(m)
xyy,ν (X(ω)

yp,ν)2 + Z(2ω)
sx,ν,d χ

(m)
xzz,ν (X(ω)

zp,ν)2
] [

E(ω)
0,p,+

]2

sp

lo
ng

it
ud

in
al

e
M

||y

ss E(2ω,m)
ν,s,d,spd =

[
Z(2ω)
sx,ν,d χ

(m)
xxx,ν (X(ω)

xs,ν)2
] [

E(ω)
0,s,+

]2

pp
E(2ω,m)

ν,p,d,spd =
[
Z(2ω)
py,ν,d χ

(m)
yyy,ν (X(ω)

yp,ν)2 + Z(2ω)
py,ν,d χ

(m)
yzz,ν (X(ω)

zp,ν)2

+Z(2ω)
pz,ν,d χ

(m)
zzy,ν X(ω)

yp,ν X(ω)
zp,ν

] [
E(ω)
0,p,+

]2

ps

sp E(2ω,m)
ν,p,d,spd =

[
Z(2ω)
py,ν,d χ

(m)
yxx,ν (X(ω)

xs,ν)2
] [

E(ω)
0,s,+

]2

tr
an

sv
er

se
M

||x

ss

Table 8.4: Amplitudes modales E (2ω)
ν,s,d,spd, E(2ω)

ν,p,d,spd, émises dans le milieu du dessus (d = −) ou du dessous
(d = +) par une interface ν.
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νième interface FM, I(2ω,m)
ν,s,d , est donné par le produit de l’amplitude modale “magnétique”,

E(2ω,m)
ν,p,d , et de l’amplitude modale totale “non-magnétique”, E (2ω,nm)

tot,p,d , qui provient de toutes
les interfaces, c-à-d. que des amplitudes modales magnétiques sont reliées à la même onde
“non-magnétique”.

8.5 Contraste magnétique

Dans la pratique, il est judicieux d’exprimer le contraste magnétique ρ à partir du rapport
entre les contributions magnétiques et non-magnétiques au SHG [1]. Plus précisément, ρ
est égal au rapport entre la différence des intensités magnétiques MOSHG pour les deux
aimantations à saturation opposées, et l’intensité non-magnétique SHG

ρ =
I(M+) − I(M−)
I(M+) + I(M−)

=
I(2ω,m)
s/p,tot

I(2ω,nm)
s/p,tot

=
2%

[
E(2ω,nm)

tot,s/p,d (E(2ω,m)
tot,s/p,d)

†
]

|E(2ω,nm)
tot,p,d |2

= 2%




E(2ω,m)

tot,s/p,d

E(2ω,nm)
tot,s/p,d



 .

(8.12)
Par exemple, dans le cas particulier d’une configuration pp, et pour un échantillon possédant
trois interfaces FM, toutes ayant des aimantations transverses (Table 8.4):

ρpp =
I(2ω,m)
tot,p,d

I(2ω,nm)
tot,p,d

=
2%

[
E(2ω,nm)

tot,p,d (E(2ω,m)
tot,p,d )†

]

|E(2ω,nm)
tot,p,d |2

(8.13)

où la contribution non-magnétique à l’amplitude modale émise, qui est présente au déno-
minateur de l’équation (8.12), est:

E(2ω,nm)
tot,p,d =

2∑

ν=0

E(2ω,nm)
ν,p,d =

= (E(ω)
0,p,−)2

2∑

ν=0

[
Z(2ω)
py,ν,dχ

(nm)
yzy,νX

(ω)
yp,νX

(ω)
zp,ν + Z(2ω)

pz,ν,dχ
(nm)
zyy,ν(X

(ω)
yp,ν)

2 + Z(2ω)
pz,ν,dχ

(nm)
zzz,ν(X

(ω)
zp,ν)

2
]
.

(8.14)
La contribution magnétique au numérateur s’écrit:

E(2ω,m)
tot,p,d =

2∑

ν=0

E(2ω,m)
ν,p,d =

= (E(ω)
0,p,−)2

2∑

ν=0

[
Z(2ω)
py,ν,dχ

(m)
yyy,ν(X

(ω)
yp,ν)

2 + Z(2ω)
py,ν,dχ

(m)
yzz,ν(X

(ω)
zp,ν)

2 + Z(2ω)
pz,ν,dχ

(m)
zzy,νX

(ω)
yp,νX

(ω)
zp,ν

]
.

(8.15)
Ceci montre que dans le cas particulier de 3 interfaces aimantées, le contraste magnétique
ρpp est exprimé par un rapport de 2 quantités chacune comprenant 18 termes. Par
conséquent, même dans le cas où il y a peu d’interfaces, le MOSHG total implique de
nombreux termes. Par conséquent, pour interpréter les résultats expérimentaux, il est
très important de déterminer d’abord quelles sont les contributions négligeables ou domi-
nantes. Ceci est discuté en sections 8.9 et 8.10 pour interpréter les résultats du MOSHG
sur les structures FeSi/DyFeCo et Co/NiO/FeNi.
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8.5.1 Signal magnétique dans la configuration ps-MOSHG

Dans les sections précédentes, il a été montré que le champ SHG émis par des sources
“non-magnétiques” est nécessaire pour pouvoir mesurer un signal magnétique MOSHG,
et donc un contraste magnétique. Cependant, comme on peut le voir dans la Table 8.2,
les configurations ps et ss ne donnent pas naissance à une SHG non-magnétique. Pour
mesurer un signal magnétique suffisamment grand, par exemple dans une configuration
ps, l’analyseur à la sortie du montage doit être faiblement désorienté de la direction s
par un angle ζa, afin de transmettre une onde partiellement polarisée p qui contient la
SHG non-magnétique. L’intensité lumineuse résultante Ips, dans la configuration appelée
ps-MOSHG, mesurée par le détecteur placé dans le milieu du dessus est (Équation (8.11),
Table 8.2):

I(2ω)
ps,− ∼

∣∣∣E(2ω,m)
tot,s,−

∣∣∣
2
m2

y cos2 ζa + 2%
[
E(2ω,m)

tot,s,−

(
E(2ω,nm)

tot,p,−

)†
]

my sin ζa cos ζa

+ 2%
[
E(2ω,m)

tot,p,−

(
E(2ω,nm)

tot,p,−

)†
]

mx sin2 ζa +
∣∣∣E(2ω,nm)

tot,p,−

∣∣∣
2
sin2 ζa,

(8.16)

où E(2ω,m)
tot,s,− est la composante magnétique émise suivant la polarisation s et E (2ω,m)

tot,p,− , E(2ω,nm)
tot,p,−

sont les composantes magnétiques et non-magnétiques émises en polarisation p. L’Équation
(8.16) montre que la contribution dominante au ps-MOSHG est 2%[E (2ω,m)

tot,s,− (E(2ω,nm)
tot,p,− )†]my

sin ζ0 cos ζa, car ζa est usuellement petit, et donc sin2 ζa ) sin ζa cos ζa.
En conséquence, dans la configuration ps, le signal magnétique dominant est relié à la

composante d’aimantation my, mais les signaux magnétiques linéaires en mx et quadra-
tique en my sont aussi présents. Ces deux derniers sont loin d’être négligeables à cause
de la lumière transmise en polarisation p. Ces composantes additionnelles peuvent modi-
fier la forme du cycle d’hystérésis sp-MOSHG comme on peut le voir pour Co/NiO/FeNi
(section 8.10) ou pour Pt/Co/Pt [77].

8.6 Principe de base contrôlant la résolution MOSHG en
profondeur

Comme nous l’avons discuté dans le précédent chapitre 7, ou en section 8.2, le rayonne-
ment SHG émis par une interface donnée à l’intérieur d’une structure multicouche, dépend
des 3 facteurs suivants:

• du profil en profondeur du champ électrique E(ω)
ν entrant: les composantes tangen-

tielles E(ω)
x , E(ω)

y sont conservées à chaque interface, c’est à dire pour l’ensemble
des couches ultra-minces dans la structure multicouche. La composante normale de
l’induction électrique D(ω)

z est aussi conservée. Ceci signifie que la composante E(ω)
z

n’est, par contre, pas conservée et que son profil peut être estimé à partir de la
relation simple

ε(ω)
0,νE(ω)

z ≈ const, (8.17)

où ε(ω)
0,ν est l’élément de permittivité diagonal de la ν ième couche. En conséquence,

pour la lumière entrante, l’excitation dipolaire dûe à la composante E(ω)
z peut différer
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de manière significative pour différentes interfaces, contrairement à ce qui se passe
pour l’excitation par E(ω)

x et E(ω)
y .

La relation entre le vecteur de Jones rentrant J (ω)
0,+ = [E(ω)

0,s,+, E(ω)
0,p,+]T et le champ

électrique aux interfaces E(ω)
ν implique les éléments de Fresnel généralisés entrant

X(ω)
xs , X(ω)

yp , X(ω)
zp [voir Équation (8.6)]. L’intensité finale de la lumière SHG émise

dépend de la puissance 4ème du champ électrique à l’interface,

• sauf dans de rares cas [2], les valeurs des éléments χijk,ν à chaque interface ν sont
généralement inconnues. L’intensité SHG émise dépend alors quadratiquement des
éléments χijk,ν ,

• l’intensité lumineuse I(2ω)
j émise par un dipôle électrique ponctuel, ayant un moment

unité |µ(2ω)
ν | = 1, peut être calculée à partir de deux étapes successives. D’abord

le vecteur de Jones J (2ω)
ν,d de la lumière émise est calculé à partir de la connaissance

du dipôle µ(2ω)
ν , en utilisant la matrice de Fresnel sortante Z(2ω)

ν,d , c-à-d. J (2ω)
ν,d =

Z(2ω)
ν,d µ(2ω)

ν . Ensuite, à partir de ce vecteur de Jones sortant, on détermine l’intensité

de la lumière émise, I(2ω)
j , à partir de l’équation (8.9). Dans les sections suivantes,

on démontre que la radiation issue des composantes dipolaires tangentielles, µ(2ω)
x,ν et

µ(2ω)
y,ν , dans l’air est plus dépendante de la profondeur à laquelle est placé le dipôle

que pour une composante µ(2ω)
z (Figures 8.2, 8.7, 8.11, 8.17). Dans le cas d’une

radiation dans un milieu optique plus dense (par exemple dans le milieu du dessous:
verre), la situation devient plus complexe. Comme nous le montrerons plus tard,
différents comportements apparaissent, lorsque la lumière est émise à des angles plus
grands ou plus faibles que l’angle de reflexion totale de l’interface air/verre.

8.7 Cas d’une interface air/verre

Le profil en profondeur de la valeur maximale du champ électrique en un point donné
de l’espace mais au voisinage de l’interface air/verre, est présenté sur la Figure 8.1. Elle
donne le profil des valeurs absolues des composantes du champ électrique |E(ω)

x |, |E(ω)
y | et

|E(ω)
z | à l’interface qui détermine la force des dipôles µ(2ω)

ν qui émettent la lumière. Le
profil des composantes du champ électrique à un instant t s’écrit: %(E(ω)

j exp[−iωt]), avec
j = {x, y, z} [Équation (2.1)], mais nous ne présentons pas ici ce profil.

8.7.1 Profil de E(ω) à l’interface air/verre

Comme prévu, les composantes tangentielles E(ω)
x , E(ω)

y sont continues à travers les in-
terfaces (Figure 8.1, à droite). La forte valeur du champ électrique dans l’air est dû aux
interférences entre les faisceaux incidents et réfléchis. Le saut marqué du profil de E(ω)

z à
l’interface (Figure 8.1, à gauche) provient de la continuité de la composante normale de
l’induction électrique D(ω)

z = ε(ω)
0,νE(ω)

z,ν à l’interface. En général, les dipôles situés dans un
milieu optique plus dense sont plus efficacement excités par les composantes E(ω)

z . Les
valeurs de E(ω)

z à chaque interface déterminent l’efficacité du SHG.



74 CHAPITRE 8. SENSIBILITÉ EN PROFONDEUR DU SHG
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Figure 8.1: Profils en profondeur des amplitudes du champ électrique |E(ω)
x | (pour une polarisation

incidente s) et |E(ω)
y |, |E(ω)

z | (pour une polarisation incidente p) pour le système air/verre et pour l’énergie
de photons E(ω) = 1, 55 eV. L’angle d’incidence est fixé à ϕ = 45◦. Les amplitudes des ondes incidentes s
et p sont prises égales à 1.
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Figure 8.2: Dépendances angulaires des intensités I(2ω)
s et I(2ω)

p émises en polarisation s et p par les
dipôles unitaires µ(2ω), orientés selon x, y ou z, pour le système air/verre et une énergie des photons
E(2ω) = 3, 1 eV. Elles sont issues de 4 dipôles localisés à des profondeurs différentes. Un des dipôles est
situé exactement sur l’interface air/verre (ligne bleue continue), deux dipôles sont situés dans l’air à 10
et 20 nm au-dessus de l’interface (ligne en tirets–pointillés verte et rouge) et dans le verre à 10 et 20 nm
au-dessous de l’interface (ligne en tirets bleue claire et magenta). Les deux figures dans une même colonne
contiennent les mêmes informations, mais elles sont présentées dans des référentiels soit cartesiens, soit
polaires. L’intensité de la lumière sur le cercle frontière au graphe polaire, est indiquée par un numéro
rouge à l’intérieur.
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Figure 8.3: L’angle de la lumière émise à 2ω est défini par ϕr. L’angle d’incidence est ϕ et ϕT est l’angle
de réflexion totale pour l’interface verre/air: ϕT = 180◦ − arcsin(N (2ω)

air /N (2ω)
glass) ≈ 137◦.

• L’intensité lumineuse totale émise à 2ω dépend de la puissance 4ème du champ
électrique excitateur, c-à-d. I(2ω) ∼ |E(ω)

i E(ω)
j |2.

• Dans le cas de multicouches métalliques les métaux peuvent avoir de grandes per-
mittivités, |ε(ω)

0,ν | 2 20− 30, spécialement pour E = 1, 55 eV (800 nm), correspondant
au laser utilisé pour les mesures de SHG. Dans ce cas, les propriétés optiques sont
très influencées par la queue de dispersion de Drude de l’indice.

8.7.2 Radiation dipolaire de l’interface air/verre

Le but de cette partie est de discuter la variation de l’intensité lumineuse avec la posi-
tion en profondeur du dipôle qui émet la lumière à 2ω. L’intensité lumineuse émise par
différents dipôles ponctuels ayant le même moment et la même orientation, mais localisés
à cinq profondeurs différentes au voisinage de l’interface air/verre, est representée sur la
Figure 8.2. Un dipôle est situé sur l’interface air/verre, deux dipôles sont situés 10 et
20 nm au-dessus, dans l’air, et 2 dipôles sont situés 10 et 20 nm au-dessous, dans le verre.
La radiation émise est calculée pour des dipôles de module unité (|µ(2ω)

ν | = 1) et pour des
orientations x, y, z. La Figure 8.2 représente la dépendance angulaire de la lumière émise,
c-à-d. pour un angle d’émission ϕr, comme défini sur la Figure 8.3 [80].

• La radiation émise dans l’air ne varie pas de manière significative avec la position des
dipôles ou avec leur orientation (notez que les graphiques présentés sur la Figure 8.2
ont des échelles différentes). Les maxima de la radiation émise par les composantes
dipolaires µ(2ω)

x , µ(2ω)
y ont lieu pour ϕr = 0, c-à-d. lorsque l’on observe le dipôle le

long de la normale à l’interface. Par ailleurs, la composante µ(2ω)
z n’émet pas de

lumière pour ϕ = 0 et présente un maximum pour ϕr 2 60◦.

• La radiation émise dans le verre, c-à-d. dans un milieu optique plus dense est plus
importante que dans l’air. Pour les composantes dipolaires µ(2ω)

x , µ(2ω)
y , un maximum

prononcé est observé au voisinage de l’angle de réflexion totale ϕT pour l’interface
verre/air, ϕT = 180◦ − arcsin(N (2ω)

air /N (2ω)
verre)) ≈ 137◦.
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• La radiation émise dans l’air a presque la même amplitude quelle que soit la position
en profondeur du dipôle. D’un autre côté, la radiation émise dans le verre est beau-
coup plus sensible à cette position, particulièrement au-dessus de l’angle de réflexion
totale de l’interface verre/air, c-à-d. pour 90◦ < ϕr < 137◦ (Figure 8.2). Ceci peut
être interprété en considérant que dans cet intervalle, N (2ω)

y > 1, et que N (2ω)
z,air dans

l’air est purement imaginaire, ce qui donne naissance à une onde évanescente dans
l’air. De plus, dans le verre pour la même valeur de N (2ω)

y , la composante z du
vecteur d’onde normalisé N (2ω)

z,verre est réel, ce qui donne naissance à l’émission d’une
onde EM. Ceci peut être compris par une conversion entre l’onde évanescente dans
l’air et l’onde émise dans le verre.

Cette onde évanescente peut être utilisée pour étudier des modifications dans la
structure multicouche, par exemple de la distance séparant le dipôle de l’interface.
Naturellement, les perturbations de cette onde évanescente modifient la propagation
de l’onde à l’intérieur du verre. Cette onde évanescente permet d’expliquer pourquoi
l’émission obtenue pour un angle supérieur à l’angle de réflexion totale (90◦ < ϕ <
137◦) dépend beaucoup de la position en profondeur du dipôle, mais pas pour un
angle inférieur à l’angle de réflexion totale 137◦ < ϕr < 180◦.

Notons encore que la variation d’intensité lumineuse émise avec la position du dipôle
est plus sensible pour une radiation associée à la composante µ(2ω)

z (Fig. 8.2).

8.8 Un système modèle: air/Fe/verre

Dans cette section, je considère un système modèle plus compliqué consistué d’une couche
FM de 30 nm de Fe déposée sur du verre. Je considère ici quatre positions pour les dipôles,
deux étant localisés sur les interfaces air/Fe et Fe/verre et les deux autres étant situés dans
la couche de Fe à des distances de 5 et 10 nm de l’interface air/Fe.

Le but est de montrer l’influence d’une onde évanescente sur la radiation d’un dipôle.
Nous considérerons ci-dessous deux cas pour cette structure air/Fe(30 nm)/verre. On
suppose d’abord que la partie imaginaire de la permittivité diagonale du Fe est nulle, c-
à-d. "(ε(ω,2ω)

0 ) = 0 (Fig. 8.4, 8.5). Dans un second cas, on suppose que cette permittivité
diagonale est non-nulle (Figures 8.6, 8.7). Pour les valeurs des constantes optiques utilisées,
voir l’Appendice 8.11.

8.8.1 Cas d’une couche de Fe non-absorbante, "(ε0) = 0

Le profil du champ électrique dans cette structure est présenté sur la Figure 8.4. Les
composantes transverses du champ électrique sont encore continues aux interfaces. La
décroissance du champ électrique dans l’air et dans Fe est encore dûe à l’interférence entre
les faisceaux incidents et réfléchis. Comme prévu, la composante E(ω)

z a un profil abrupt
aux interfaces, et sa valeur reste presque constante dans chaque couche.

Le rayonnement des 4 dipôles définis précédemment est présentée sur la Figure 8.5.
Dans l’air, il ne dépend pas de manière significative de leurs positions en profondeur. Le
rayonnement de dipôles localisés près de l’interface air/verre et émettant dans le verre
montre un comportement similaire à celui d’un dipôle placé sur l’interface air/verre dans
la structure simple décrite en section 8.7. L’intensité émise dépend de manière significative
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Figure 8.4: Profils en profondeur des modules des composantes des champs électriques |Ex| (onde inci-
dente s unitaire), |Ey|, |Ez| (onde incidente p unitaire) pour la structure air/Fe(30 nm)/verre, à l’énergie

des photons E(ω) = 1, 55 eV et à un angle d’incidence ϕ = 45◦. &(ε(ω)
0 ) du Fe est supposé nul.
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Figure 8.5: Dépendances angulaires des intensités I(2ω)
s et I(2ω)

p émises par des dipôles unitaires µ(2ω),
orientés selon x, y ou z, pour la structure air/Fe(30 nm)/verre à une énergie de photons E(2ω) = 3, 1 eV.
Les dipôles sont situés sur l’interface air/Fe (ligne rouge continue), sur l’interface Fe/verre (ligne bleue

claire continue), et 5 et 10 nm au-dessous de l’interface air/Fe (lignes en tirets verte et bleue). &(ε(2ω)
0 ) du

Fe est supposé nul.
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de la position des dipôles lorsqu’ils émettent à des angles ϕr > ϕT (90◦ < ϕr < 137◦) et
peu pour ϕr < ϕT (137◦ < ϕr < 180◦). Les raisons en sont les suivantes:

• les modes qui émettent dans le verre à des angles supérieurs à ϕT deviennent
évanescents dans l’air,

• la décroissance de l’onde évanescente dépend de manière importante de la distance
du dipôle à l’interface air/verre.

8.8.2 Cas d’une couche de Fe absorbante, "(ε0) #= 0

La différence principale avec le cas précédent est que maintenant toutes les ondes se
propageant dans le Fe sont en partie évanescentes. Le profil du champ électrique dans
cette situation est présenté sur la Figure 8.6. E(ω)

z montre encore un profil discontinu
aux interfaces (Figure 8.6). Pour les composantes tangentielles du champ électrique E(ω)

x ,
E(ω)

y , la situation diffère de celle trouvée précédement (Figure 8.4), car le champ électrique
est évanescent et décroit rapidement dans la couche de Fe et la lumière est essentiellement
réfléchie par l’interface air/Fe.

Le rayonnement des quatre dipôles précédents présents à l’intérieur de la structure
air/Fe/verre est présentée sur la Figure 8.7. Par opposition aux cas précédents (Figure 8.5),
les amplitudes des ondes émettant dans l’air sont maintenant sensibles à la localisation
des dipôles en profondeur. Ceci provient du fait que tous les modes sont évanescents dans
la couche de Fe, car "(ε(ω)

0 ) est fini. Toutes les ondes émises par des dipôles localisés dans
le Fe sont aussi fortement dépendantes de la distance des dipôles à l’interface air/Fe.

Par contre, la Figure 8.7 montre que le rayonnement des trois dipôles supérieurs dans
le verre ne dépend pas de manière significative de leur position en profondeur. Ceci peut
s’expliquer car tous ces dipôles sont trop éloignés de l’interface Fe/verre et par conséquent
l’onde évanescente dans Fe est amortie avant de sortir du verre. Ceci peut être démontré
à partir d’un calcul où les dipôles sont situés dans la couche de Fe, près de l’interface
Fe/verre. Dans ce cas, l’émission dans le verre des dipôles est dépendante de la profondeur
tandis que ceux qui émettent dans l’air n’en dépendant pas.

Discutons maintenant des résultats expérimentaux obtenus dans deux structures en
couches FM intéressantes pour les applications, FeSi/DyFeCo et Co/NiO/NiFe.

8.9 MOSHG de la structure FeSi/DyFeCo

Dans cette section, on présente et discute des résultats sur le MOSHG et le LMOKE du
système FeSi/DyFeCo. On met en évidence la sensibilité en profondeur du MOSHG aux
interfaces enterrées.

8.9.1 Propriétés de l’ échantillon

La structure SiO2(10 nm)/Fe0,96Si0,04(5 nm)/Dy0,30Fe0,58Co0,12(30 nm)/verre [présentée sur
la Figure 8.8(a)] fut préparé dans le groupe du Professeur Le Gall (Université de Brest).
Les conditions de préparation et les propriétés structurales de ce système sont présentées
dans la thèse de R. Sbiaa [81]. Dy0,30Fe0,58Co0,12 est un ferrimagnétique amorphe avec
une température de Curie Tc = 200◦C et une température de compensation Tcomp = 60◦C.
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Figure 8.6: Profils en profondeur des modules des composantes des champs électriques |Ex| (onde inci-
dente s unitaire), |Ey|, |Ez| (onde incidente p unitaire) pour la structure air/Fe(30 nm)/verre, pour une

énergie de photons E(ω) = 1, 55 eV, et à un angle d’incidence ϕ = 45◦. &(ε(ω)
0 ) du Fe est supposé non nul.
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Figure 8.7: Dépendances angulaires des intensités I(2ω)
s et I(2ω)

p émises par des dipôles unitaires µ(2ω),
orientés selon les directions x, y ou z pour la structure air/Fe(30 nm)/verre, pour une énergie de photons
E(2ω) = 3, 1 eV. Les dipôles sont situés sur l’interface air/Fe (ligne rouge continue), sur l’interface Fe/verre
(ligne bleue claire continue), 5 et 10 nm au-dessous de l’interface air/Fe (lignes en tirets verte ou bleue).

&(ε(2ω)
0 ) du Fe est supposé non nul (Appendice 8.11).
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DyFeCo présente une grande anisotropie perpendiculaire et un champ coercitif élevé.
Fe0,97Si0,03 est un matériau ferromagnétique polycristallin avec une température de Curie
élevée Tc = 700◦C qui présente une faible coercivité et une anisotropie planaire.
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Figure 8.8: (a) Schéma de la structure FeSi/DyFeCo étudiée. (b) Calcul 2D du profil en profondeur de
la désorientation de l’aimantation par rapport à la normale à l’échantillon.

Dans cette bicouche FeSi/DyFeCo, les spins des deux couches ferromagnétique et ferri-
magnétique (FeSi et DyFeCo) sont couplés mais présentent des anisotropies compétitives
dans le plan et hors plan. Par LMOKE nous avons demontré la faiblesse de l’anisotropie
planaire du film. Dans la structure FeSi/DyFeCo on mesure un cycle d’hystérésis LMOKE
presque carré pour la couche FeSi (Figure 8.14) avec un champ coercitif Hc = 20 Oe à
température ordinaire. Ce champ coercitif est plus grand que celui qui a été trouvé pour
une couche de FeSi isolée, pour laquelle Hc est seulement de quelques Oe. Ceci est at-
tendu, car dans cette structure la couche de FeSi est couplée à DyFeCo. Par contre, une
couche isolée de DyFeCo, ne présente aucun LMOKE en champ faible, ce qui confirme
sa grande anisotropie perpendiculaire. Sous champ magnétique perpendiculaire DyFeCo,
dans la structure FeSi/DyFeCo, présente un cycle d’hystérésis PMOKE carré avec un
grand champ coercitif Hc = 2000 Oe.

Par symétrie, en l’absence de toute anisotropie planaire, l’anisotropie des spins est sup-
posée être la même à l’intérieur d’un plan horizontal. Le résultat des calculs 2D du profil
en profondeur de cet état d’équilibre des spins en champ nul, qui résulte des anisotropies
compétitives, est présenté sur la Figure 8.8(b) [82]. En champ nul, l’aimantation de la
couche FeSi de couverture est orientée à 52◦ du plan du film, c-à-d. loin de l’état planaire
prévu pour une couche isolée.

8.9.2 Calcul des coefficients de Fresnel pour la structure FeSi/DyFeCo

Le profil en profondeur du champ électrique dans la structure FeSi/DyFeCo est présenté sur
la Fig. 8.9, pour E = 1, 55 eV et pour un angle d’incidence ϕ = 45◦. Comme d’habitude, le
profil des composantes tangentielles E(ω)

x , E(ω)
y décroit très lentement quand on s’enfonce

dans la multicouche. Le profil de la composante normale, E(ω)
z , présente encore des sauts

aux interfaces et E(ω)
z a une faible valeur à l’interface FeSi/DyFeCo car les couches sont

toutes deux métalliques et possèdent donc des valeurs de permittivité plutôt élevées. Pour
les constantes optiques impliquées, voir l’Appendice 8.11.

Pour être plus explicite, les valeurs calculées des éléments de Fresnel entrant généralisés
X(ω)

xs,ν , X(ω)
yp,ν et X(ω)

zp,ν , sont représentées sur la Fig. 8.10 sous forme polaire. Cette repré-
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sentation contient aussi l’information sur la phase de E(ω) à l’interface (rappelons que
si l’amplitude du champ incident |E (ω)

0,Π,+| = 1, le champ électrique aux interfaces valent

|E(ω)
x | = |X(ω)

xs,ν |, |E(ω)
y | = |X(ω)

yp,ν |, |E(ω)
z | = |X(ω)

zp,ν |). Sur la Fig. 8.10 on peut voir que
si l’on augmente la profondeur de l’interface, les modules et les phases de X (ω)

xs,ν et de
X(ω)

yp,ν décroissent lentement. La plus grande valeur de X (ω)
zp,ν est évidemment obtenue à

l’interface air/SiO2, et est négligeable pour les interfaces FeSi/DyFeCo et DyFeCo/verre
plus profondes.

Le rayonnement SHG émis par des dipôles electriques ponctuels localisés sur chaque
interface de la structure est représenté sur la Fig. 8.11. On peut voir que la SHG est
générée par les composantes dipolaires µ(2ω)

x et µ(2ω)
y qui dépendant de la position du

dipôle. Comparée à l’interface FeSi/DyFeCo, l’interface SiO2/FeSi émet une intensité plus
élevée d’un facteur 2 pour µ(2ω)

x et 1,6 pour µ(2ω)
y . La radiation émise par l’interface la plus

profonde, DyFeCo/verre, est négligeable dans l’air; elle ne sera pas prise en considération
par la suite. D’un autre côté, la radiation émise par le dipôle µ(2ω)

z dans l’air est beaucoup
plus intense, par un facteur 3, que celles provenant de µ(2ω)

x et µ(2ω)
y . De plus, la radiation

émise par la composante µ(2ω)
z dépend peu de la profondeur du dipôle.

Les résultats précédents sont aussi nets sur la Fig. 8.12, où les éléments de Fres-
nel sortant généralisés Z(2ω)

sx,ν,−, Z(2ω)
py,ν,− et Z(2ω)

pz,ν,−, décrivent la radiation émise dans l’air
à partir des composantes dipolaires µ(2ω)

x , µ(2ω)
y et µ(2ω)

z . La Fig. 8.12 représente les
éléments de Fresnel sous forme polaire pour la structure FeSi/DyFeCo, pour ϕr = 45◦

et une énergie de photons E(2ω) = 3, 1 eV. Notons que la relation entre l’intensité de la
lumière émise (unité arbitraire) et les coefficients Z (2ω)

ij,ν,d s’écrit: Is = N (2ω)
0 |N (2ω)

z,0 Zsx,ν,−|2,
Ip = N (2ω)

0 |N (2ω)
z,0 Zpy,ν,−|2 et Ip = N (2ω)

0 |N (ω)
z,0 Zpz.ν,−|2, où N (2ω)

0 représente l’indice de
réfraction de l’air à la fréquence 2ω, et N (2ω)

z,0 la composante z du vecteur d’onde dans
l’air. C’est pourquoi j’ai préféré représenter la quantité N (2ω)

z,0 Z(2ω)
ij,ν,−, plutôt que Z(2ω)

ij,ν,− sur

la Fig. 8.12. Le module et la phase des éléments Z(2ω)
sx,− et Z(2ω)

py,− décroissent de manière con-
tinue avec la profondeur. La situation n’est pas aussi évidente pour les éléments Z (2ω)

pz,ν,−

(associés avec µ(2ω)
z,ν ), où toutes les contributions de la première des trois interfaces ont

approximativement le même module et la même phase. L’élément Z (2ω)
pz,ν,− décroit plus

lentement avec la profondeur que les éléments Z(2ω)
sx,− et Z(2ω)

py,−.

En conclusion, l’ingrédient le plus actif sur la sensibilité en profondeur du MOSHG
dans la structure FeSi/DyFeCo est le profil de E(ω)

z lorsque l’on s’enfonce dans la structure.

8.9.3 Résultats et discussion du MOSHG pour la structure FeSi/DyFeCo

Les résultats obtenus en MOSHG sur la structure FeSi/DyFeCo sont présentés sur les
Figs. 8.13 et 8.14. Les expériences furent effectuées sous incidence oblique (ϕ = 45◦), le
faisceau incident entrant par la face SiO2.

Comparons les cycles d’hystérésis MOSHG transverses (H ‖ x̂), obtenus en polarisa-
tions pp et sp, présentés sur la Fig. 8.13.

La coercivité présentée par les deux cycles est nettement différente (6Oe en configu-
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Figure 8.13: Cycles d’hystérésis MOSHG en champ transverse (H ‖ x̂) pour la structure FeSi/DyFeCo
mesuré (a) dans configuration pp, (b) dans configuration sp. L’angle d’incidence vaut ϕ = 45◦.

ration pp et 13 Oe en sp). Notons que l’intensité de la lumière incidente est comparable
dans les deux cas, c.à.d. que l’on prévoit le même échauffement par le faisceau laser. La
différence de coercivité est expliquée ainsi: les spins localisés près de la interface SiO2/FeSi
se renversent très facilement sous champ appliqué dans le plan du film car ils ne sont pas
très couplés aux spins de la couche de DyFeCo. Donc, lorsque l’on augmente le champ, les
spins se renversent d’abord à la surface de FeSi. Sous faible champ, on génère donc une
structure des spins en spirale entre la surface de FeSi et l’interface FeSi/DyFeCo, donnant
naissance à une pseudo-paroi de Bloch en épaisseur. Ce comportement magnétique permet
d’expliquer la forme et la coercivité des cycles pp et sp-MOSHG. Ceci signifie que:

(i) le pp-MOSHG transverse est sélectif à l’aimantation de l’interface supérieure,

(ii) le sp-MOSHG transverse est sensible à l’ensemble des deux premières interfaces
SiO2/FeSi et FeSi/DyFeCo, probablement d’extension en profondeur plus impor-
tante.

Le point (i) est en accord avec les régles de sélection (Table 8.2) et l’estimation du
champ électrique aux interfaces en configuration pp. Le champ électrique à la fréquence
fondamentale ω, polarisé selon p, dépend des composantes E(ω)

y et E(ω)
z . La sélectivité

du MOSHG à l’interface SiO2/FeSi s’explique simplement par l’allure du profil de E(ω)
z

(Fig. 8.9), qui est beaucoup plus marquée à cet interface.
Considérons maintenant la relation entre les composantes des dipôles et le champ

électrique à ω, issue des règles de sélection (Table 8.2). Le signal magnétique en configu-
ration transverse pp est relié à µ(2ω)

y = χyyy(E
(ω)
y )2+χyzz(E

(ω)
z )2 and µ(2ω)

z = χzzyE
(ω)
y E(ω)

z .
Comme les résultats expérimentaux prouvent que l’on est principalement sensible à l’in-
terface supérieure, ceci veut dire que χyyy est négligeable par rapport à χyzz et χzzy. De
plus, de la comparaison entre les cycles pp et ps, on montrera plus loin que χyzz est faible
par rapport à χzzy. On peut en conclure que le signal magnétique observé en configuration
transverse pp provient du terme µ(2ω)

z = χzzyE
(ω)
y E(ω)

z . Ceci est confirmé par le fait que la
radiation dipolaire provient essentiellement de la composante µ(2ω)

z (et donc de χzzy) qui
est environ 3 fois plus élevée que celle qui provient de µ(2ω)

y (Figs. 8.11 and 8.12). De plus,
comme l’ont déjà mentionné Pethukov et al. [73] pour Al(111), et si nous étendons leurs
résultats à notre système, on s’attend à ce que la radiation due à µ(2ω)

z provienne d’une
région interfaciale beaucoup plus fine (∼0,1 nm) que pour les composantes µ(2ω)

x et µ(2ω)
y
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(∼1 nm). Cet argument conforte la forte sélectivité de la configuration pp à l’interface FM
supérieur SiO2/FeSi. Des résultats similaires furent obtenus par Güdde et al. [74] pour
des couches ultra-minces de Co et de Ni déposées sur Cu(001).

Le point (ii) est en accord avec les propriétés caractéristiques de la configuration trans-
verse sp. La composante du champ électrique E(ω)

x garde approximativement la même
valeur aux deux interfaces FM SiO2/FeSi et FeSi/DyFeCo (Fig. 8.9). En conséquence,
les dipôles localisés sur les deux interfaces FM sont excités de manière presque similaire.
Le signal magnétique est relié à µ(2ω)

y = χyxx(E(ω)
x )2 (voir Table 8.2). L’intensité de la

lumière émise par la composante µ(2ω)
y est plus forte d’un facteur 1,6 pour l’interface FM

supérieure SiO2/FeSi que pour celle du dessous, FeSi/DyFeSi. En première approximation,
les deux contributions sont donc comparables (Fig. 8.11 et 8.12). Si l’on suppose que χyxx

est identique pour les deux interfaces, la contribution de l’interface supérieure SiO2/FeSi
devient à peu près deux fois celle de l’autre interface FeSi/DyFeCo. Ce résultat est encore
renforcé par le fait que µ(2ω)

y concerne une zone étendue au voisinage de l’interface plus
que µ(2ω)

z [73].
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Figure 8.14: Cycles d’hystérésis MOSHG et LMOKE pour la structure FeSi/DyFeCo mesurés dans: (a)
la configuration pp, H ‖ x̂; (b) la configuration ps, H ‖ ŷ. (c) Cycles d’hystérésis LMOKE mesurés dans
les mêmes conditions thermiques. L’angle d’incidence est toujours ϕ = 45◦.

Commentons maintenant les cycles d’hystérésis présentés sur la Fig. 8.14. Des cycles
d’hystérésis mesurés en LMOKE et en MOSHG ont été enregistrés en utilisant le même
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flux lumineux incident ; c.à.d. dans les mêmes conditions thermiques. Le cycle MOSHG
mesuré en configuration longitudinale ps, est très similaire à celui qui a été mesuré en
configuration transverse sp. Le terme responsable du signal magnétique en configuration
ps est: µ(2ω)

x = χxyy(E
(ω)
y )2 + χxzz(E

(ω)
z )2. La grande coercitivité présentée par le cycle

ps signifie que les deux interfaces sont ici concernées. Donc, la contribution χxzz(E
(ω)
z )2

doit être plus faible que celle qui provient du terme χxyy(E
(ω)
y )2. Ce résultat, associé à

la relation de symétrie χxzz = −χyzz (Table 8.1 ou 8.3) permet de montrer que le terme
µz = χzzyE

(ω)
y E(ω)

z est dominant dans la configuration pp. Cette propriété a été utilisée
précédemment. Par contre, le LMOKE testant l’aimantation de manière plus uniforme
en profondeur, donne un cycle d’hystérésis ayant un fort champ coercitif et présentant
une pente moins abrupte que le MOSHG en configuration longitudinale ps. Cette plus
faible pente résulte d’une distribution plus large de champs coercitifs sur une plus forte
épaisseur.

8.10 MOSHG de la structure tricouches Co/NiO/NiFe

Dans cette section, nous comparons les résultats de MOSHG et de MOKE pour la structure
tricouche Co(FM)/NiO(AFM)/NiFe(FM), et discutons de la sensibilité en profondeur du
MOSHG par rapport aux interfaces.

8.10.1 Propriétés des échantillons étudiés

En général le couplage d’échange unidirectionnel à l’interface entre une couche ferro-
magnétique (FM) et une couche antiferromagnétique (AFM), discuté dans la littérature
depuis les années 60, se manifeste en particulier par un décalage du cycle d’hystérésis en
champ et une augmentation de la coercivité de la couche FM [83].

Les multicouches FeNi/NiO/Co utilisées correspondent plus exactement à la structure
CoO(2 nm)/Co(2 nm)/NiO(t(NiO))/NiFe(2 nm)/Cu(5 nm)/SiO2(80 nm)/Si, et ont été fab-
riquées et étudiées précédemment dans l’équipe de B. Dieny, SPINTEC, Grenoble [84, 85].
La multicouche était initialement couverte par une couche de Co. En accord avec des
résultats obtenus à Grenoble, on suppose que le Co est oxydé sous la forme de CoO sur
une épaisseur de 2 nm. La préparation de l’échantillon et ses propriétés structurales et
magnétiques ont déjà été publiées [84, 85]. Ici, nous mentionnons seulement quelques uns
de ces résultats qui sont importants pour l’interprétation de nos données.

On présente des études de MOSHG sur des échantillons Co/NiO/FeNi ayant deux
épaisseurs différentes de NiO, t(NiO) = 4nm et 8 nm. Dans ce système, le couplage entre
Co et FeNi s’effectue via la couche séparatrice AFM NiO. La couche de Co présente une
anisotropie uniaxiale résultant de la déposition sous incidence oblique de la couche de NiO
[84]. Les deux couches FM présentent entre elles un couplage d’échange unidirectionnel
négligeable, comme cela est attendu pour des systèmes à faible anisotropie, comme le
NiO [86, 84]. La couche NiFe ne présente pas d’axe de facile aimantation dans le plan de
manière intrinsèque. Le couplage entre ces deux couches FM est réduit lorsqu’on augmente
l’épaisseur de la couche séparatrice de NiO. Pour t(NiO) = 8 nm, les aimantations dans les
couches de NiFe et Co sont parallèles, tandis que pour t(NiO) = 4nm, le couplage entre ces
couches FM est à 90◦. Ce couplage à 90◦ provient certainement de la rugosité d’interface
associé à une faible valeur de l’anisotropie effective de NiO [84, 85].
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Discutons maintenant les résultats expérimentaux obtenus en MOSHG. La lumière
entre toujours par la face CoO, sous un angle d’incidence ϕ = 45◦, et une énergie E(ω) =
1, 54 eV (λ(ω) = 800 nm).

8.10.2 Éléments de Fresnel entrant pour la structure Co/NiO/FeNi

Le profil du champ électrique E(ω) dans la structure Co/NiO(4 nm)/FeNi est présenté sur
la Figure 8.15.
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Figure 8.15: Profil des modules des composantes du champ électrique dans la structure
Co/NiO(4 nm)/FeNi. Les deux graphiques du bas montrent un “zoom” des graphiques du dessus. Py
(permalloy) désigne la couche FeNi.

Comme dans les cas précédents, le profil des composantes transverses du champ électri-
que E(ω)

x , E(ω)
y est continu au travers des interfaces et leurs amplitudes décroissent lente-

ment lorsqu’on rentre plus profondément dans la structure. Le rapport entre les amplitudes
E(ω)

x (ou E(ω)
y ) présenté par la première interface FM (CoO/Co) et la dernière interface

FM (NiFe/Cu) est approximativement égal à 2. La décroissance lente des amplitudes
E(ω)

x , E(ω)
y est aussi révélée sur la Figure 8.16 pour les éléments X(ω)

xs,ν et X(ω)
yp,ν . Lorsque

l’interface est positionnée en profondeur dans l’échantillon, l’amplitude et la phase des
éléments de la matrice X(ω)

ν décroissent lentement d’une manière similaire pour X (ω)
xs,ν et

X(ω)
yp,ν .

D’un autre côté, le profil de la composante normale E(ω)
z présente des discontinuités

aux interfaces (Figure 8.15). Comme la couche de Co est prise en sandwich entre 2



88 CHAPITRE 8. SENSIBILITÉ EN PROFONDEUR DU SHG

0 0.1 0.2 0.3
−0.3

−0.2

−0.1

0

Re(Xxs)

Im
(X
xs
)

0 0.1 0.2 0.3 0.4

−0.3

−0.2

−0.1

0

Re(Xyp)

Im
(X
yp
)

−0.6 −0.4 −0.2 0
−0.2

−0.15

−0.1

−0.05

0

Re(Xzp)

Im
(X
zp
)

air/
CoO

CoO/Co

Co/NiO
NiO/FeNi

"

F
eN

i/
C

u

#

air/CoO

CoO/Co

Co/NiO

NiO/FeNi

FeNi/Cu

ai
r/
C
oOC

oO
/C

oC
o/

N
iO

N
iO

/F
eN

iFe
N
i/
C
u

Figure 8.16: Éléments de Fresnel entrant X(ω)
xs,ν , X(ω)
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zp,ν pour la structure Co/NiO(4 nm)/FeNi.

L’élément X(ω)
zp,ν est calculé comme étant la moyenne des valeurs de E(ω)

z juste au-dessous et au-dessus de
l’interface.

couches d’oxyde NiO et CoO, on constate un saut relativement important de E(ω)
z des

deux côtés de la couche de Co. De plus, la couche FeNi est située entre une couche d’oxyde
(NiO) et un métal. Dans ce cas, le saut de E(ω)

z est principalement présent à l’interface
NiO/FeNi mais non à l’interface FeNi/Cu. Ces comportement sont aussi visibles sur X (ω)

zp,ν

(Figure 8.16). La plus grande valeur de X(ω)
zp,ν est associée à l’interface air/Co. Toutes

les interfaces FM/oxyde (CoO/Co, Co/NiO, NiO/FeNi) donnent approximativement les
mêmes amplitudes et phases. Au contraire, la valeur de X (ω)

zp,ν pour la dernière interface
FM est plutôt faible.

8.10.3 Éléments de Fresnel sortant pour la structure Co/NiO/FeNi

La Figure 8.17 montre l’intensité émise par un dipôle unitaire orienté selon l’une des
directions x, y ou z, et placé sur l’une des cinq premiers interfaces (jusqu’à l’interface
NiO/Cu). Le rayonnement issu des composantes µ(2ω)

x , µ(2ω)
y est plus faible pour des

dipôles situés plus profondément dans la multicouche. L’intensité lumineuse émise à 2ω
par des dipôles situés sur l’interface NiO/NiFe est à peu près 30% plus faible que pour des
dipôles situés à l’interface CoO/Co. Le même résultat est représenté pour les composantes
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L’énergie des photons est E(2ω) = 3, 1 eV.

−3 −2 −1 0 1
−5

−4

−3

−2

−1

Re(Zsx Nz)

Im
(Z
sx

 N
z)

−2 0 2

1

2

3

4

5

Re(Zpy Nz)

Im
(Z
py

 N
z)

−6 −4 −2 0 2 4
0

2

4

6

8

10

12

Re(Zpz Nz)

Im
(Z
pz

 N
z)

ai
r/

C
oO

C
o/

N
iO

N
iO

/F
eN

i

F
eN

i/
C

u

F
eN

i/C
u

N
iO

/F
eN

i
C

o/
N

iO

ai
r/

C
oO

air/C
oO

N
iO

/F
eN

i

F
eN

i/C
u
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Z(2ω)
sx,ν et Z(2ω)

py,ν (Figure 8.18). Pour des interfaces de plus en plus enterrées, les amplitudes
et les phases décroissent.

La radiation émise par la composante µ(2ω)
z est de nature différente. Pour des dipôles

unitaires localisés sur différentes interfaces, elle garde approximativement la même inten-
sité. Ces résultats sont représentés sur la Figure 8.18, où il est montré que toutes les
interfaces présentent des valeurs similaires de Z (2ω)

pz,ν .

8.10.4 Résultats sur le MOSHG du système Co/NiO(8 nm)/NiFe

Les résultats expérimentaux en MOSHG pour l’échantillon Co/NiO(8 nm)/NiFe sont re-
présentés sur la Figure 8.19 pour des configurations transverses pp, sp et longitudinales
ps.

Dans tous ces cas, le champ magnétique est appliqué le long de l’axe facile du Co; il
est appelé a (b est l’axe difficile pour le Co, c-à-d. a ⊥ b). Ce champ est appliqué dans
la direction transverse, (H ‖ x̂) dans le cas des configurations pp et sp, et longitudinale-
ment, H ‖ ŷ, pour la configuration ps. Les composantes de l’aimantation détectées sont
toujours selon la direction du champ appliqué, c-à-d. dans la direction de l’axe facile du
Co (Table 8.2).

La Figure 8.19 montre que les interfaces Co et NiFe donnent des cycles d’hystérésis
carrés avec des champs coercitifs de 130 et 12 Oe. Des résultats similaires ont été obtenus
à partir du LMOKE. Ceci signifie, qu’en champ nul, l’aimantation des couches de Co et
de FeNi s’alignent selon l’axe a, et des configurations de spin similaires sont certainement
présentes à leurs interfaces. On peut voir que la configuration pp est beaucoup plus sensible
à l’une des interfaces les plus profondes de la couche FeNi (par opposition au cas précédent
de FeSi/DyFeCo, où le MOSHG était plus sélectif à l’interface FM du dessus). Par contre,
les configurations sp et ps MOSHG sont sensibles à toutes les interfaces (Co/Co, Co/NiO,
NiO/FeNi, FeNi/Cu). Interprétons maintenant ces résultats.

Configuration transverse sp: D’un point de vue théorique, la configuration sp est
seulement sensible à l’aimantation transverse mx, car µ(2ω)

x = χ(m)
zxx(E(ω)

x )2 (Ta-
ble 8.2). Comme E(ω)

x est approximativement identique pour toutes les interfaces
FM, la configuration sp est sensible à toutes ces interfaces, en accord avec les
résultats obtenus.

Configuration longitudinale ps: La configuration ps est sensible à la fois aux com-
posantes d’aimantation polaire, mz, et longitudinale, my. Comme l’aimantation de
l’échantillon est toujours planaire (ceci a été testé par PMOKE), on est seulement
sensible à my.

Le signal magnétique lié à l’aimantation my est donné par µ(2ω)
x = χxyy(E

(ω)
y )2 +

χxzz(E
(ω)
z )2 (Table 8.2). Le signal magnétique provient de toutes les interfaces,

comme en configuration sp. Le dipôle µ(2ω)
x doit être relié principalement au terme

χxyy(E
(ω)
y )2, ce qui conduit à |χxyy| 4 |χxzz|.

La similarité entre les cyles sp et ps-MOSHG est fortement soutenue par les argu-
ments de symétrie qui prédisent χa = χyxx = −χxyy (Table 8.1 et 8.3). D’où, si l’on
néglige le terme µ(2ω)

x = χxzz(E
(ω)
z )2 en configuration ps, les configurations ps et sp

sont données de manière analogue par µ(2ω)
x = χa(E

(ω)
y )2 et µ(2ω)

y = χa(E
(ω)
x )2.
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Comme les profils en profondeur de E(ω)
x et E(ω)

y sont pratiquement identiques
(Fig. 8.15), les deux configurations fournissent quasiment les mêmes moments dipo-
laires et produisent une émission similaire (Fig. 8.17 et 8.18).

Cependant, les cycles d’hystérésis expérimentaux mesurés en configuration sp et ps
ne sont pas tout à fait identiques (Fig. 8.19). Le cycle ps est plus carré et contient
une contribution quadratique en aimantation (les sauts dans le cycle du Co ont
différentes amplitudes pour H < 0 et H > 0).

L’origine de la contribution quadratique peut être expliquée de la manière suivante:
comme il a été discuté en section 8.5.1, une configuration purement ps n’est pas
sensible au signal SHG non-magnétique, comme cela est requi pour observer un sig-
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Figure 8.19: Cycles d’hystérésis MOSHG pour l’échantillon CoO(2 nm)/Co(2 nm)/NiO(8 nm)/
FeNi(10 nm)/Cu(5 nm)/SiO2(80 nm)/Si. Le champ magnétique est apliqué le long de l’axe facile du Co.
Pour H = 0, les aimantations du Co et du FeNi sont situées le long de l’axe a.
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nal magnétique [Table 8.2, Équation(8.16)]. Donc, l’analyseur du montage doit être
légèrement désorienté par rapport à l’orientation s pour transmettre une lumière par-
tiellement polarisée selon p, qui contient une partie de lumière émise par des sources
non-magnétiques. Le signal magnétique résultant peut alors dépendre de mx. La
forme très carrée du cycle ps peut résulter de la superposition d’un cycle lié à mx

[77]. De plus, pour une faible désorientation de l’analyseur par un angle ζa, la con-
tribution du terme |E (2ω,m)

0,s,− |2m2
y cos2 ζa, quadratique avec my [voir Équation (8.16)],

peut être détecté. Ceci explique bien la contribution quadratique observée sur le
cycle d’hystérésis en configuration ps (Fig. 8.19).

Configuration pp: Le cycle d’hystérésis en configuration pp, présenté sur la Fig. 8.19
montre clairement que le MOSHG est principalement déterminé par le comportement
magnétique des interfaces NiFe, qui sont plus profondes que les interfaces du Co dans
la structure.

La configuration pp est seulement sensible à l’aimantation transverse mx via les
expressions µ(2ω)

y = χyyy(E
(ω)
y )2 + χyzz(E

(ω)
z )2 et µ(2ω)

z = χzzyE
(ω)
y E(ω)

z (Table 8.2).
Comme dans la précédente section 8.9.3, le terme dominant est µ(2ω)

z = χzzyE
(ω)
y E(ω)

z ,
car le cycle pp dépend principalement de l’état d’aimantation des interfaces FeNi.
Le terme prédominant dépend donc de E(ω)

z , ce qui conduit à pouvoir négliger le
terme χyyy(E

(ω)
y )2. De plus, χyzz(E

(ω)
z )2 est certainement faible car il apparâıt aussi

en configuration ps comme χxzz(E
(ω)
z )2, et ne donne pas de MOSHG.

Expliquons maintenant pourquoi la configuration pp est plus sensible aux interfaces
de la couche FM la plus profonde (NiO/FeNi ou FeNi/Cu), contrairement à la situa-
tion trouvée précédemment pour la structure FeSi/DyFeCo (section 8.9). La raison
est liée au profil en profondeur de E(ω)

z (Fig. 8.15): la couche de Co est prise en sand-
wich entre deux couches d’oxyde dont les propriétés optiques sont très similaires. De
ce fait, les sauts de E(ω)

z à chaque interface Co/Co et Co/NiO sont quasiment iden-
tiques. De plus, comme les deux interfaces concernent des oxydes, on peut supposer
que leurs susceptibilités χ sont comparables. Ces contributions MOSHG pour ces
deux interfaces présentent cependant des signes opposés; nous nous attendons donc à
une annulation quasi-parfaite du signal MOSHG total pour ces deux interfaces. D’un
autre côté, la couche FeNi est prise en sandwich entre un métal (Cu) et un oxyde
(NiO). Ceci conduit à une valeur importante de E(ω)

z , mais seulement à l’interface
NiO/FeNi. On peut donc conclure que le MOSHG pp provient uniquement de cette
dernière interface NiO/FeNi.

8.10.5 Résultats sur le MOSHG du système Co/NiO(4 nm)/NiFe

Les résultats obtenus en LMOKE et PMOKE sur la structure Co/NiO(4 nm)/NiFe sont
présentés sur la Fig. 8.20. Le champ magnétique est appliqué selon l’axe a de facile
aimantation du Co (colonne de gauche) ou perpendiculaire à celui-ci (colonne de droite).
Pour cet échantillon, contrairement à celui ayant t(NiO) = 8 nm, l’aimantation de FeNi en
champ nul est à 90◦ de l’axe facile du Co, a.

Discutons d’abord le cas où H ‖ a (colonne de gauche). En accord avec un couplage
à 90◦ entre les deux couches FM, le cycle d’hystérésis LMOKE du Co est carré tandis que
celui de la couche de FeNi présente une forme en S. Comme dans le cas précédent, pour
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Figure 8.20: Cycles d’hystérésis du LMOKE ( 1ière rangée) et du MOSHG pour l’échantillon CoO(2 nm)/
Co(2 nm)/NiO(4 nm)/FeNi(10 nm)/Cu(5 nm)/SiO2(80 nm)/Si.
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l’échantillon avec t(NiO) = 8nm, la configuration MOSHG transverse pp est plus sensible
aux interfaces avec FeNi (la contribution dominante provient de l’interface NiO/FeNi). Par
contre, les configurations transverse sp et longitudinale ps sont sensibles à l’aimantation
de toutes les interfaces. Comme nous l’avons discuté précédemment, les configurations sp
et ps donnent des cycles assez similaires, en accord avec le fait que les effets MOSHG sont
dûs à des sources analogues. Cependant, la configuration longitudinale ps donne un cycle
additionnel de signe opposé aux contributions principales, qui présente un champ coercitif
de 60 Oe. Ce dernier effet est probablement lié à la faible désorientation de l’analyseur
par rapport à la direction s (section 8.5.1) qui permet une composante p, sensible à mx

[Éq. (8.16)]. Comme pour des champs appliqués inférieurs à 80 Oe, l’aimantation du Co
reste saturée le long de l’axe a, les sauts inverses de MOSHG apparaissant pour des valeurs
opposées du champ, sont dûs uniquement aux interfaces associées à la couche de FeNi. Ceci
correspond à des sauts d’aimantation seulement visibles selon l’axe b. Cet effet pourrait
s’expliquer par la présence de deux axes faciles équivalents pour FeNi, symétriques par
rapport à l’axe a, ou par une possible coexistence de deux types de domaines d’aimantation
planaire. Dans ce dernier cas, les sauts correspondraient à une transition vers un état
monodomaine à plus fort champ.

Lorsque H est appliqué le long de l’axe d’anisotropie facile de FeNi (H ⊥ a) (colonne
de droite de la Fig. 8.20), le cycle d’hystérésis LMOKE du Co a la forme d’un S. Cepen-
dant, lorsque l’on mesure le MOSHG sous H ⊥ a, le champ appliqué reste trop faible pour
modifier la direction de l’aimantation aux interfaces liées à la couche de Co. Sur la partie
droite de la Fig. 8.20, on peut voir que la sélectivité du MOSHG aux différentes interfaces
est similaire à celle trouvée précédemment pour la structure avec t(NiO) = 8nm: la con-
figuration pp est plus sensible aux interfaces de la couche de FeNi, et le cycle d’hystérésis
est parfaitement carré avec un faible champ coercitif. D’autre part, les configurations
ps et sp sont sensibles à l’aimantation de toutes les interfaces liées aux couches de Co
et FeNi, les interfaces du Co donnant seulement une variation linéaire sous champ. La
non-symétrie du cycle par rapport à l’inversion du champ en configuration ps est encore
liée à la supperposition d’un terme quadratique en m2

x [Éq. (8.16)].
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8.11 Appendice de chapitre 8

Dans cet Appendice je reporte les constantes optiques utilisées dans ce chapitre. Elles
sont principalement tirées de [87]. Les constantes optiques pour Dy0,30Fe0,58Co0,12 ne sont
connues que pour E = 1, 47 eV [81]; j’ai donc été obligé, de manière artificielle, de prendre
ces valeurs mêmes pour d’autres énergies de photons.'

materiau N (ω)

E = 1, 55 eV
ε(ω)
0

E = 1, 55 eV
N (2ω)

E = 3, 1 eV
ε(2ω)
0

E = 3, 1 eV

air 1 1 1 1
CoO 2,12 4,49 2,26 + 0,027i 5,12 + 0,12i
Co 2,48 + 4,79i -16,77 +23,75i 1,58 + 2,96i -6,24 + 9,33i

NiO 2,37 + 0,0012i 5,59 + 0,0055i 2,55 + 0,0003i 6,48 + 0,0013i
NiFe (Py) 2,18 + 4,68i -17,13 +20,35i 1,69 + 3,34i -8,32 +11,30i

Cu 0,25 + 5,08i -25,69 + 2,55i 1,18 + 2,21i -3,50 + 5,22i

SiO2 1,74 3,03 1,76 3,11
Si 3,68 + 0,0063i 13,55 + 0,046i 5,56 + 0,29i 30,88 + 3,22i

Fe (also for Fe0,96Si0,04) 2,90 + 3,36i -2,85 +19,50i 2,26 + 2,60i -1,61 +11,74i

Dy0,30Fe0,58Co0,12
# 3,67 + 3,85i -1,35 +28,26i 3,67 + 3,85i -1,35 +28,26i

verre 1,45 2,11 1,47 2,16

Table 8.5: Constantes optiques des matériaux étudiés dans le chapitre 8.





Chapitre 9

Conclusion

“. . . Si l’oiseau ne chante pas
c’est mauvais signe
signe que le tableau est mauvais
mais s’il chante c’est bon signe
signe que vous pouvez signer
Alors vous arrachez tout doucement
une des plumes de l’oiseau
et vous écrivez votre nom dans un coin du tableau.”

Jacques PRÉVERT

Dans ce travail, j’ai traité des problèmes posés concernant l’interprétation et l’investiga-
tion des propriétés magnétiques de multicouches en couches minces à partir de la Magnéto-
Optique (MO). Cette contribution est vitale pour mieux comprendre le comportement
complexe de l’aimantation dans des multicouches magnétiques et aux interfaces. Ce travail
pourra aider à l’interprétation de problèmes reliés à l’enregistrement magnétique et aux
matériaux destinés à l’électronique de spin.

Il est bien connu que les interfaces entre une couche ferromagnétique (FM) et une
couche non-ferromagnétique (non-FM) jouent un rôle majeur sur les propriétés magnétiques
des structures multicouches. Pour une structure où la couche FM est prise en sand-
wich autre deux couches non-FM, j’ai introduit une nouvelle technique permettant de
séparer les contributions MO provenant des interfaces de la contribution de la couche
FM elle-même. Cette technique repose sur la variation expérimentale de l’effet Kerr,
Φ = A + Bt(fm), avec l’épaisseur de la couche FM, t(fm). J’ai montré que si l’on peut
déterminer expérimentalement les parties réelle et imaginaire de A et B, le rapport A/B
est directement lié aux propriétés MO de l’interface seule, indépendamment des autres
propriétés de la multicouche et des caractéristiques du faisceau lumineux. J’ai appliqué
avec succès cette méthode pour étudier les interfaces dans la structure Au/Co/Au(111).
Comparant la dispersion de la quantité expérimentale A/B avec l’énergie des photons à des
calculs de plusieurs contributions MO, j’ai montré que l’effet MO provenait essentiellement
des modifications de la structure électronique aux interfaces.

Un problème pratique, difficile à traiter, est aussi de séparer les contributions magné-
tiques des couches FM individuelles dans une structure multicouche. À cet effet, j’ai
regardé comment l’Effet Kerr MO (MOKE) peut mesurer sélectivement les contributions
MO provenant seulement d’une seule couche FM, après avoir annulé les contributions
de toutes les autres couches. Dans ce but, j’ai introduit une nouvelle présentation de
l’effet Kerr dans un plan complexe θε, et montré que le signal MO peut être interprété
comme étant la projection du vecteur Kerr sur un axe de projection bien défini. Dans
le cadre de ce formalisme, j’ai unifié des solutions proposées précédemment pour séparer
le MOKE d’une seule couche FM dans une structure bicouche FM. De plus, j’ai proposé
deux nouvelles techniques, la méthode des “vecteurs Kerr parallèles” et la méthode par
“projection numérique en cascade”, pour séparer les signaux FM issus des différentes
couches individuelles FM dans un système composé de nombreuses couches FM. J’ai aussi
proposé une procédure simple pour déterminer la profondeur de la couche FM associée à

97
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une composante Kerr donnée, à condition que chaque couche FM dans la structure donne
un cycle d’hystérésis carré avec des champs coercitifs distincts. Toutes ces techniques
ont été testées avec succès sur une double jonction tunnel GaMnAs, sur (Au/Co)3 et sur
la structure TbFe/Si3N4, c’est-à-dire dans trois systèmes potentiellement applicables à
l’électronique de spin ou à l’enregistrement magnéto-optique.

À partir d’investigations MO dans des couches ultra-minces de Co sur une surface
vicinale d’or, nous avons découvert un nouvel effet Kerr MO. Celui-ci est présent lorsque
la lumière se propage le long de la normale au film. Il varie linéairement avec l’aimantation
planaire lorsqu’on applique un champ magnétique dans le plan de l’échantillon. Nous avons
appelé cet effet “Vicinal-Induced-Surface-MOKE” (VISMOKE) et l’avons étudié pour la
première fois. Cet effet est révélé sur des couches FM déposées sur toute surface de basse
symétrie (par exemple sur une surface vicinale), possédant un seul plan de symétrie miroir.
On a démontré que le VISMOKE est un effet MO du second ordre qui provient à la fois
des perturbations magnétiques et structurales du tenseur de permittivité de la couche
FM. On a trouvé que le VISMOKE s’annule lorsque l’aimantation est perpendiculaire
au plan de symétrie miroir, c’est-à-dire lorsque l’aimantation est parallèle aux marches
vicinales. Le VISMOKE a été mis en évidence sur une couche de Co déposée sur une surface
vicinale Au(322). De plus, l’existence d’une perturbation non-magnétique, responsable du
VISMOKE, a été aussi révélée à partir de simples mesures de réflectivité.

On a peu de moyens pour étudier le magnétisme d’interfaces enterrées dans des struc-
tures multicouches. La Magnéto-Optique sur la Génération de Seconde Harmonique
(MOSHG) de la lumière est une méthode élégante pour résoudre ce problème. Cepen-
dant, il manquait une théorie exacte capable de prédire le MOSHG dans des structures
en couches minces aimantées et non-homogènes. Je propose ici un traitement original,
basé sur l’émission de lumière à la fréquence 2ω par un ensemble de dipôles électriques
ponctuels. Pour traiter ce problème d’une manière mathématique rigoureuse, j’ai introduit
un nouvel espace, appelé espace-q. La présence de ce dipôle ponctuel à l’interface con-
duit à une modification des conditions limites pour la propagation de la lumière à travers
celui-ci. Ces conditions limites sont introduites dans le formalisme matriciel 4 × 4 clas-
sique. Ceci permet d’introduire une distribution latérale et en profondeur des dipôles dans
une structure non-isotrope. Une conséquence de cette définition rigoureuse de l’espace-q,
est que l’intensité de la lumière émise est égale à I ∼ |kzE|2, ce qui constitue un point
important qui n’avait jamais été noté pour l’émission de lumière en seconde harmonique.

Jusqu’à présent, il n’y avait aucune théorie précisant l’interface qui procure la plus
forte contribution MOSHG dans une structure multicouche. Une telle information était
attendue pour interpréter le MOSHG de structures destinées à l’électronique de spin ou
à l’enregistrement magnétique. C’est pourquoi j’ai apporté ma propre contribution dans
ce traitement complexe. J’ai utilisé une démarche numérique basée sur le formalisme
SHG que j’ai développé afin d’étudier la sensibilité en profondeur du MOSHG aux in-
terfaces, en tenant compte de coefficients de Fresnel généralisés. Celui-ci consiste en la
détermination: (i) du profil du champ électrique de la radiation électromagnétique inci-
dente, à la fréquence fondamentale, à travers la structure, et (ii) du rayonnement émis
par des dipôles ponctuels localisés à chaque interface. J’ai déterminé ces coefficients de
Fresnel généralisés pour les structures FeSi/DyFeCo et Co/NiO/NiFe ainsi que les règles
de sélection pour ces systèmes. Le contraste MOSHG magnétique dans la configuration pp
est toujours plus sensible aux interfaces air/métal ou diélectrique/métal qu’aux interfaces
métal/métal. Ceci est lié au fait, que dans cette configuration, l’émission de lumière est
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principalement générée par les composantes E(ω)
z du champ électrique, qui est très faible

aux interfaces métal/métal, compte tenu des grandes valeurs de la permitivité pour les
métaux. D’un autre côté, on a trouvé que les autres configurations ps et sp en SHG étaient
induites par les champs E(ω)

x , E(ω)
y . Comme ces derniers ont des profils quasi-constants

en profondeur sur toute la structure multicouche, le contraste magnétique devient presque
identique pour toutes les interfaces dans la structure multicouche. On trouve que la radia-
tion émise par des dipôles ponctuels dans l’air ne dépend pas de leur position en profondeur
dans la structure.

Des parties du présent travail ont été soumises ou acceptées pour publication [22, 47,
66, 72].
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