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La réflectivité de neutrons

C. Fermon

DSM/DRECAM/SPEC, CEA/Saclay, 91191 Gif-sur-Yvette, France

1 Introduction

La réflectivité de neutrons est une technique de mesure relativement récente. Une présentation
générale des méthodes utilisées pour traiter les données est faite ici.

Le contenu de ce cours dépasse largement ce qui sera exposé au cours de ’école mais il vous
permettra de voir les différentes approches dans le traitement des données de réflectivité
neutronique ou de rayons X.

La premiére partie a pour but de donner les idées générales de la réflectivité avec quelques exemples
pédagogiques. Dans une deuxiéme partie, je ferai une approche de la réflectivité trés proche de la
réflectivité de la lumiére. C’est ce formalisme qui est actuellement principalement utilisé pour les
rayons X et les neutrons non polarisés.

Dans une troisiéme partie, je vais introduire le spin du neutron et 1’utilisation de neutrons polarisés.
Dans ce cas, il faut remonter a 1’équation de Schridinger pour résoudre le probléme.

J’aborderai dans une quatri¢me partie, le traitement des données expérimentales et les problemes
liés a la rugosité

Je décrirai ensuite bricvement les appareils puis je finirai par un certain nombre d’exemples
illustrant la technique.

2 Neutron dans le vide

Nous allons ici résoudre I’équation de Schridinger pour un neutron se propageant dans le vide en
présence d’un champ magnétique. Les résultats nous serviront plus tard et cela permet de manipuler
la fonction d’onde du neutron. :

Dans ce cas, I’interaction est simplement I’interaction Zeeman avec le champ extérieur

V,(r)=—g,,0.H, (m

L’équation de Schrodinger s’écrit donc en prenant 1’axe z suivant le champ magnétique.
h2
EAW +[E+g.1,0 HoJw =0 @

On peut alors écrire, comme le potentiel ne dépend que de z, 1a fonction d’onde sous la forme.
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v = (4w ]-))
3
L’équation {12) donne deux équations séparées, une pour chaque composante du spineur :
Bt Rk +K) .
—AY; +| E-———"%g u H, W:=0 @
2m 2m
Le résultat est :
yr=e™ )
1/2
weo g, =[ 2 E- 482 2gun, | ©)

On remarque le passage de k & q pour la composante z, qui sera dans 1a suite 1a perpendiculaire 2 la
surface. Cela permet de garder la compatibilité avec de nombreux articles et évite de trafner un
indice z tout le temps.
Physiguement, quel est le comportement d’un neutron se propageant dans un champ magnétique ?
Le neutron dans un état up, se propagera plus vite que le neutron dans un état down. Cette
différence peut pour des champs assez forts se mesurer.

. Dans le cas ot le neutron n’est pas dans un état propre, mais par exemple quantifié le long de x, sa

fonction d’onde & t=0 est ——\71._—~(l+)+|-)). On décrira alors le neutron comme un objet ayant deux

parties se propageant & des vitesses différentes.

Une description plus classique est de considérer le neutron comme ayant une fonction donde
dépendant du temps. A ce moment, il faut résoudre I’équation de Schrodinger dépendant du temps.
On arrive & une solution qui apparait au premier abord différente : le neutron est un paquet se
propageant avec une énergie E et son spin précesse & la fréquence de Larmor autour du champ
magnétique. En fait, en introduisant la vitesse du neutron qui relie position et temps, on a vite fait de
montrer que la fonction d’onde finale est identique pour des champs extérieur suffisamment faibles.

2.1 Réflectivité sans magnétisme

Dans toute cette partie, on oublie le spin du neutron et on va faire réfléchir les neutrons sur des
systémes non magnétiques. On va introduire la notion d’indices. C’est une approche rayons X et
matiére molle du formalisme de la réflectivité. Elle est inapplicable pour le magnétisme mais elle
permet de voir les choses et de traiter plus simplement la rugosité.

2.2 Réflexion sur une surface plane, introduction des grandeurs

Soit un faisceau de neutrons se réfléchissant sur une surface plane avec un angle incident 8. Cette
surface (voir
Figurel) est définie par l'interface air {(n=1) - milieu matériel d'indice de réfraction constant n.
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Figurel : Réflexion d'une onde plane sur une surface parfaite.
L’indice n donné sur la figure sera tiré, dans la suite, de I’équation de Schrédinger.

On suppose le milieu (et donc le potentiel V) invariant selon x et y (le plan xy est paralléle 2 la

surface). On définit alors la projection du vecteur d'onde sur I'axe z, perpendiculaire & la surface, par

la variable Q :

Q;?ma ™

Q, le vecteur de diffusion, est la bonne variable pour la réflectivité comme pour la diffraction de
neutrons. Souvent on peut rencontrer des gens utilisant q=Q/2

En séparant les variables, x, y et z I'équation de Schrodinger (voir cours d'introduction) peut étre

réduite sous la forme en absence de champ magnétique extérieur a:

 dy,
2m dz?

+[E,-V,]Jv,=0 (8

En dehors du milieu (z=0, V=0), le vecteur de diffusion permet de définir I'énergie E :

Le potentiel V, moyen dans la couche s’obtient par intégration du pseudo-potentiel de Fermi :

2
Vo= L [vayar =2 pp 9)
vV

p désigne le nombre d’atomes par unité de volume. L’unité usuellement utilisée est le cm.

Les solutions générales de I’équation ci-dessus sont données par :

v, = A" + BeT* (10)
avec

o, ny,,

gl m gy -4dnbpi=E, -V, 11

2mq.) 2m(q0 p) z z ( )
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oll g, est le vecteur de diffusion dans le milieu s.

Les équations de Maxwell permettent d'écrire, pour un champ électrique E, une équation de forme
équivalente 2 I'équation(19).1

La continuité des composantes paralléles permet d’écrire
kP =ki ~4nbp 12)

Pour tout matériau homogéne et non absorbant, b est une constante réelle et on définit l'indice de
réfraction n comme le rapport des vecteurs d'onde dans le matériau et le vide® :

==t=1-Z_pp
n —p 13)

La relation de Descartes pour les deux milieux d'indices n=1 (air) et n s'écrit :

cos8 = ncosf, 14

I y a réflexion totale tant que 6<8,, ol 0. est défini tel que 6,=0, c'est & dire :
cosB, =n (15)

n €tant trés proche de 1 on peut éerire :

2
n= 1—’1—917
T
(16)
D'apres (15) et (16),0ona:
Az
1-(sin8_)* =1-—pb an
T

ce qui équivaut a :

sin@, = /%’-’-z = ah (18)

ot le parametre & est utilisé pour la caractérisation des miroirs de neutrons.

Ceci permet de définir le parameétre de coupure g, tel que :

0.=Q.12= 2% _ (19)




NEUTRONS ET MAGNETISME Pro-37
2.3 Réflexion sur un milieu stratifié

Soit, d'une maniére générale, la propagation d'une onde plane associée aux neutrons dans un milieu
homogeéne « puis un autre milieu homogéne o+1 2 la cote z, La solution de 'équation (18) dans les
milieux o et ¢ +1 est de 1a forme :

v, (z) = A expliq,z) + B exp(-iq,z)

. . (20
‘I’an(z) = Aa+}exp(lqa+lz) + Bauexp(—lq';n-lz)

ou i est tel que i2=~1, et Ay et By sont, dans le milieu ¢, les amplitudes respectives des faisceaux
entrant et sortant, avec :

q«i = qg ”4pra

) N @n
Qosr =G~ 4ﬂpba+l
Ies conditions de continuité a l'interface entre les deux milieux permettent d'écrire
a(za) = -3 (Za
tt/| v . ) 22)
l}'l a(za) = W o+l (Za)

2.4 Calcul de la réflectivité

2.4.1 Interface parfaite : réflectivité de Fresnel

Les milieux ¢ et oe+1 sont maintenant remplacés respectivement par l'air et par un substrat :
Soit 'interface sans rugosité entre I'air d'indice 1 et le milieu infini s (substrat) d'indice n. La valeur
de la réflectivité pour un tel systéme est appelée réflectivité de Fresnel (Ry).

Dans le substrat, le facteur Bg,;=B; de I'équation (20) est nul car aucune partic du faisceau ne
provient de z=eo. Dans le milieu s, cette équation s'écrit

v (z)= Asexpliq,z)

. ) 23)
W's (Z) = IASqSEXPGQSZ) (

et 'équation (22) de continuité a l'interface (z=0) devient :

AptBo=As et qo(Ag-Bo)=Asqs 24)
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d'oli le calcul a l'interface de A et B (amplitudes dans I'air ; on notera sans indices les grandeurs dans

I'air) ;

+
,A0=q02 quS

BO - 90 —9; AS

Qo

2q,

Pour calculer la réflectivité on fixe Ag=1, Bo=r,A=t.

- ez < 2 2
La réflectivité mesurée est donnée par : | R=r" =

2
BO

Ag

(25)

Ry =

ou encore

La réflectivité de Fresnel est donc :

q¢ = 4mpb,
q} =q; —4mpb, =q; —q.

ou g, et q_sont définis & partir des équations (19) et (21) :

le plateau de réflexion totale tant que qo<q. et la coupure en q=q..

La figure 2 montre l'allure de la courbe Ri{(qo) calculée pour le systéme 4 une interface : on y voit

(26)

(27)

(28)
(29)
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Figure 2 : Représentation de l'équation (27) en fonction de qy=0/2. Réflectivité de Fresnel
sur une surface parfaitement plane.

La fonction est calculée avec pby=4x1 047 soit q.=7,08x1 074"

24.2  Couche homogéne sur un substrat infini

Le systéme considéré est représenté sur la figure 3. Les trois milieux sont : l'air d'indice n=1 et
indexée 0, une couche homogene d'indice n;, d'épaisseur d et de densité de longueur de diffusion
cohérente pb; indexéel, et le substrat d'indice ns, de densité de longueur de diffusion cohérente pbs
et d'épaisseur infinie. L'interface air-couche est 2 la cote z=0, l'interface couche-substrat est & z=d.

n=]
z=0
d m
z=d
N
Z

Figure 3: Systéme & une couche homogeéne d'épaisseur d déposée sur un substrat s.
‘D

Les conditions de continuité (équation (22)) appliquées aux interfaces z=0 et z=d permettent d'écrire

A +B, =A,+B,
Aq,-Bq, =Aq,-Byg,
A exp(iq,d) + B,exp(—iq,z) = A jexp(iq,d)

. . . (30)
A ,q,exp(iq,d) - B,q,exp(~iq,z) = A ;q,exp(iq,d)
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Cette expression montre que le calcul de la réflectivité se préte au formalisme matriciel dans lequel
une matrice est écrite pour chaque couche. L'expression précédente est en effet équivalente a :

[Ao):((l‘“h/qo)/z (l-ql/%)/z) (Al) 31)
B, (1-q,/q9,)/2 (1+q,/qy)/2)\ B,

(Al)_ (1+qg/q,)ee ™ /2 (1-q5/q,)e ‘e ™/2 [Asj
B, ) | (I-qs/q)e™%e™/2  (1+qs/q)e %™ /2 )| Bs

avec q, et q, définis par la relation (21) :

q} =g —4mpb,

32)
g} = qo —47mpb,

De méme que précédemment, on fixe Ap=1, Bo=r,A=t et Bs=0.
On en tire r et donc R.

! —m———r————r——

Coupure

LogR
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Figure 4 : Représentation du logarithme de la fonction de réflectivité R en fonction de q dans
le cas d'une couche homogéne déposée sur un substrat. Les valeurs numérigues utilisées pour
le calcul sont : substrat de silicium : pbs=2x1 0%A? ; couche de nickel : pb;=9,4x10°47,
d=500A.

o

2.4.3 Ensemble de couches empilées

Le formalisme précédent se généralise pour un nombre quelconque de couches sur le substrat.

On considére p couches déposées sur un substrat s.
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Air

Couche o z
QL

Couche o+1

.. . Substratb ) . S
On va définir dans cshaquescouche, la fonctipn y comme en 29 et les équations de continuité nous
s e . N v
permettent d’écrire, pour O variant de 0 & s :

(Aa] _ (1 +qa+l/qa)eiqm]due—iqudu / 2 (1 'qa+1/Qa)e_iqmldae_iq“da/2 (Aaﬂ
By ) \ (1-Quu/qu)e™ e /2 (1+Qu/q,)e €™ " /2 | By,

a

) (33)

ou
Aa _M Aa+1 (34)
Ba - “ Baﬂ

De 14 on tire par récurrence :
AO M M M Ax _ Ax _ Mll MZl A.\' (35)
B, Coe B, - B, - M,, M, B,

La réflectivité est donnée par :

(36)

Pour chaque valeur de qo=Q/2, on calcule la fonction R ci-dessus et on a le profil obtenu
expérimentalement.

3 La réflectivité de neutrons magnétiques

Dans le cas ol I’on tient compte du spin du neutron, la notion d’indice devient hasardeuse et il est
nécessaire de remonter a I’équation de Schrodinger que I’on résout dans chaque couche. Je résume
ici le calcul permettant la résolution de ce cas. Ce qu’il faut retenir de ce calcul (pour ceux qui
veulent le sauter) est que I'utilisation de neutrons polarisés et I’analyse du-spin aprés réflexion
permet de remonter non seulement au profil chimique mais aussi au profil vectoriel magnétique de
la composante planaire de l’aimantation. C’est actuellement la seule technique qui permet de
réaliser cela.
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3.1 Imteraction du neutron avec une couche mince infinie et homogéne

La configuration de la réflexion est identique a celle traitée au dessus, z étant perpendiculaire au
plan de la couche. On va faire U'intégration directe de I'interaction magnétique dans le cas d’une
couche mince infinie.

3.1.1 L’interaction magnétique

He rvx{p.exr} ev, xr| 37
&r :u‘nc‘ - gn #no.l_ r3 c r3 ( )
ou
M, Xr e OXr OXr
- .V - . .
8. M, {2MBG X{ e } Imc P, D + ) Pe} (38)
avec
p. =—ihV, 39

On s’intéresse & la partie de ['interaction avec le spin, I'intégration sur la partie orbitale étant
identique. On rappelle que

Vx B = v, xvE)
¥ r
- 2_;2 [ qiz(q X (., X Q) expliq. r)dgq 40)

3.1.2  Intégration sur une couche homogéne

On fait I’intégration sur la couche de la formule (40) en supposant une densité p donnée.

On écrit r sous la forme, I + ry. ol r, est la distance de I’origine prise au centre de la couche au
neutron et r est la distance entre I’origine et un volume dr dans la couche.

La partie de I’interaction dépendant du spin s’écrit alors :

1 1
26,1, 05,7 | ] poi@xsOx@exptan exptianiaraa @
v

ot p(r) est la densité & r and §(r) =¥ est la valeur moyenne de I’aimantation due au spin par
élément de volume dr.
Cela s’écrit aussi :

1 L g= . o . d12 - . .
2u, 8.4 BG.Z; f q—2L, expliq, r)dr, L exp(ig,r, )dr, J._m pdr,(q xS x q)exp(iq.r, )y explig,r, )dq
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Les deux premiéres intégrations donnent des fonctions 6.

di2

dr,(q, X§xq,)exp(iq,.r,, ) exp(iq.r, )dq, “42)

-di2

1
4/4Ngn:quG'J.ZITI
Ce qui donne :
871ty 8, 5065, [0(r,, +d 12)—0(r,, —d 1 2)] (43)

Le méme calcul peut se faire sur la partie orbitale et donne au total:

2mh?
m

ppo. M, [8(r, +d 12)—0(r,, —d /2)] (44)

avec p = 0.2696 10-12¢m,

0 est la fonction marche définie par :

O(x)=1 quand x>0
0(x)=1/2 quand x=0
8(x)=0 quand x<0

M,, est donnée en unités de pg et représente la composante dans le plan et pas nécessairement la

composante perpendiculaire au vecteur de diffusion

3.1.3  Conclusions

De la forme de (44) on peut en tirer que

« On ne peut mesurer que la projection de I’aimantation dans le plan.

» L’interaction du neutron et du plan magnétique est nulle dés que le neutron est hors de ce plan.

Ces deux propriétés sont essentielles. La premiére est la principale et peut-€tre la seule limitation
des neutrons pour I’étude des couches minces. La seconde justifie de pouvoir résoudre I'équation de
Schrodinger dans une couche en oubliant qu’il y a d’autres couches magnétiques autour. Le
formalisme utilisé pour les couches non magnétiques pourra é&tre appliqué au cas des couches
magnétiques.

3.2 Quelques remarques sur la précession du neutron, réseau artificiel

On considére une couche mince attaquée en angle rasant par un neutron précessant autour du champ
magnétique extérieur.

Dans ce cas lorsque I’onde rencontre le début du cristal, son spin pointe dans une certaine direction
qui sera différente de la partie arrivant a la fin du cristal : ’onde est réfléchie différemment en
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fonction de la position d’arrivée. Tout se passe comme si on diffusait sur un réseau artificiel
harmonique de période d =v2n / g,y H, = 34cm/ Gauss
Cela conduit & une séparation de |’onde réfléchie et transmise en deux faisceaux distincts.

Dans toute la suite, on va considérer un champ magnétique le long d’une direction quelconque, z
désigne encore la perpendiculaire au plan de I’échantillon.

3.3 Equation de Schridinger

Le potentiel d’interaction dans une couche ot donnée est :

2 2
y 2, 2

o

po.pM,,, ~ g,1,0.H, (45)

m

Ce potentiel est constant donc le probléme est soluble. On a un ensemble de deux équations :

n 2k’ 2k’ ) 2mh’
(-EV’ = baPa ™ g,.u,.HoZ)%(r) +(=g.4.Hy, +7ppaMm +ig,p,Hy, —i -—m—ppaMa,))v/_m =Ey (r)

n 2nh® 2mh* ) 2mh?
( “m Vi+=——b,p, + g,,u,,Ho:]w-(r) + (g, Hy, + PPM,, —ig,t, Hy, +i——pp M, Ny (r)=Ey_(r)
m m m m
(équation 46)

3.4 Solution générale

On cherche des solutions de la forme : v, (r) = a, exp(ik.r) et ¥ _(r) = a_exp(ik.r)
Les valeurs possibles pour g sont données par la nullité du déterminant du systéme ci-dessus :

v 2m 2mg (.,
K== E-dnp,b, J_r——:z——lHa] (47)
ol
( 27zh2
H,=H - o m po M, =Hy, —4muyp M, = H, sin(8,)cos(p,)
2mh” . :
H, =H, -———pp,M, =H, ~4mu,p M, =H, sin(0,)sin(p,) (48)

el
H,=H, = H,cos(8,)

est le champ effectif vu par le neutron.

La symétrie du probléme fait que les gens prennent une onde de la forme :
exp(Kk,,,.1,,). (a exp(ig,,.z) +bexp(—iq, .2) +cexplig,,.2) +d exp(«iq;z.z)) (49)

Le seul probléme est que cela n’est valide que si g, = ¢, = 4., =45, ce qui n’est en général pas
le cas.
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Pratiquement, la solution est de forme plus compliquée :

explik,,,. 1, ).(a explig,, .2} +bexp(—iq,, .z)) +exp(iky;,.r,).(cexplig,, .2) +d exp(~iq, .2} + (50)

exp(zk;},.r,,}.(e explig,, .z} + f expl(-~igL, . z))+ exp(ik -1, ).(gexplig, .2} + hexp(—ig, .2))

K =kE, K=k
kR, K =k .

-2 32 ~+2 _ g 42
ka ""ka » ka!/ —kOII

—2 _ -2 —2 _ -2
ka "ka 4 ka!l —kﬂ/i

avec

La solution générale de I’équation (46) est donc la solution (50) tournée le long des axes de
quantification :
Wi (r) =exp(k,r, Na, expliqy z)+b," exp(—iq, 2)).cos(8,/2)
exp(ik;,r, Xa; exp(iq,, z) +b) exp(~iq,, 2)).cos(8, /2)
—exp(ik;,x, (e, exp(igy 2)+b;" exp(-iq; z)).e ¥ sin(8, /2)

—exp(ik, T, Na, expliq, o) +b,” exp(~iq 2)).e™*sin(6, /2) 52

v, (r) =exp(k,,r, Xa," exp(ige z) +b," exp(—iq. 2)).€* sin(6, /2)
exp(ik.,x, Xay exp(iqy z) +b. exp(-i gy z)).e" sin(8, /2)

—+

+explik,,r, (. explig, ) +b;" exp(—ig, z)).cos(6,, /2)
+exp(ik ;x, Ma; expligz) +b] exp(—igy 7)).cos(8, /2)

3.5 Conditions aux limites et formalisme matriciel

Les huit constantes a* et b** sont déterminées en utilisant la continuité de  and Vi 2 interface
de deux couches. En fait, cela donne exactement 8 équations
Le probléme se simplifie notablement en remarquant que la continuité doit étre vraie quelque soit 1

et donc le systéme se sépare en deux groupes : le groupe avec les exposants ** et T qui

*

correspondent A kg, et le groupe avec les exposants ™ et ” qui correspondent 3 kg,

On retrouve la loi bien connue : le résultat obtenu pour la réflexion ou la transmission d’un neutron
qui n’est pas dans un état propre est la somme pondérée des réflexion et transmission des états .
propres.

IS

Pour traiter le probléme, on utilise un traitement matriciel identique a celui de neutrons non
polarisés. Mais ici les équations de continuité ne conduisent pas & 2 équations mais 8 équations.

Ainsi, les relations de continuités s’écrivent :
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ag g1
b3 b3t
ag agi1
. b . | bar
Do @) & |=DgnG)| o7 (53)
g Ag41
bg~ ba1
ag ags
ba ol
La matrice D, (F ), de dimension 8x8, s’écrit en fonction de blocs matriciels de dimensions 4x4 :
Dy () =| 2o 2 (54)
=offa’=l o DB,

Par souci de clarté, dans les équations (53), on prendra les notations suivantes :

o . N . o
(kii=ki, aveci=+ou-yet(r=ryy)et(qy =qq, aveci=+ou-)et (z=2zy) et (B':_;?') et

(0=9q)
DA, =
Py
97 cos(8)el% €9 T cos(6)e % 2 &9 T W sin(@elh T i e sin(gne %
s < aa ot P L iathe Lim PR it e . R
q;"felq,,tcns(e')elqz z _q~zk+exq,, Teos(8)e T g el e sin(g)elds qz+enq,, Te™19 gin(8)e 19 2 %)
e e Z e e - - - i
97T (66l 2 ST a7 ST cos(67)elds 2 ST cog(@ye I 2
s - e < e R . T -
g eV TePsin(@)e’ ¥ —qF T TePsin@)e M F g3t Toos(@)e!: 2 —q7 &' T cos(8)e ™ £
DB, =
22
SV T Rgin@)e'® 2 el e O ginge)e i 2 9 cos(@)el% 7T cos(8)e % 2
—q; @V e O gin(@)el% 7 ) e e W gin@)e B2 gt eV Toos(@)e% 7 —qf el cos(B)e 0 (56)
eiq,“,“r cos(8") ei . Z Sl cos(6" )e—iq;‘z eiq,*,‘reiw sin(e) Ciq:‘z eiq,*;r ci(p sin(e')c_iq;z
q; €% T cos(0)e'% —q; T T cos(@)e BT qf eV TP sin(@)e' % F g el Tl sin(erye 19
La matrice de transfert M ,de dimension 8x8, est définie par :
a=N MA 0
- =1z BN M| S
M= J] D5 Fo)Dy, (Fo) =M -—( o MB) 7
0=0 ¥ oM
ot les blocs matriciels sont :
_ -1 . -1
MA=DA,DA,,; e MB=DB DB, (58)
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Des équations (53) et (57), on obtient finalement la relation : I'indice 0 correspond 2 un neutron

situ€ dans I'air, I'indice s correspond ici & un neutron situé dans le substrat.

a;* a’”
byt b’
a;” a”*
el | (59)
a | T e
by b
ay” a;”
by b

Envisageons maintenant U'exemple simple d’une expérience de réflectivité de neutrons ol le

faisceau incident ne contient que des neutrons polarisés up ou des neutrons polarisés down :

I’équation (59) devient soit , pour des neutrons up:

1 o

’2;-«(- 0

0 £

" em)® ©0)
0 0

0 0

0 0

0 0

soit, pour des neutrons down :

0 0

0 0

0 0

0 0

1|8 - ©1)
no 0

0 1

[ 0

On appelle rg * ,rg * les coefficients de réflectivité dans I’air pour un neutron incident #p, réfléchi

up (resp. down), les coefficients de transmission dans le substrat sont notés t§+ ,t;\; .

De I’équation (22a), on en déduit les expressions de chacun des coefficients :
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0 7 MA|MA 33 -MA;3MA 5, N T MA | MA 33 - MA|3MA 3,
o+ _MAMA 33 - MAMA ~MA 3,
0 " MA;;MA3; -MA3MA 3, MA | MA 33 - MA 3MA 5,

(62)

—t
tN =

On trouve des relations comparables pour les quatre autres coefficients de 1"équation (71).
Pintensité des neutrons détectés, aprés réflexion sur la multicouche, dans I"angle solide Q, est
prcpdrtionnelle au carré du coefficient de réflectivité de la fonction d’onde du neutron réfléchi; de
fagon générale, on aura pour les deux états de polarisation du neutron :

A <>cTr‘°+l2 et 17 oclr“lz et I1” ec‘r*"lz et I ccir“*“iz

Remarque : dans le cas de champ magnéiique extérieur faible, on a r™=r".

4 Les couches non parfaites, les problémes pratiques et les
limitations expérimentales

4.1 Rugosités d'interfaces

La plupart des systémes étudiés vont présenter des interfaces imparfaites qui ont pour origine le
mode de dépdt de la couche. On parlera de rugosité d’interface, d’interdiffusion ou de planéité de la
couche suivant les échelles latérales que nous considérerons.

Dans Ie langage des couches minces solides, on distinguera trois origines d’imperfections :

e une interdiffusion des matéraux de
deux couches successives. Cela
apparait lors du dép6t d’une couches
supérieure pouvant présenter des
propriétés de miscibilitt avec la
couche inférieure. C’est un processus
dépendant  fortement de la
température de dépdt.

Titane

&<0.5um

«
(™

une rugosité due & des aspérités de
surface dans le cas du substrat, et due S Thane
aux grains dans le cas des interfaces| ) !
entre deux couches successives.Cette
rugosité apparalt systématiquement lors
de la croissance de couches minces et
peut-8tre plus ou moins génante.

&>0.5um
£<50um

» une homogénéité de I'échantillon.
Trés souvent, lors du dépdt d’une
couche mince, la forme du jet
atomique (en cos®) entrafne une
inhomogénéité  d’épajsseur  sur
P’ensemble de I'échantillon.

&50um
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Pour les neutrons, on fera le méme type de distinction mais la limite ne sera pas donnée par la
nature (rugosité ou interdiffusion) mais par la période latérale considérée &, les ordre de grandeur
sont donnés dans le tableau ci-dessus.

Ces trois types d'imperfections seront traitées différemment pour ajuster une courbe de réflectivité.
IIs ont d’ailleurs des influences tés différentes sur les courbes.

Il y a une limitation dont il faut se souvenir. Si les fluctuations latérales ne sont pas faibles devant
Pépaisseur des couches envisagées, toutes les méthodes dont je vais parler ensuite ne marcheront
pas bien.

4.1.1 Inhomogénéité de I’échantilion

Il n’existe la pas de méthode miracle pour résoudre le probléme. La courbe expérimentale est
simplement la somme des différentes courbes théoriques avec des épaisseurs différentes. L’effet de
ce type de défaut est un brouillage des cohérences a grand Q.

La figure 5 illustre bien cet effet.

Dans un programme de simulation (bien fait), on pourra introduire pour chaque couche, une
fluctuation d’épaisseur et en plus une fluctuation globale de I'épaisseur de la multicouche.

La fluctuation globale de I’épaisseur se traite comme une divergence angulaire (voir plus loin).

4.1.2  Rugosité et interdiffusion

Au premier abord, la réflectivité spéculaire de neutrons ne peut distinguer les deux types
d'interfaces, rugosités ou diffusion. En effet, la mesure de la valeur de la densité de longueur de
diffusion cohérente pb se fait sur une grande distance par rapport a la taille des aspérités : en une
cote z donnée, on mesure une valeur de pb moyennée sur une grande distance.

4.1.2.1 Premiére solution : introduction d’un facteur de Debye-Waller

Dans la mesure oli on suppose, une distribution plate des valeurs de &, les deux types d'interfaces
peuvent €tre regroupées dans un modéle unique ol la fonction escalier est remplacée par la fonction
erreur suivante :

T—Z, ___2__ (22 Yoy 2
ed{—o_—a—)— = jo et dt (63)

La courbe représentative de cette fonction erreur présente un point d'inflexion en z, La valeur oy
est donnée par l'inverse de la pente de la tangente 4 la courbe en z,. L'épaisseur de l'interface est
donnée par 20,

Le résuitat de (70) est de multiplier la fonction R calculée pour une interface définie par les milieux
a et o+l par un facteur de type Debye-Waller de la forme :

DW =exp(—44,4,,,02) (64)

avec g et qus 7 définis par 'équation (31).
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Dans le cas d'un empilement multicouches dont chaque interface présente une rugosité propre, le
facteur DW intervient dans chaque matrice. Malheureusement, cette technique est difficilement
applicable dans le cas du magnétisme, le formalisme ne nous permettant pas de tirer aisément la
réflectivité R a chaque interface.

On peut cependant contourner partiellement le probléme d’une part en introduisant un facteur DW
global et ensuite en introduisant un tel facteur sur les éléments diagonaux i chaque interface.
Pratiquement cela marche pas mal.

L’effet le plus direct d’un tel facteur est bien sur de diminuer la réflectivité pour de grandes valeurs

de Q.

4.1.2.2 seconde solution, la discrétisation

Cette technique permet de bien traiter ’interdiffusion.

On remplace [’'interface par un nombre fini de couches discrétes présentant un gradient de
concentration. On peut utiliser un profil en fonction d’erreur avec des résultats s’approchant de a),
soit des systémes linéaires. Pratiquement, pour des systémes solides usuels, une seule couche avec
un pb moyen marche pas mal.

La figure 5 montre les effets de la rugosité sur la courbe de réflectivité d'une couche de nickel
déposée sur un substrat de silicium. Les rugosités o; et o, varient d’'une courbe a I'autre comme
indiqué dans la légende. On remarque sur cette courbe que les rugosités provoquent une diminution
du signal & grands q, ainsi qu'une diminution de I'amplitude des franges. Ici la rugosité a ét€ traitée
au moyen d’une discrétisation des couches.

O.S LT “ITY T I Frrr i LG N A | ] T T F 7T ‘ ELELER 1 1717 { T 11 l,
! —— o(air)=0A , o{s)=0A |
C ——— o(ain)=0A , o(s)=10A | ]
- o(air)=10A , o(s)=0A | -
-5 | .
R z
=Y N A
=) N ]
- - ;
35 -
_5.5 : L3 S A 1 ‘ L S . ! .3 1 1 i £ 3§ 4 t 111 1 l 1 3 1 1 ; I N I l I I T 3

0 001 002 003 004 005 006 007 008

aA™ ")

Figure 5: Simulations numérigues de l'effet des rugosités G; et O sur la courbe de
réflectivité d'une couche de nickel de 5004 sur un substrat de silicium. Trait épais :
Référence, 6,=0,,=0A ; trait continu fin : effet de o, ; points : effet de Ggir.
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4.1.2.3 La rugosité intermédiaire

Dans le cas de la présence d’une rugosité intermédiaire, les méthodes ci-dessus ne sont pas
pleinement satisfaisantes. En effet, Ieffet de ce type de rugosité ne consiste pas seulement a
diminuer I’intensité de la réflexion spéculaire mais elle crée un fond de diffusion hors spéculaire qui
peut brouiller les résultats. Dans le cas d’échantillons de ce type, il faut tracer si possible une courbe
de P’intensité hors spéculaire et corriger P'intensité spéculaire en fonction de des résultats. Le
traitement de la réflectivité hors spéculaire dépasse largement le contenu de ce cours mais pourra
&tre fournie & ceux qui le désirent. Des mesures AFM sont pour la surface, toujours intéressantes &
mesurer car elles renseignent sur la croissance des couches.

4.1.2.4 la rugosiié magnétique

La le probiéme est bien plus ardu.

L’exemple typique de rugosité magnétique est un échantillon désaimanté. Dans ce cas chaque
domaine a une longueur de diffusion effective trés différente du domaine voisin. Cela apparait pour
le neutron comme une rugosité géante de la couche. On n’a donc pas de moyens théoriques fiables
de rendre compte des résultats. Par réflectivité magnétique hors spéculaire, on peut avoir une
mesure, dans les bons cas, de la taille moyenne des domaines.

4.2 Résolution angulaire

Les expressions de la réflectivité déterminées dans les paragraphes précédents ont été calculées pour
des faisceaux incidents sans divergence.

Le faisceau incident présente une certaine divergence 88 qui induit un élargissement du faisceau
réfléchi. Le calcul se fait par la convolution de la fonction calculée R{Q) avec une fonction donnée
par ’appareil £(8,66) centrée en 0. Une fonction carrée marche assez bien, d’autres utilisent une
fonction triangle moins bien justifiée.

sin@,
sing

Ripio(Q) = [ RIQ=—2)f(8,-6.,50)d0 (65)

Remarquons que bien que la valeur de 80 soit fixée par la configuration du spectrométre pour une
mesure donnée, sa valeur peut nécessiter un ajustement au cours du traitement des résultats. En
effet, les échantillons étudiés, bien que les substrats soient choisis pour étre les plus plans possible
(pastille de silicium épais, verre flotté), présentent une certaine courbure. Celle-ci a un effet
similaire au 60 (élargissement du faisceau), elle est alors intégrée dans la valeur de 6.

Une résolution angulaire d6 non nulle provoque une incertitude sur la valeur de q. Cette erreur sur g
induit :

e Une diminution de l'amplitude du signal (par l'addition des deux courbes décalées calculées a
g+dq) ; son effet est un "arrondissement” de la courbe de réflectivité aux points anguleux.

La Figure.6, ol est représentée la courbe de réflectivité calculée pour un syst€me a une interface
avec variation de la résolution angulaire, illustre ces deux phénomenes :

e A la coupure, on remarque I'arrondi de la courbe.

* A grands g on remarque la baisse de réflectivité.
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Figure.6 : Simulation de Ueffer de la résolution angulaire sur la courbe de réflectivité d'un
substrat de verre {(pb=4x1 0%472 ) 2 trait épais : 86/0=0 ; trait fin : §6/6=0,3.

4.3 Méthode d’analyse des données expérimentales
4.3.1 Traitement des données par simulation numérique

Le traitement des courbes expérimentales de réflectivité de neutrons se fait par ajustement
numérique de la courbe calcuiée pour le systéme multicouche considéré, 2 la courbe expérimentale.
Les paramétres d'ajustement sont les épaisseurs des couches, les densités données en at/em’, les
longueurs de diffusion cohérentes b de chaque matériau, les rugosités d'interfaces et les moments
pour les couches magnétiques, en intensité et en angle.

4.3.2 Probléme de Uinversion des données et d’unicité des solutions

Contrairement 2 la transformée de Fourrier, les courbes de réflectivité ne sont pas inversibles. On
peut méme montrer théoriquement, dans le cas de systémes non magnétiques, que le fait de ne pas
connaitre la phase de la réflectivité (on ne mesure que l'intensité) permet de construire & partir
d’une solution donnée de construire toute une famille de profils donnant le méme résultat, Pour le
magnétisme, dans la mesure ol le flux de neutrons serait suffisant, les ajustements sur diverses
configurations de spin permet d’éviter ce probléme.

Il reste tout de méme et surtout les incertitudes dues au manque de signal chronique des expériences
de réflectivité aux neutrons.
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5 Les Réflectomeétres, la réflectivité X

5.1 Introduction

Dans les pages qui suivent sont présentés quelques réflectométres A neutrons. Une description assez
détaillé du réflectomeétre & temps de vol EROS du LLB est donnée. Une description plus sommaire
du réflectométre & temps de vol CRISP de ISIS, ainsi que du réflectométre & longueur d'onde fixe
PADA du LLB est également présentée.

5.2 Principes de la mesure d'une courbe de réflectivité

Le principe du calcul du coefficient de la réflectivité est simple : il s'agit de diviser l'intensité du
faisceau réfléchi par un échantillon, par lintensité du faisceau direct éclairant I’échantillon. Ces
47 sin0
. A
'échantillon est polychromatique, la valeur de chaque longueur d'onde est déterminée au moyen de
la technique de temps de vol.*® Les réflectométres EROS du Laboratoire Léon Brillouin (LLB) au
CE Saclay et CRISP du Rutherford Appleton Laboratory & Didcot, Grande-Bretagne utilisent cette
méthode. La seconde méthode consiste 2 faire varier l'angle 8 en travaillant avec un faisceau
monochromatique. C'est le cas du réflectométre en neutrons polarisés PADA du LLB.

intensités sont mesurées pour chaque valeur de Q= . Si le faiscean de neutrons qui éclaire

5.3 La technique de temps de vol

La technique du temps de vol permet de séparer les neutrons d'un faisceau blanc en fonction de leur
vitesse. Elle est basée sur la relation de de Broglie selon laquelle le temps t qu'un neutron met pour
parcourir la distance L est proportionnel 4 sa Jongueur d'onde associée A :

h
A:m
Lt {66)

ol h est la constante de Plank et m est la masse du neutron. Cette relation est équivalente & :

A(A) = ....._t.(.."f_s.)_..,.. 67)
252,71 L(m)

Un dispositif de hacheur permet de former des bouffées de neutrons contenant toutes les longueurs
d'onde disponibles. Chaque bouffée est formée au temps t=0, et la mesure du temps nécessaire aux
neutrons pour aller du hacheur au détecteur (distance L) permet de déterminer leur longueur d'onde.
La vitesse de rotation du hacheur est telle que les neutrons les plus lents d'une bouffée arrivent avant
les neutrons les plus rapides de la bouffée suivante. Cette méthode permet de déterminer la
distribution en longueur d'onde des faisceaux incidents et réfléchis.
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5.4 Les réflectomeétres

EROS

Les neutrons produits par le réacteur Orphée sont thermalisés par une source froide d'hydrogéne
liquide & une température de l'ordre de 20K, puis amenés jusqu'au réflectométre par un guide de
neutrons. En fin du guide, on dispose d'un faisceau polychromatique dont les longueurs d'onde sont
comprises entre 3 et 25A. La Figure 7 schématise le réflectométre EROS. Le hacheur est constitué
d'un disque sur la périphérie duquel se trouve une fente. Ce disque, fait d'un matériau absorbeur de
neutrons, laisse passer ces derniers par la fente et crée ainsi les bouffées. La largeur de fente du
hacheur est réglable. Le faiscean passe ensuite dans le collimateur sous vide de longueur De~4m
dont les fentes fo (entrée) et f; (sortie), réglables elles aussi, permettent de fixer la résolution
angulaire du faisceau (voir ci-dessous). L'ouverture des fentes peut varier, sur le réflectométre
EROS, de 0,5 & 4mm. Le faisceau, horizontal, se réfléchit sur I'échantillon solide incliné d'un angle
0 par rapport au faisceau. L'angle de mesure maximum est de 5° et la gamme de ¢ disponible est de
0,004 2 0,1A"". (Remarquons qu'une courbe de réflectivité est souvent acquise en plusieurs mesures,
I'angle 8 variant d'une mesure & Vautre. Le plus souvent une premiére acquisition & 8=1° permet
d'obtenir le plateau de réflexion totale et les points aux grandes valeurs de la réflectivité, puis une
seconde mesure avec un angle de l'ordre de 3° & 5° permet de mesurer la courbe aux grands q.) Le
faisceau réfléchi arrive enfin sur le détecteur 2 *He ol sont comptés les neutrons en fonction de leur
longueur d'onde. La réflectivité minimum que I'on peut atteindre est de l'ordre de 107°. Le détecteur
est muni d'un mouvement permettant de changer sa position verticale. Les positions hy et hy du
détecteur sont telles que les faisceaux direct et réfléchi respectivement rencontrent le détecteur.
L'angle 9 de mesure désiré détermine la hauteur du détecteur selon :

tan(28) = w

fch ~dét .
olt Dgp.age €st la distance entre ['échantilion et le détecteur.

(68)

Guide de  Hacheur Collimateur Echantillon Détecteur
neutrons

Faisceau Réglage de la
(= Incident position du
N Faisceau Détecteur

Réfléchi

Electronique
v
Acquisition

Traitement
de données

Figure 7: Schéma de principe du réflectomeétre EROS.
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Résolution angulaire

La divergence du faisceau incident 89 ainsi que la résolution angulaire 56/0 sont déterminées par
Touverture des fentes d'entrée et de sortie du collimateur ainsi que par la longueur du collimateur
D.. Si T'on néglige leffet de la gravité terrestre, la trajectoire du faisceau peut &tre supposée
rectiligne (voir Figure), et alors la divergence est donnée par :

tandf = L+t
2D

&

(69)

Le calcul de la divergence et de la résolution pour un angle de 1,5°, des fentes fo=f;=Imm et pour
D.=3890mm donne : §6=0,015° et 66/8=1%.

Figure 8: Divergence du faisceau incident lorsque l'on néglige Ueffer de la gravité terrestre
sur la trajectoire des neutrons.

CRISP

Le réflectométre CRISP® est construit sur le méme principe que le réflectométre EROS. La source
de neutrons est cependant différente, il s'agit ici de la source pulsée ISIS.” La gamme de longueur
d'onde disponible est de 1,5 a 134, I'angle incident maximum est de 3° environ pour les solides. La
gamme maximale en Q utilisable sur ce réflectométre est de 0,61 & 1,3 A Cependant, on peut
travailler avec des longueurs d'onde allant de 1,5 & 6,5A afin de disposer d'un flux plus important, et
4 6=2,6°. La gamme en Q dont on dispose devient alors de 0,1 0,4}(1. La détection du faisceau est
assurée par un compteur simple ou un multidétecteur linéaire. La réflectivité minimale détectable
est de 10, (la gamme [1,5;13]A n'est accessible que grice a un chopper qui, en éliminant une
bouffée sur deux (d'ol une diminution du flux), permet le non recouvrement des neutrons les plus
lents de la bouffée n avec les plus rapides de la bouffée n+1).

L'acquisition de données avec ce réflectomstre permet de compléter les mesures faites sur le
réflectométre EROS jusqua g=0,2A" et/ou R=10°. L'intérét est qu'un nombre maximum
dinformations sur I'échantillon permet de le caractériser avec le maximum de précision. En
particulier, la courbe aux grandes valeurs de q est indispensable pour déierminer les rugosités
d'interfaces. La Figure 9 illustre la complémentarité des mesures.
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Figure 9 : Exemple de courbe de réflectivité de neutrons acquise en plusieurs mesures sur les
deux réflectomeétres EROS et CRISP :

croix : q=0,005 a 0,03447, EROS, 9=0,7°
triangles : q=0,024 a 0,147, EROS, 6=3°
cercles : q=0,055 3 0,134, CRISP, 9=2,68°

0.12

<

PRISM

PRISM est un réflectométre en neutrons polarisés 2 axes 8-28 (I'angle entre le faisceau direct et
I'échantillon est égal 2 6, celui entre le faisceau direct et le détecteur est gal 3 26). De méme que
pour le réflectométre EROS, les neutrons sont produits par le réacteur Orphée puis conduits par un
guide neutrons jusqu'au spectrométre. Le faisceau polychromatique du guoide est filtré par un
monochromateur & A=4,2A et dévié a l'extéricur du guide. Le faisceau monochromatique ainsi
obtenu est polarisé par un miroir polarisant (seuls les neutrons dont les spins sont orientés dans le
méme sens sont conserves). Le faisceau est réfléchi sur I'échantillon dont l'orientation 8 par rapport
au faisceau varie au cours de la mesure. L'angle incident maximum est de 70°. Un analyseur permet
ensuife de trier les neutrons selon Vorientation de leur spin. Liintensité du faisceau réfléchi est
mesurée en fonction de l'angle grice A un détecteur simple 2 *He.

Une description du réflectomeétre et les programmes de simulation associés peuvent étre trouvé sur
le site du laboratoire 1€on Brillouin :www-Ilb.cea.fr
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5.5 Réflectivité de rayons X

Principes

La réflectivité de rayons X et la réflectivité de neutrons sont basées sur les mémes principes. La
différence entre les deux techniques se situant au niveau des indices de réfraction.® Les rayons X
sont sensibles a la densité électronique des atomes. Contrairement aux neutrons, lindice de
réfraction en rayons X est fonction du numéro atomique Z et la composante d'absorption n'est pas
négligeable. Il est défini par :

n=1-8+if
5 'E)A‘Z ’
=%P(Z+Af) (70)
ﬁ_ﬁ Af”_i
21 p 47z“

otl rg est le rayon classique de I'électron (r0=2,82x10'15m), Ala longueur des rayons X incidents, N le

nombre d'atomes par unité de volume, Z le numéro atomique, Z+Af ' et Af " sont les parties réelles et
imaginaires du facteur de diffusion et u le coefficient d'absorption. Les tables de Henke répertorient
les valeurs de f', f " et u en fonction de la longueur d'onde incidente. L'indice n peut s'écrire sous la
forme :

2

ny = l—j—npmmf’ﬂf”) (71)

2
qui est analogue a I'expression de n pour les neutrons : n= I—pr (voir chapitre I).

~

Les réflectometres utilisés pour nos mesures fonctionnent a longueur d'onde constante
(K;Cu=1,54A) et font varier l'angle incident. Cette configuration permet d'atteindre facilement des
valeurs élevées de q.

Intérét de l'utilisation de cette technique

La réflectivité de rayons X est complémentaire de la réflectivité de neutrons, et est souvent utilisée
afin de diminuer le nombre de paramétres inconnus lors de l'ajustement numérique des courbes de
réflectivité de neutrons. Pour cela, on utilise les caractéristiques suivantes de la réflectivité X :

e Les courbes de réflectivité X sont dépendantes des mémes paramétres de dépdts que les courbes
de neutrons. Outre l'indice de réfraction dont la valeur numérique varie entre les X et les
neutrons, les valeurs des épaisseurs et des rugosités se retrouvent d'une technique & l'autre ;

e e flux incident est plus important, permettant ainsi d'atteindre des faibles valeurs de la
réflectivité ;

¢ La gamme en q est plus importante.
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On a vu, que la position des franges de Kiessig (pour un échantillon simple couche) ou des pics de
Bragg (pour un échantillon monochromateur) est fonction de l'indice pb aux faibles valeurs de q. La
gamme en q étant limitée sur les courbes de réflectivité de neutrons, la détermination des épaisseurs
a partir de quelques franges seulement augmente la valeur de l'incertitude. Ceci est particuliérement
vrai pour les échantillons mesurés sur une faible gamme de q.

La mesure d'un méme échantillon par réflectivité X et de neutrons permet de déterminer la valeur de
son épaisseur (ou de sa période) avec une plus grande précision en faisant interagir les deux
résultats :

Une premiére valeur de I'épaisseur est déterminée 2 partir de la courbe X. Cette valeur est d'autant
plus précise que le nombre de franges (ou de pics) est grand. Elle est ensuite injectée dans le jeu de
paramétres de la courbe de neutrons, puis modifiée au cours de ['ajustement de cette courbe.

Cette méthode permet non seulement de diminuer le nombre de paramétres inconnus lors du
traitement de données neutrons, mais encore de découpler l'effet du pb et de 1'épaisseur aux faibles
valeurs de g, et donc de déterminer les valeurs de ces deux paramétres avec une plus grande
précision.

Par ailleurs, on peut également traiter les mesures de réflectivité X avec les mémes programmes et
algorithmes d'ajustement que les mesures de réflectivité neutrons, seul les indices et les absorption
étant différents.

6 Exemples de polyméres

6.1 Interdiffusion entre deux couches

La réflectivité est en général bien adapté aux mesures sur les syst¢mes polymeériques car les
distances mesurées, de 1’ordre de 1004, sont du méme ordre de grandeur que les tailles des
polymeéres. De plus, du fait de la grande différence de longueur de diffusion entre
I’hydrogéne (b=-0.3741 10"%cm) et le deutérium (b=0.6674 10'%cm), on obtient par
deutération sélective de 1’un des constituants un excellent contraste pour les mesures de
réflectivité de neutrons. L’utilisation de la technique dite de ’spin coating’ permet la
préparation de film mince de polymere déposés sur verre ou silicium ayant des rugosités de
surface de I’ordre de 10A. Par flottage, on peut ensuite venir déposer une seconde couche sur
la premiére couche. On peut ainsi étudier la diffusion des polymeres entre les deux couches en
fonction des températures de recuit, et des temps de recuit. Cette diffusion se traduira par un
élargissement de ’interface entre les deux couches. Sur les courbes de réflectivité, la signature
de I’élargissement sera un amortissement des franges de Kiessig ainsi que représenté sur la
figure suivante.
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Figure 10 : Réflectivité mesurée sur un échantillon bicouches: une couche de polystyréne non
deutérié a été déposé sur une couche de polystyréne deutérié. La courbe inférieure

correspond a la mesure du méme échantillon aprés un recuit de 1heure i 115°C.

(Pour des raisons de clarté, la courbe inférieure a été décalée vers le bas d’un facteur 0.05)

6.2 Interdiffusion entre plusieurs couches

Les copolymeres biséquensés symétriques sont composés de deux chaines A et B de longueur
identique soudées bout & bout. Ces sytémes présentent un grand nombres de propriétés
intéressantes. Par exemple si A et B sont immiscibles, ils ont la faculté de s’organiser en
couches d’'épaisseurs fixes parralléles 2 la surface lorsqu’ils sont déposés par la technique dite
du ‘spin coating’ puis recuit. L'utilisation de polyméres marqués (deutérés) et non marqués
permet d’étudier par réflectivité de neutron la diffusion des molécules perpendiculairement a
1a surface. Les résultats d’une telle mesure sont présentés sur les figures suivantes.
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Figure 11 : Le sytéme initial est représenté sur la figure de gauche. Il s’agit d’une couche de
polymére biséquensé marquée déposée sur une tricouche couche de polymére biséquensé non

margué. La courbe de réflectivité présente seulement quelques franges de Kiessig.
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Le systéme a ensuite été recuit pendant 12h & 120°C, puis mesuré une nouvelle fois (courbe de
droite). Cette fois on voit clairement apparaitre un pic de Bragg. 1l correspond 2 une diffusion
du polymeére marqué de la couche de surface vers les couches inférieures.

7 Exemples magnétiques

Dans cette partie, je donne quelques exemples qui mettent en évidence les différentes informations
que ['on obtient sur des couches minces. L’ensemble des résultats expérimentaux montrés ont été
réalisés sur PRISM.

7.1 Mesure absolue de moments magnétiques

Dans le cas de couches simples ou d’alliages binaires, il est possible de mesurer tres précisément le
moment magnétique absolu {en ps par atome). C’est la seule technique qui permet cela. Les
mesures d’aimantation donnent une valeur dépendant du volume et le dichroisme magnétique donne
un moment moyennant une connaissance du nombre d’occupation. On peut donc se servir des
neutrons comme calibration d’autres techniques.

A titre d’exemple, la figure 12 donne la réflectivité d’un alliage de NiFe. En ajustant les courbes, on
obtient la concentration en Ni et en Fe a 1% prés ainsi que le moment de alliage avec une précision
de 0.02up environ. Cette mesure a pris 15 minutes sur un échantillon d’un cm2.
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Figure 12: courbe de réflectivité d’une couche de 25 nm de NiFe.
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7.2 Pics de Bragg magnétiques d’une multicouche et supermiroirs
7.2.1  Multicouches

Dans le cas d’une multicouche, on peut observer aux petits angles les pics de Bragg correspondant
aux périodes de celles-ci. Il est ainsi possible de caractériser rapidement le caractére
antiferromagnétique ou ferromagnétique du couplage entre couches. Dans le cas de couches
antiferromagnétiques on peut mesurer I’aimantation absolue de chaque couche.

Dans ’exemple ci-dessous, je montre une multicouche Cobalt-titane. La particularité de cette
couche est 1a valeur négative de b dans le cas d’un état de spin. Il s’ensuit une trés forte polarisation
sur le pic de Bragg. C’est en se servant de telles multicouches que 1’on peut polariser les neutrons.

10000000 +

3000000 g / ++

100000 +

10000 +

1000 +

100 +

16+

o 0.5 ¥ 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5 5

Figure 13 : 30 couches de Co/Ti (504,504) polarisées le long du champ (simulation).

7.2.2  Principe du supermiroir

Supposons que I'on construise une multicouche composée d’une variation continue d’épaisseur.
Cela revient a placer de nombreux pics de Bragg 2 partir du plateau de réflectivité totale naturelle.
On peut ainsi artificiellement augmenter la taille du platean de réflectivité totale d’un facteur 3 ou
méme 4. Cela induit un gain en flux trés important.
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Figure 14 : exemple de polariseur 30, (les deux courbes montrent R++ et R--) Le petit trou dans le
plateau artificiel est du a un défaut de la séquence de la multicouche et il montre bien la
construction artificielle de ce plateau.

De méme que I’on construit un supermiroir & partir d’une série de pics de diffraction de Bragg, on
peut construire un supermiroir polarisant a base de Co/Ti. On fabrique ainsi des objets ayant une
acceptance angulaire ou en longueur d’onde raisonnable. Le petit défaut 2 0.06 A” vient d’un trou
dans la variation de période.

7.3 Voir des tout petits moments

Supposons que ’on veuille mesurer 1’ aimantation d'une monocouche d’un métal magnétique.

Si cette couche est placée a la surface de I’échantillon, on ne pourra pas mesurer son aimantation.
Par contre, placée entre deux autres couches, le piégeage du neutron dans ce puits de potentiel sera
visible sur la réflectivité et il sera tout 2 fait possible de mesurer le moment correspondant.

Je donne ici un exemple théorique d’une monocouche de fer saturé coincée entre deux matériaux
non magnétiques (exemple W). Cette expérience a ét€ en autre réalisée sur le réflectomeétre polarisé
de Dubna par une équipe du Laboratoire Louis Néel [15].
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Figure 15 : Courbe pour Uaimantation paralléle au champ extérieur pour une tricouche
W/Fe(2A)W
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Figure 16: Courbe pour ’aimantation perpendiculaire au champ extérieur poar une tricouche
W/Fe(2A )W

Voir un signal & partir de rien semble a priori plus efficace, en pratique le signal de spin flip est trés
petit dans le cas de la figure 16 et sera noyé dans le défaut des flippers et des polariseurs. On aura
donc fortement intérét & travailler dans le cas de la figure 15.

Une grandeur trés intéressante est le rapport de flipping entre les courbes (++) et (--)
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Figure 17 : Rapport de flipping pour une couche W/Fe(2A)/W avec 2.2 pg et 0.1 pig

Une seule couche atomique avec un moment de 0.1up est facilement mesurable grice a I’apport de
”analyse de polarisation.

On voit de plus ici, un exemple intéressant de la brisure de la loi en 2n/gmax. On s’arréte & la mesure
d’une taille & priori de I"ordre de 25 A, en raison de la faible extension en angle de la mesure et
pourtant on est sensible & une épaisseur beaucoup plus fine. C’est ce type d’effet qui empéche
I’application de procédures d’inversion de la courbe de réflectivité.

7.4 Tracer des cycles d’hysteresis 1d ou 2d

Lors d'une étude en champ ou température, on ne peut pas réaliser un grand nombre de courbes de
réflectivité.

Le principe consiste donc a faire une courbe en champ saturant l'analyser, en tirer les différents
paramétres (épaisseurs, densités, moments) puis a ne mesurer que N+1 points o N est le nombre
d'inconnues (moments des couches par exemple). On ajuste en fin ces N paramétres, les autres étant
connus.

Ainsi une mesure & un champ donné ne prend que teés peu de temps.
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7.4.1 Cas d'une simple couche magnétique

JOURNAL DE PHYSIQUE IV

Auw/Co(50nm)/Au tri-layer.
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Jigure 18 : courbe de réflectivité d'une couche de 50nm de cobalt et cycle d'hystéresis déterminé &
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Figure 19 : courbes de réflectivité neutrons et X
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Figure 20 : moments déterminés par ajustement sur 3 points. Les points noirs correspondent & la
couche de 7.6 A et les points blancs & la couche de 3.8 A.
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7.5 Mesure de la rotation de moments dans le plan ou hors du plan

C’est dans ce domaine que la réflectivité neutronique avec analyse de polarisation a un apport
essentiel. C’est 'information la plus fine et la plus intéressante que 1’on obtient par cette technique.
Je me contente de donner un exemple ici sur un tout petit échantillon

7.5.1 Mesure de 'aimantation de surface d’un whisker de fer

Faire un monocristal de fer est extrémement difficile. Actuellement trés peu de gens savent réaliser
de tels échantillons, Nous avons étudié un tel monocristal qui présente une face incroyablement
plane (1 marche atomique tous les microns) fabriqué par I'équipe de B. Heinrich & Vancouver. La

difficulté est la taille de ’échantillon :7 mm?. Nous avons tout de méme réussi & mesurer
Paimantation de surface en direction et en amplitude.
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Figure 21: réflexion sur un monocristal de fer (surface 7 mm’) en analyse de polarisation.

Le moment trouvé est de 2.21ug +0.01pp et un angle a la surface de 28° & environ 45° de la
direction angulaire dans le bulk. Nous n’avons pas d’explications a cela excepté un défaut de
croissance situé i environ 250nm de la surface. Cette expérience a permis de montrer la possibilité
d’étudier de tout petits échantillons.
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8 Conclusion sur la réflectivité de neutrons

Fespére avoir montré la richesse que peut apporter la réflectivité de neutrons polarisés au
magnétisme des couches minces. Il y aurait encore beaucoup de choses a dire.

Un autre aspect non abordé est I’ aspect inélastique de la réflectivité. On peut en effet montrer que la
direction du faisceau réfléchi est directement lié 2 la perte ou au gain d’énergie lors du processus.
On aurait ainsi la possibilit€ de mesurer des excitations de surface prés de q=0. La seule mesure de
gain ou perte d'énergic du neutron jusqu’d maintenant réalisée est simplement la différence
d’énergie Zeeman lors d’une réflexion avec spin-flip. On retrouve alors des équations (11). que les
faisceaux R+- et R-+ sont de part et d’autre de R++ et R-- . La différence angulaire est directement
liée au champ extérieur appliqué. Cela a ét€ récemment mesuré par G. Felcher [14] .
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