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1 INTRODUCTION

La diffusion des neutrons en incidence rasante et 1’étude des proprietés de structures dites de “dimen-
sionnalité réduite” connaissent une activité croissante dans le cadre de la recherche en matiere con-
densée.

Les développements des techniques d’élaboration de films minces ont crée un besoin important
en matiere de caractérisation des proprietés de ces films minces. Parmi ces nombreuses techniques de
caractérisation, les techniques neutroniques offrent des avantages précieux que I’on peut résumer en
quelques lignes :

e la variation de contraste entre différent élements ou isotopes liée aux sections efficaces de dif-
fusion des noyaux atomiques et la nature nucléaire de I’interaction rendant cette technique peu
sensible aux nuages électroniques a I’inverse des rayons-X,

e la tres grande profondeur de pénétration des neutrons et 1’acces aux surfaces enterrées en raison
de la faible absorption,

e un acces direct a la distribution d’aimantation dans les couches minces ou les multicouches, ceci
grace a I'interaction dipolaire entre le neutron et le champ électromagnétique crée par les moments
magnétiques du matériau,

o la diffusion des neutrons est une technique non destructive méme pour les systeémes biologiques.

Depuis le début des années 80 la réflectivité spéculaire des neutrons s’est affirmée comme une tech-
nique expérimentale éprouvée pour 1’étude des films minces et des multicouches. Aujourd’hui les réflec-
tometres sont utilisés pour étudier aussi bien les systémes magnétiques, les matériaux organiques et
biologiques que les films de polymeres (voir revue [1]). A I’heure actuelle seule la réflectométrie spécu-
laire est couramment utilisée pour étudier la structure des films ou des multicouches perpendiculaire-
ment 2 leurs surfaces. La réflexion spéculaire permet d’accéder aux informations sur le profil vertical de
la densité moyenne de longueur de diffusion (scattering lenght density ou SLD) du matériau, moyennée
sur I’ensemble de la surface. Cependant, en réalité, la réflexion spéculaire pure n’existe pas car les sur-
faces ou interfaces ne sont pas idéales, ne sont pas parfaites a I’échelle atomique. En conséquence, la
réflexion spéculaire s’accompagne toujours d’une contribution hors-spéculaire.

L’ensemble de I’intensité hors spéculaire diffusée n’est accessible qu’avec 1’aide de détecteurs bidi-
mensionnels. La diffusion hors spéculaire rend compte des structures latérales (facteur de forme latéral,
facteur de structure, rugosité de surface ou d’interface) des surfaces et interfaces des films ou multi-
couches.

Une information compléte de la structure 3D (transverse et latérale) des multicouches peut donc
étre obtenue en utilisant une combinaison de diffusion en incidence rasante des neutrons (tels aussi les
rayons X) en considérant les diffusions spéculaires et hors spéculaires.

Les progres en fabrication et caractérisation de surface ont rendu possible la production de nou-
veaux types de matériaux structurés a I’échelle nanométrique. Quelques uns des meilleurs exemples
de ces matériaux sont les multicouches magnétiques développées en vue de produire des tates de lec-
ture pour les dispositifs de stockage magnétique de données. Ils consistent en structures “sandwich” de
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couches magnétiques séparées par un espaceur non magnétique. La résistance électrique de 1’ensemble
change sous I’effet du champ magnétique généré par le grain magnétique formant le “bit” d’information.
Cet effet est appelé “magnéto-résistance géante” ou GMR [2,3]. Ces structures sont appelées “vannes
de spins” car elles transmettent préferentiellement les électrons ayant une valeur de spin bien définie
[4,5]. Un autre phénomene, analogue au précédent, est I’oscillation de 1’orientation magnétique de deux
couches en fonction de 1’épaisseur de I’espaceur non-magnétique. Les techniques comme la réflectivité
des neutrons polarisés en condition hors spéculaire permettent donc d’accéder aux détails des struc-
tures des matériaux GMR. Le cas expérimental concret du multicouche Fe/Cr(001), a effet GMR, est
représenté sur la Figure 1(a) [33].
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Figure 1. Sur la gauche de la figure, nanostructures dans I’espace réel. Sur la droite, les mémes nano-structures
vues par les neutrons lors d’expériences en incidence rasante. (a) Multicouches Fe/Cr (ML), constituées de couches
magnétiques (rouges et roses), présentant une forte anisotropie planaire et des domaines d’aimantation alternée (in-
diqués par les fleches bleues) dus au couplage d’échange via les espaceurs non magnétiques (en blanc) ; carte a 2
dimensions de I'intensité réfléchie et diffusée par cette multicouche. (b) Réseau de ‘stripes’ magnétique périodiques
ayant un axe facile le long des ‘stripes’ ; 1a carte 2-D de I’intensité est déterminée par la structure périodique latérale,
les domaines d’ondulation et les corrélations dans 1’ensemble. (c) Réseau de plots de Fer ; 'intensité diffusée dépend
de la forme, de la taille, de la distribution et de 1’aimantation des plots. (d) Film composite de nanofils métalliques
insérés dans une matrice mésoporeuses de silice ; I’intensité 2D mesurée donne des informations sur la taille des
nanofils, la dispersion de diametres, la distribution et 1’orientation a I’intérieur de la matrice. (e) Spherulites, ou
vésicules multilamélaires qui se forment spontanément dans les surfactants cationiques a faible concentration. De
I’intensité réfléchie et hors-spéculaire, on peut extraire le comportement complexe, les transitions de phases la taille
des vésicules multilamélaires ainsi que les détails de leur structure transverse et latérale.

Récemment la réflectivité des neutrons polarisés a été utilisée sur VCog 7Feq 3, un réseau de bandes
(“stripes”) magnétiques préparé par lithographie a jets d’électrons (electron beam lithography) et par
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des techniques de gravure (“etching”) [6]. Comprendre I’interaction magnétique entre bandes voisines
est important pour les applications en magnéto-électronique. Le renversement d’aimantation du réseau
de bandes, I’anisotropie uniaxiale induite, la structure en domaines et les corrélations entre bandes ont
été obtenues en utilisant les résultats de réflectivité des neutrons (voir exemple sur la Figure 1(b)).

De nos jours il devient possible de produire des réseaux périodiques de plots sous-microniques
sur des surfaces tres plates ou a I’intérieur de films ou multicouches semiconducteurs, métalliques ou
supraconducteurs qui sont au coeur des applications liées au stockage optique ou magnétique de données
[7-9].

Une des premieres expériences sur un réseau de plots de Fe (diametre 300 nm, hauteur 80 nm) a été
réalisée avec des neutrons polarisés le long de 1’aimantation des plots (Figure 1(c)). L’aimantation des
plots, leurs formes, tailles et distribution périodique moyennée sur I’ensemble de 1’échantillon a ainsi
pu étre obtenue [10].

Les nanofils magnétiques insérés dans les matrices mésoporeuses de silice, étant des matériaux tres
ordonnés, sont également des nanostructures importantes pour les dispositifs de stockage. Les premieres
expériences de diffusion des neutrons ont été réalisées pour évaluer 1'influence des conditions de pré-
paration sur les proprietés magnétiques et structurales de ces nanofils [11] (Figure 1(d)). A partir des
expériences de neutrons on peut obtenir des informations sur I’influence des parametres d’anisotropie
du métal magnétique liés aux cavités créées par ces nanoréacteurs que sont les structures nanoporeuses
(zéolites, silice mésoporeuse, membranes d’alumine).

Pour la création de biosenseurs basés sur des membranes, le développement d’interfaces biocompat-
ibles joue un role important [12]. De petites vésicules phospolipidiques unilamellaires sont les ingrédi-
ents de base pour obtenir des systémes biophysiques modeles permettant I’étude des interactions de ces
biomolécules avec la surface des membranes [13]. A ce titre, la réflectivité des neutrons a été utilisée
pour étudier in situ la formation de bicouches phospolipidiques [14]. Les vésicules lamellaires sont par-
ticulierement intéressantes en biochimie et en pharmacie pour I’administration de médicaments [15,16].
Les avancées récentes dans les systemes médicamenteux ont mis I’accent sur des systémes surfactants
alternatifs qui peuvent produire des structures similaires [17].

Les systemes contenant des mélanges de surfactant cationique et anionique ou des surfactants non-
ioniques a une seule chaine peuvent ainsi former des solutions vésiculaires. La structure lamellaire
ordonnée et la stabilité des surfactants formés de bi-chaines cationiques ont été étudiées par réflectivité
des neutrons [18], et la structure interfaciale des agrégats a été examinée par diffusion hors spéculaire
(Figure 1 (e)).

Bien que la liste des expériences soit encore longue, on peut déja se rendre compte a partir de ces
brefs rappels que les techniques de diffusion des neutrons sur les surfaces et les structures nanométriques
sont de plus en plus couramment utilisées dans tous les domaines intéressant les nanosciences. la raison
profonde est que la production d’objets de taille nanométrique demande un contrdle parfait des struc-
tures, taille, formes et symétries des objets. L utilisation de la réflectivité des neutrons permet d’accéder a
ces informations sur I’ensemble du volume du matériau, en opposition avec les sondes locales comme la
microscopie a transmission d’électrons (TEM) et, élement non negligeable, sans dégrader les matériaux.

2 LA LONGUEUR DE COHERENCE DES NEUTRONS

Les informations sur la structure 3D (transverse et latérale) sont encodées dans I’intensité des neu-
trons réfléchie et diffusée par I’échantillon. Les exemples de la Figure 1 illustrent bien la variété des
cartographies 2D de I’intensité diffusée reflétant ainsi la complexité des objets étudiés. La forte inten-
sité observée le long de la diagonale (Figure 1(a)—(d)) ou horizontalement (Figure 1(e) correspond a la
réflexion spéculaire. Elle est déterminée par le profil vertical (normal a la surface) de la densité moyenne
de longueur de diffusion (SLD pour Scattering Lenght Density) qui corresponda la structure transverse
du systéme moyennée sur I’ensemble de la surface de I’échantillon. Les déviations autour de cette valeur
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moyenne (fluctuations latérales de la SLD) donnent lieu a une diffusion hors spéculaire autour de la
réflection spéculaire.

Quand observer de la diffusion hors spéculaire ?

Cela arrive quand la taille latérale des fluctuations est plus petite que la projection latérale de la longueur
de cohérence des neutrons. La taille latérale des fluctuations est souvent décrite par la longueur de cor-
rélation qui est la distance entre deux points qui diffusent en phase [19]. Pour estimer la longueur de
cohérence des neutrons dans I’échantillon, nous considérons la géometrie de diffusion de la réflectivité.
Les sources de neutrons produisent une radiation non-cohérente, donc nous ne discuterons pas de la
longueur de cohérence de la source. La longueur de cohérence des neutrons est déterminée uniquement
par la cohérence (ou résolution) temporelle (longueur d’onde) ou spatiale (angulaire) du faisceau. Une
source de neutrons ponctuelle parfaitement monochromatique n’existe pas, et par conséquence la pureté
spectrale (largeur spectrale) 0A/\ de la source détermine la cohérence temporelle (cohérence longitu-
dinale), alors que la résolution angulaire d« (ou la taille) de la source détermine la cohérence latérale
(transverse).

2.1 Largeur de bande spectrale et longueur de cohérence longitudinale des neutrons

La longueur de cohérence longitudinale des neutrons est définie comme la distance sur laquelle une
radiation de largeur spectrale § A devient déphasée de 7, comme le montre la Figure 2. Pour une longueur
d’onde )\ se propageant sur n périodes, la longueur de cohérence longitudinale est :

Li=\n @.1)

Pour une longueur d’onde A + 0\
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Figure 2. Longueur de cohérence longitudinale (temporelle). C’est la distance parcourue par les neutrons pendant
le temps de cohérence, qui détermine la profondeur maximum de 1’objet étudié dans une expérience de réflectivité.
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D’apres (2.1) et (2.2), on peut facilement obtenir I’expression de la longueur de cohérence longitu-
dinale sous une autre forme
/\2
L= — 2.3
L= 55y (2.3)
La longueur de cohérence longitudinale définit ainsi la plus grande différence de chemin pour laquelle
une interférence est possible. Par ailleurs, on peut aisément dériver que, dans une expérience de réflec-
tivité, la différence de chemin entre les ondes réfléchies par la surface et par le substrat est en général
plus petite que L;.

2.2 Résolution angulaire et longueur de cohérence latérale des neutrons

En vertu du principe d’incertitude de Heisenberg, le quantité de mouvement du neutron devient de moins
en moins définie & mesure que la position du faisceau devient, elle, plus définie.

Une source parfaitement ponctuelle n’existant pas, la résolution angulaire a une valeur finie. Celle-ci
détermine la longueur de cohérence latérale des neutrons.

A partir de chaque point de I’échantillon, on voit une source (ou un collimateur qui détermine la
résolution) de taille a a une distance R avec un angle de divergence ¢;. En général R >> a. A partir
de ces considérations géométriques (Figure 3), la longueur de cohérence latérale L, (la longueur de
cohérence dans la section du faisceau incident) est donnée par

D A A
Ls—/\%—%—a 2.4)

ol dv est la résolution angulaire.

source

L

Figure 3. Longueur de cohérence spatiale Lg des neutrons a la position de 1’échantillon. R est la distance a la
source (de dimension linéaire r;), v est I’angle d’incidence, A« est la divergence angulaire.

Pour les faibles angles d’incidence ., il faut tenir compte des projections sur la surface de I’échantil-
lon des deux longueurs de cohérence a la fois. Il vient ainsi :

L; A2
Lo— -
" eosa 2a0)
Ly Ly A
Lif=——=— = — (2.5)
sin av « ada

Au cours d’une expérience de réflectivité, la projection de la longueur de cohérence latérale n’est pas
une constante et peut méme changer d’un facteur 10-15. Dans le cas d’un faisceau monochromatique,
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elle change en fonction de 1’angle d’incidence qui est la variable expérimentale principale. Dans le cas
d’une expérience en temps-de-vol a angle d’incidence fixe, L$ est une fonction de la longueur d’onde
incidente.

Les mémes considérations s’appliquent pour la longueur de cohérence déterminée par la résolution
spatiale des détecteurs et par la distance entre 1’échantillon et les détecteurs. Ainsi, pour la détermination
de la longueur de cohérence globale il faut tenir compte des neutrons incidents aussi bien que des
neutrons diffusés.

A partir de considérations simples, on trouve que L¢ peut étre de I’ordre de plusieurs centaines de
microns le long du faisceau. Ainsi, la longueur de cohérence latérale dans le plan du film est grande
par rapport aux longueurs latérales caractéristiques des nano-objets (plots, domaines, inhomogénéites,
etc.) de surface mais petite par rapport aux dimensions physiques de 1’échantillon (plusieurs millimetres
en général). Donc I'intensité diffusée est la somme incohérente de la diffusion générée par des parties
statistiquement indépendantes de 1’échantillon.

3 DIFFUSION EN INCIDENCE RASANTE ET APPROXIMATION DE BORN DE I’ONDE
DISTORDUE

Traditionellement, dans une expérience de diffraction, la diffusion des neutrons est calculée dans le
cadre de I’approximation de Born combinée a un pseudopotentiel de Fermi paramétré par la longueur
de diffusion atomique. Dans ce cadre, une onde plane diffusée par un diffuseur faible n’est pas trop per-
turbée par le processus de diffusion. Cette approximation donne de bons résultats lorsqu’elle s’ applique
a la diffraction ou a la diffusion aux petits angles car la plupart des neutrons ne sont pas déviés lors de
la diffusion. En revanche, lors d’une expérience de réflectivité, spécialement pres de la réflexion totale,
seule une faible part des neutrons est transmise a travers I’échantillon et le plus grand nombre de ces
neutrons est réfléchi.

Une maniere plus appropriée d’effectuer un calcul perturbatif de la réflectivité est de trouver les
fonctions d’ondes des neutrons en interaction avec le potentiel moyen de la surface moyenné sur la
surface que 1’on définit par la coordonnée p. Pour calculer la diffusion hors-spéculaire, il convient de
procéder a un calcul perturbatif en utilisant les fonctions d’ondes ainsi obtenues et de considérer un
potentiel perturbatif rendant compte des déviations au potentiel moyen. Cette théorie de perturbations
est connue sous le nom d’approximation de Born de I’onde distordue (DWBA pour “distorted wave Born
approximation”) [20]. Cette théorie a été pour la premiére fois utilisée par Vineyard [21] dans le cas de la
diffraction de surface en incidence rasante et, peu de temps apres, a 1’étude de la structure de 1’interface
liquide-vapeur d’un métal liquide [22]. Plus tard, Sinha et al. [23] et R. Pynn [24] ont utilisé 1’approche
DWBA pour calculer la réflectivité spéculaire et la diffusion diffuse de surfaces rugueuses. La technique
fht developpée plus avant en particulier pour 1’étude de la diffusion hors-spéculaire magnétique [25] et
non-magnétique [26] en utilisant le formalisme de super-matrices [27].

3.1 Réflectivité spéculaire

Considérons une expérience de réflectivité comme schématisée sur la Figure 4. Les neutrons incidents
de vecteur d’onde k; sont réfléchis spéculairement avec un vecteur d’ondes ke. Dans ce cas I’angle
d’incidence «; est égala I’angle de réflexion . Si, a une échelle plus petite que la projection de la
longueur de cohérence L¢, la variation du potentiel d’interaction est une fonction de la seule coordon-
née z perpendiculaire a la surface de 1’échantillon, Vj(2), alors les interfaces peuvent étre considérées
comme “latéralement plates”. Alors, la solution de 1’équation de Schrodinger

{V2+ k5 — (2m/R*)Vo(2)} [®(r)) = 0 (CRY
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au dessus de la surface peut étre écrite comme
W (r)) = exp(inp){e™* + Re™ %} [y(0)) = 0 (3.2)

ou k = {&,p} est le vecteur d’onde du neutron. k = 27w /), Kk est sa composante latérale tandis que
p; est sa composante normale a la surface. |¥(r)) est vecteur des états de spins, R est la matrice de
réflectance. A I'intérieur de I’échantillon le champ d’ondes est formé par les ondes transmises a travers
I’échantillon mais aussi par celles réfléchies par chaque interface éventuelle. Les opérateurs de trans-
mission et de réflexion 7 sont obtenus 2 partir des conditions aux limites. Le vecteur des états de spins
se transforme en :

[¥(2)) = teP* +Fe P2 (3.3)

m_

10 et

.| P
i Wy

!
!
1"order '!
!
!

|

ey

Td1D @ o 983 O/ OB 008 008 Q07 QM

o
q A

LA

1 Ul
dD 0 Q0v oM O O00s 005 008 007 Q08

Figure 4. Schéma d’une expérience de réflectivité. (a) Multicouche magnétique (constituée d’un motif de deux
couches d’épaisseur d se répétant sur une épaisseur totale D), dans un champ magnétique saturant H ; k; et k¢
sont les vecteurs d’onde des neutrons incidents sous un angle «; et réfléchis de maniére spéculaire sous I’angle as.
(a’) Profils de réflectivité R* et R~ en fonction du transfert de moment ¢, ; les positions des pics de Bragg sont
déterminées par I’épaisseur du motif d, alors que les franges de Kiessig [30] sont dues a I’épaisseur totale du film D.
(b) Multicouche dans un champ magnétique extérieur rémanent résultant en un alignement opposé de I’aimantation
dans deux couches adjacentes. (b’) Les profils de réflectivité R* et R~ présentent, en plus des pics de Bragg de la
Figure 4(a), des pics 1/2 et 3/2 caractéristiques du doublement de la partie magnétique du profil de diffusion.

Dans le cas des matériaux magnétiques, le champ magnétique moyen est B = H + 47M, ou H est
le champ magnétique externe et M est I’aimantation planaire moyenne. L’axe de quantification est le
long de B, les valeurs propres de 1’opérateur p s’écrivent donc

p* = (07 — i Frip)'? (34

avec py = vAmnby et pyr = /2muB, ou nby est la densité de longueur de diffusion nucléaire. p est
le moment magnétique du neutron. A partir des conditions de continuité aux interfaces entre couches
d’épaisseur d,, des fonctions d’ondes et de leurs premieres dérivées on en déduit les équations :

tnePrdn 47 e Prdn =1+ T
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(Z\neip"d" - ?neiipnd" )ﬁn = (i‘\n+1 - ?n+1)i)\n+l (35)

Une solution de ces équations peut étre trouvée soit par le formalisme de super-matrices [27] soit par
une méthode itérative exacte utilisant la relation de récursion de Parrat [28].

Un exemple de calculs de courbes de réflectivité d’une multicouche magnétique possédant des in-
terfaces parfaites est représentée sur la Figure 4. Il s’agit d’un systeme “typique” de structure en mul-
ticouches GMR, composé de 12 couches identiques de Fe avec une anisotropie uniaxiale dans le plan
séparées par des couches non-magnétiques de Cr sur un substrat de Si. La direction du champ magné-
tique externe est choisie le long de 1’axe facile d’aimantation. A la saturation (Figures 4(a), 4(a’)) les
couches sont compleétement aimantées le long du champ externe. Dans ce cas, seules les courbes de
réflectivité “non-spin flip” (NSF), RT and R~~, sont non nulles. Elles correspondent aux deux orien-
tations de la polarisation des neutrons. Les courbes de réflectivité ont une forme caractéristique reflétant
I’épaisseur totale D et les pics de Bragg indiquant directement la périodicité d des bi-couches.

Quand on abaisse le champ magnétique externe vers une valeur proche d’un “champ de guide de
neutrons” les aimantations des couches de Fe sont opposées les unes aux autres en raison des couplages
d’échange [29]. Cela se traduit par ’apparition de pics de Bragg supplémentaires de valeur 1/2, 3/2 etc
(voir Figure 4(b’)) indiquant ainsi le doublement de 1a maille élementaire de la structure en multicouches
(Eq. 3.4). Les calculs de la Figure 4(b’) ne sont valides que pour un état mondomaine pour chaque
couche magnétique.

Cependant, il serait difficile d’imaginer que dans ce dernier cas les couches magnétiques conservent
un état monodomaine dans 1’état rémanent [31]. Afin de minimiser 1’énergie libre du matériau ferromag-
nétique, les couches magnétiques se fragmenteront en ensemble de domaines d’aimantations opposées
mais dans la méme direction que I’axe de facile aimantation. Dans ce cas, deux scenarios sont possibles :
Grand et petits domaines.

Le premier scenario se met en place quand la taille du domaine est plus grande que L. Cette
conjecture peut atre démontrée par 1’absence de diffusion hors-spéculaire. Dans ce cas, il faut calculer
les profils de réflectivité pour chaque type de domaines et les ajouter de fagcon incohérente.

Le second scenario apparait quand on observe de la diffusion hors-spéculaire. Cela signifie que
les inhomogénéites magnétiques latérales (domaines) sont plus petites que L¢ ; alors I’onde n’est plus
seulement réfléchie spéculairement mais aussi diffusée hors de la direction spéculaire (Figure 5). Ce cas
doit atre traité par le formalisme DWBA et sera discuté dans la section suivante.
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Figure 5. Multicouche magnétique avec domaines. Les vecteurs d’onde incident k; et réfléchi de maniére spécu-
laire k; sont indiqués par des fleches noires. Les fleches rouges correspondent a la partie hors spéculaire. Sur la
droite de la figure, le procéssus de diffusion dans I’espace réciproque.
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3.2 Diffusion hors-spéculaire

Les flucuations latérales de la SLD autour de sa valeur moyenne donne naissance a un vecteur de poten-
tiel d’interaction perturbatif dans 1’espace de spins.

Vo(r) = V(r) = Vo(2) (3.6)

Les fonctions d’ondes (k;; p, z) et ¢ (ky; p, z) des ondes incidentes et diffusées pour un potentiel
de la couche moyenne sur les coordonnées latérales p ont été déterminées dans la section précédente.
Utilisant ces fonctions d’ondes et la diffusion, I’amplitude de diffusion est

[ e G )| T [ 8 ) 6

Le potentiel de perturbation est proportionnel a la densité de longueur de diffusion des fluctuations
F(Q), et peut étre écrit comme [25]

F(Q) = bnFn(Q) + (em 1 )ba Far(Q) (3.8)

ol by et by sont les longueurs de diffusion nucléaire et magnétiques, Fiy (Q) est la facteur de structure
nucléaire, F,(Q) est le facteur de forme magnétique, o est le vecteur des matrices de Pauli, m | est la
composante de 1’aimantation des couches qui est perpendiculaire au vecteur de transfert ().

Pour une structure multicouche il faut prendre en compte la réfraction et la diffusion des ondes
réfléchies par chaque interface. Cela est possible dans le cadre de la DWBA [25-32] et ’opérateur de
diffusion pour chaque couche est de la forme :

m
2mh?

Fle! X = —

ﬁﬁ :?fﬁtta +?fﬁ”?‘1‘, +;\,fﬁrta +’I/’\fﬁwr/7?7; 3.9)

le point important est que la diffusion d’une couche magnétique s’accompagne d’une transition entre
les états de spin {+, —}. A partir d’une définition générale [32] la section efficace de diffusion et la
réflectivité s’écrivent :

do

a5 = TriF (F1)p Fri) R=Tr{p'(R")p' R} (3.10)

ot les matrices densité p° et p/ décrivent les proprietés du polariseur et de 1’analyseur, respectivement.
| N 1

;’?:5(1+0Pi) pl = 5(1+0Pf) (3.11)

La substitution de I’Eq. (3.9) dans I’Eq. (3.10) permet d’obtenir une équation générale des sections
efficaces de diffusion [27], pour lesquelles les élements diagonaux sont [32]

do¥¥ do¥¥

o, do__ (3.12)
ddgzy_:m ik (3.13)
ddgizm +iFf (3.14)
%:% = |Fu” 3.15)
%:% = ||’ (3.16)

L’application de ces équations a des cas magnétiques et non-magnétiques permet une analyse de la
réflectivité spéculaire et hors-spéculaire des systemes en multicouches (voir section suivante).
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4 EXEMPLES DE CALCULS NUMERIQUES

Les différentes données expérimentales de la Figure 1 ont été collectées sur une grande gamme de
vecteurs d’ondes incidents et diffusés, y compris la zone de réflexion totale. Quelles sont les origines
de la diffusion hors-spéculaire? On peut déterminer plusieurs groupes, voir Figure 6, qui sont embléma-
tiques des principaux cas de “fluctuation de couches” existants.

Le premier cas est la rugosité d’interface (voir Figure 6(a)). La rugosité caractérise les irrégular-
ités de surface liées aux procédés de fabrication. Ces irrégularités forment la texture de la surface. En
général, la rugosité est identifiée par 1’absence de structure latérale réguliere et est traitée par ses propri-
etés de corrélations a 1’échelle mésoscopique en utilisant des fonctions de distribution. Les nanopartic-
ules insérées dans une matrice, voir Figure 6(b), changent la morphologie et peuvent initier une trans-
formation de phase de la matrice hote. Les fluctuations latérales d’un tel systeme seront caractérisées
par un facteur de forme des particules et par la distribution de taille de ces particules. Ces fluctuations
produisent une diffusion hors-spéculaire additionnelle a celle des interfaces.

Conformal roughness
a) Rough surfaces

% Intorfacas b) Embedded nanoparticles c¢) Magnetic domains  d) Stripe arrays & Dots
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Figure 6. Différents types de fluctuations de densité (ou rugosité) dans les films et les multicouches. Les séquences
dans la ligne du haut et celle du bas illustrent deux cas limites : rugosité parfaitement conformelle et non-conformelle.

La formation de domaines joue un rdle crucial dans le mécanisme de renversement d’aimantation.
A T’exception du cas en champ magnétique saturant, la structure magnétique latérale des films et mul-
ticouches n’est pas stable et se décompose en une série de domaines latéraux (voir Figure 6(c)). La
section efficace de diffusion magnétique est déterminée par le facteur de forme des domaines, le facteur
de structure de la multicouche et une combinaison des amplitudes de réflectance et de transmittance
pour chaque état de spin. La diffusion hors-spéculaire contient une information non seulement sur les
domaines mais aussi sur la moyenne sur tous les domaines de 1’aimantation moyenne [33].

Les structures périodiques a motifs (“patterned”’) comme les réseaux microniques ou sub-microni-
ques de bandes, plots ou anneaux, et qui trouvent des applications dans les dispositifs de stockage
optique ou magnétique, sont représentées sur la Figure 6(d). La diffusion hors-spéculaire de telles struc-
tures est déterminée par la facteur de forme et par la structure interne des objets latéraux ainsi que par
le facteur de structure.

Un parametre important dans la description des structures de surface ou d’interface est le parameétre
de conformité. 11 s’agit d’une mesure de la réplication du profil de rugosité d’une interface a I’autre dans
une multicouche. Les schémas en haut et en bas de la figure 6 montrent les deux cas limites de systeémes
conformels et non-conformels.

Dans ce qui suit nous discuterons différents effets de la diffusion hors-spéculaire.
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Partons du cas le plus simple, a savoir une multicouche ayant des interfaces idéales (voir
Figure 7). La structure du film se compose de 12 bi-couches d’épaisseur d, avec une épaisseur totale D.
En I’absence de rugosité seule la réflectivité spéculaire résultant par la structure transverse sera non
nulle. Le résultat du calcul est représenté sur la partie droite de la Figure 7. Il s’agit d’une cartographie
2D avec pour axes p; et py, les composantes normales du vecteur d’onde des neutrons (p; = ksin o; et
py = ksinay, ol a; ¢ sont les angles d’incidence et de réflexion, respectivement, comme indiqué sur
la Figure 4). L’information principale contenue dans cette cartographie est 1’oscillation de la réflectivité
pilotées par la périodicité verticale de la SLD. L’intensité spéculaire le long de la ligne p; = py montre
les oscillations liées a 1’épaisseur totale D, p; + py = 27/D, ainsi que les pics de Bragg de 1°” et 2¢
ordre pour p; + py = 2wn/d. La réflexion totale, trés intense, est visible prés de I’ origine des axes.

Ideal interfaces Scattering from a non-magnetic multilayer
l 2nx/D
total thickness
oscillations
d=80A
D =960 A
N =12 layers 2na/d

: bilayer thickness
i Bragg peaks

§ B8 Bl Bow

P At

Figure 7. Intensité 2D d’une multicouche avec des interfaces idéales. La forte intensité le long de la diagonale
correspond a la contribution spéculaire, la région de réflection totale est proche de I’origine de la carte, suivie des
oscillations dues a 1’épaisseur totale D et des deux pics de Bragg dus a I’épaisseur de la bicouche d.

Si, sur une distance L¢, les interfaces ne sont pas planes et que I’invariance translationnelle latérale
est violée alors la rugosité induite par les fluctuations locales de la SLD autour de sa valeur moyenne
donne lieu a une diffusion hors-spéculaire. La Figure 8 montre les calculs obtenus sur le méme sys-
téme que pour la Figure 7 mais avec des interfaces rugueuses conformelles. Les dimensions latérales et
transverses de la rugosité sont £ = 30 nm et ¢ = 0.5 nm. La signature de la rugosité conformelle est que

Rough interfaces
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Figure 8. Carte 2D de I’intensité diffusée par une multicouche non magnétique présentant une rugosité de surface
conformelle. La diffusion hors spéculaire donne lieu a des bandes croisant la ligne de réflectivité aux positions des
maxima des oscillations d’épaisseur (faible intensité) et des pics de Bragg (indiqués par des fleches).
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la diffusion se compose de bandes d’intensité s’étirant perpendiculairement a la ligne spéculaire. Il y a
deux types de diffusion hors-spéculaire. La premiére correspond a la diffusion le long de (p; + py) =
27N/ D, traversant les oscillations d’épaisseur de la ligne spéculaire. Elle apparait en raison de la
conformité entre les rugosités du substrat et de la surface. La deuxieme est visible le long des lignes
(pi + py) = 2mn/d traversant les pics de Bragg sur les bords de la ligne spéculaire (diffusion sur les
plans de Bragg). Les lignes hors-spéculaire sont distordues en raison des effets de réfraction aux faibles
valeurs de p; et/ou p; lorsqu’on s’approche de la zone de réflexion totale mais deviennent droites pour
les valeurs élevées de p; et py.

Jusqu’a présent nous avons considéré les systeémes non-magnétiques mais, nous en avons déja parlé,
les films ou multicouches magnétiques peuvent présenter des structures en domaines ou des rugosités
magnétiques d’interface, donnant lieu a une diffusion hors-spéculaire.

Considérons maintenant la diffusion par des multicouches magnétiques. Pour la simplicité, nous
supposerons d’abord que les interfaces sont planes sur une échelle comparable a L. Le systeme mod-
élisé est représenté sur la Figure 9. Il consiste en 12 bi-couches de 57Fe(70A)Cr(10/f\)], ayant une
anisotropie planaire d’ordre 4, déposé sur un substrat de Al,Os. Il s’agit d’un exellent exemple de
systeme présentant un effet GMR [2,3] lié a I’échange antiferromagnétique entre les moments mag-
nétiques des couches de Fe voisines [33]. Le champ magnétique externe H est appliqué le long de la
surface. Pour H < Hgqturation, ’échantillon se scinde en domaines latéraux (Figures 9(a) and 9(b)).
Pour plus de clarté, on suppose un état canté homogene avec un angle de “canting” +¢ entre couches
adjacentes. Les domaines réduisent 1’énergie dipolaire via la désaimantation de chaque couche n, et la

. . =L —
valeur moyenne de I’aimantation est M, = Msin ¢,.
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Figure 9. Diffusion par une multicouche magnétique ayant les interfaces idéales et présentant des domaines magné-
tiques. Les structures latérales et transverses sont indiquées en (a) (vue du dessus) et (b) (vue de coté). (¢) Directions
de I’aimantation dans deux types de domaines cantés d’un angle ¢ par rapport a I’axe de quantification des neu-
trons. Cartes 2D de I’intensité réfléchie et diffusée pour des neutrons de spin antiparalleles (d) et paralleles (e) au
champ magnétique extérieur. La trés forte assymétrie de la diffusion hors-spéculaire provient de la nature spin-flip
de la diffusion et des valeurs des longueurs de diffusion pour les deux états de spin.

Un exemple de simulation numérique de ce modele pour des neutrons incidents dans 1’état ‘-~ et
‘+” est représenté sur les Figures 9(d) et 9(e) dans le cas ou les domaines magnétiques (taille 280 nm)
sont conformes a travers 1’épaisseur de I’empilement. La cartographie 2D montre plusieurs choses im-
portantes. On voit trés bien les plans de Bragg antiferromagnétiques le long de (p%, + p':)::)d T, 3T
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ainsi qu’un ensemble de plans moins intenses et paralleles aux plans de Bragg. La distance entre eux
est déterminée par 1’épaisseur totale de la multicouche. L’autre élement important est que la diffusion
hors-spéculaire est fortement asymétrique, révélant I’asymétrie de 1I’amplitude de diffusion “spin flip”,
F., par rapport aux variations de (p, et de (pi [32]. Les valeurs critiques pour lesquelles la diffusion
hors-spéculaire est coupée sont reliées au fait que la SLD Nb est différente pour les deux états de spin
des neutrons : Nb* = Nb,, £ Nb,,, ot N est la densité du numéro atomique, b,, et b,,, sont les longueurs
de diffusion nucléaires et magnétiques, respectivement [34]. La diffusion hors-spéculaire “spin flip” est
déterminée par la composante perpendiculaire du vecteur de 1’aimantation.

L autre effet observé sur les Figures 9(d) et 9(e) est la présence de plans de Bragg “anormaux”.
Ils s’étirent parallelement au bord de réflectivité sur une distance (pj' — p}")D ~ 7 [35]. Ce type de
diffusion apparait quand 1’onde diffusée est réfléchie par une interface et, en raison de 1’origine “spin
flip” de cette diffusion, elle est fortement asymétrique.

Maintenant nous allons combiner les deux cas discutés précédemment en prenant une multicouche
ayant des interfaces rugueuses et des domaines magnétiques. le systéme est présenté sur la Figure 10.
La cartographie 2D de I'intensité diffusée pour les neutrons “down” est une superposition du signal
“spin flip” et “non spin flip” émanant des deux sources de rugosité interfaciale (non magnétique) et
des domaines magnétiques colonnaires comme cela vient d’étre discuté. Cette exemple montre que
la diffusion hors-spéculaire discrimine la rugosité au sens ou les différentes parties du résultat sont
déterminées par des processus différents et peuvent étre analysés dans cette expérience [33-35].

Figure 10. Diffusion par une multicouche magnétique ayant une interface rugueuse et présentant des domaines
magnétiques. Sur la gauche de la figure, vue dans 1’espace réel des multicouches de méme structure mais de con-
formité différente (rugosité de I’interface et domaines magnétiques). (a) systeéme de conformité idéale ; (b) multi-
couche avec un degré de conformité partiel ; (c) systtme non conformel présentant des fluctuations magnétiques et
non magnétiques. Sur la droite de la figure, les cartes d’intensité 2D correspondantes, qui sont calculées avec des
parametres de conformité ¢ différents.

L’ apparition des signes caractéristiques de la diffusion hors-spéculaire dépend non seulement des
fluctuations latérales de la SLD mais aussi des corrélations verticales (parametre de conformité). Pour
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I’instant nous n’avons considéeré que la rugosité conformelle, mais si cela n’est plus le cas, i.e. si les
différentes interfaces n’ont plus qu’une corrélation partielle sur une distance typique A, alors nous
devons introduire une fonction de correlation inter-plans [36] :

% = e Tl A N T (0 FF ol Fy) 4.1
1LI'=1

ol ﬁz’ est ’opérateur de diffusion, p»/ sont les matrices de densité et z est la coordonnée transverse.
Figure 10(b) et 10(c) montrent les calculs de la diffusion hors-spéculaire pour le méme systeme que sur
la Figure 10(a) mais en supposant différents degrés de conformité. Sur la Figure 10(b), les flucuations
de SLD (magnétique et/ou non-magnétique) sont partiellement corrélées d’une couche a I’autre, i.e. les
phases des ondes diffusées sont partiellement cohérentes. Dans ce cas, en plus de la diffusion liée aux
plans, une intensité additionnelle issue de la rugosité non-corrélée apparait et s’étirent le long p>/ = p°.
11 s’agit de la diffusion de Yoneda.

Le dernier cas (voir Figure 10(c)) correspond a un systéme ayant une rugosité non-corrélée quand
les interfaces diffusent indépendamment. La diffusion sur les plans de Bragg disparait, la diffusion hors-
spéculaire provenant des interfaces individuelles se superpose et la diffusion de Yoneda devient plus
intense. Cette diffusion est assez complexe car la partie asymétrique vient de la diffusion “spin flip” de
domaines magnétiques non-corrélés et que la partie symétrique est déterminée par la rugosité interfaciale
non-magnétique (non-corrélée également).

Dans les exemples numériques décrits nous avons montré les principaux phénomenes apparaissant
sur différents motifs de diffusion hors-spéculaire que ce soit par des systémes magnétiques ou non-
magnétiques. Dans la prochaine section, nous discuterons les résultats expérimentaux.

5 RESULTATS EXPERIMENTAUX : EXEMPLES
5.1 Multicouches de copolymeéres autoassemblés

En raison des implications tant fondamentales qu’appliquées liées a la formation des surfaces et inter-
faces de polymeres, les structures de multicouches di-blocks ont été intensivement étudiées par un grand
nombre de techniques telles la microscopie a force atomique (AFM), la microscopie a transmission
d’électrons (TEM), la réflectivité spéculaire des neutrons ou de rayons-X. Malheureusement, aucune
d’entre elles ne peut donner de détails quantitatifs a la fois sur les structures transverses et latérales
de surface et en profondeur. Cette information peut étre obtenue par la diffusion hors-spéculaire des
neutrons dans la mesure ou les différentes contributions sont identifiables et modélisées. [26,36].

Les polymeres di-blocks symétriques consistant en deux chaines de polymeres chimiquement dif-
férentes et liées entre elles sont en fait des micro-phases séparées en domaines en raison de I’immiscibilité
des deux polymeres. Le mélange de ces polymeres avec un solvant est déposé par centrifugation sur un
substrat plat. Ensuite, durant le recuit au-dessus de la température de transition vitreuse la séparation en
micro-phases conduit a un ordre lamellaire sur le substrat.

Une couche incompléte présentant une interface rugueuse est caractéristique de la plupart des films
de copolymeres diblocks symétriques apres le recuit. Une surface consistant en ilots, trous ou structures
labyrinthiques et la rugosité interfaciale des couches de profondeur génere une diffusion hors-spéculaire.
Lutilisation d’un modele basé sur la théorie dynamique de la diffusion pour I’analyse des cartogra-
phies 2D, nous permet d’identifier et de modéliser les différentes sources de diffusion hors-spéculaire
et d’obtenir une description compléte de la topologie de surface et de la morphologie de la rugosité
d’interface.

Le systéme considéré est un film mince de copolymeres diblock symétrique de polystyréne deutérié,
d-PS, et de polybuthylméthacrylate, PBMA, dénoté P(d-S-b-BMA), ayant un poids moleculaire Mw =
248300 g/mol, une polydispersité Mw/Mn = 1.03 et un ratio de block symétrique (f = 0.5).
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Figure 11. Cartes d’intensité 3D mesurées expérimentalement (a) et modélisées de la réflection spéculaire et de la
diffusion hors-spéculaire d’une multicouche recuite de P(d-S-b-BMA). (c) Profil de densité de longueur de diffusion
neutron de la structure transverse de la multicouche en fonction de la distance au substrat déduite de 1’affinement
d’un modele a partir des données expérimentales ; (d) structure latérale de la multicouche présentant des fluctua-
tions de rugosité d’interface de distance latérale moyenne &, ainsi qu’une structure en ilots de dimension latérale
moyenne d.

L’échantillon a été préparé par la méthode de dépdt par centrifugation d’une solution de toluene de
P(d-S-b-BMA) sur un substrat de verre puis recuit & 151°C pendant 94 heures.

Les intensités réfléchies et diffusées sont représentées sur la Figure 11(a) en fonction de p; et py.
La réflexion spéculaire se trouve sur la ligne p; = py et le transfert de moment perpendiculaire est
(pi +ps) = Q. Ladiffusion hors-spéculaire représentée en fonction de (p; —py) s’étale de chaque coté
de la ligne spéculaire. La Figure 11(b) représente une simulation a partir du modele de la Figure 11(c).
Les résultats sont discutés dans la section suivante.

Un ajustement des parametres sur la courbe de réflectivité révele que le film de polymeres consiste
en 4 couches completes de P(d-S-b-BMA) et une couche de surface avec des trous. La SLD réduite de
la couche de surface refiéte la présence de trous sur 10% de la surface du film. La séquence de pics de
Bragg est définie par 1’épaisseur L de la multicouche PS-PBMA et la distribution d’intensité de ces pics
est déterminée par les amplitudes de SLD au dessus du substrat. La valeur de L varie 1égérement le long
de I’épaisseur du film. Les interfaces sont modélisées par des fonction-erreur pour lesquelles la largeur
représente la rugosité.

La structure des SLD obtenue entre dans 1’équation d’onde afin d’établir la solution a I’ordre zéro
du processus de diffusion. Ici, nous introduisons non pas un potentiel d’interfaces parfaites [23] mais un
potentiel moyenné latéralement.

Pour distinguer entre les effets dus a la rugosité et aux flots, il faut identifier la signature de ces deux
effets sur la Figure 11.



236 Collection SEN

Le modele incluant une rugosité d’interfaces (conformelle et non conformelle) conduit au cas repré-
senté sur la Figure 12(a), 12(a’). La longueur de corrélation verticale exprimée par ce parametre de
conformité, qui peut s’exprimer en nombre d’interfaces, donne un ratio entre les deux mécanismes de
diffusion. Le meilleur accord est trouvé avec un parameétre de conformité de 6.

Le fait saillant de la rugosité conformelle est la diffusion sur les plans de Bragg a travers le pic de
Bragg “n” sur la courbe de réflectivité et s’étendant le long de (p; + pj)nBragg- Des déviations a ce
comportement apparaissent a chaque fois que les plans de Bragg recoupent la diffusion émanant de la
diffusion dynamique, comme la diffusion de Yoneda ou la diffusions anormale de plans de Bragg. La
diffusion de Yoneda et de super-Yoneda est simplement de la diffusion de rugosité non conformelle, au-
del a de la ligne p; y = p. et des pics de Bragg (p; ou py = (P, f)nBragg)> respectivement. L’ avantage
de tracer (p; + pf) = f(pi — py) est que la fonction (p; — py) est une fonction linéaire de «; et de
oy alors que le transfert de moment latéral @), est une fonction non-lineaire de ces angles. Donc, la
diffusion de Yoneda apparait ainsi comme une série de lignes droites. En revanche, cette diffusion est
affectée par le croisement avec la diffusion, normale et anormale, des plans de Bragg. Cette derniére est
paralléle a la courbe de réflectivité le long de (p; — py) = 2np/L. Des pics apparaissent si un des plans
de Bragg intersectant est supprimé tandis que I’autre est augmenté par le facteur de structure. Sinon,
I’interférence entre diffusion “normale” et “anormale” est destructrice. Mis a part ces détails, I’intensité
globale le long des plans de Bragg dépend essentiellement de la longueur de corrélation latérale £ et de
I’exposant fractionnaire v de la corrélation de hauteur de la rugosité [23].

a b b’

Rough interlaces Islands

Figure 12. Le modele et les résultats des calculs pour les contributions repésentées sur la Figure 11 (b). (a) et
(a’) diffusion hors spéculaire provenant de la rugosité d’interface entre PS et PBMA ; (b) et (b’) diffusion hors
spéculaire provenant des trous (ou iles) a la surface de la multicouche.

La diffusion hors-spéculaire générée par les trous (voir dessin de la Figure 12(b)) peut aussi bien
étre identifiée (voir Figure 12(b’)). Elle est déterminée par les diffusions Yoneda et super-Yoneda. Les
parametres du potentiel perturbatif sont la profondeur des trous et le diametre moyen des trous. La
profondeur des trous est de L = 610 A et coincide avec I’épaisseur d’une couche de (PBMA-PS-PS-
PBMA). En supposant une distribution aléatoire des trous, leur diamétre moyen est de d = 9000 A La
distribution de taille est décrite par une lorentzienne avec un exposant —1.5.

Ayant identifié les principaux effets de la diffusion par la rugosité d’interface et la structure de
surface, un ajustement des parameétres peut étre effectué a partir de la Figure 11. Les parameétres du
potentiel de perturbation utilisés dans le modele DWBA [23,26,31] sont une hauteur moyenne o =
30 A centrée sur les interfaces avec une distance latérale moyenne de £ = 1500 Aetv=15 [35]. Le
déclin croissant des plans de Bragg d’ordre supérieur est principalement déterminé par le parametre de
conformité et par la rugosité o = 30 A. Les interfaces du PBMA-PS oscillent donc avec une amplitude
moyenne de 30 A sur une surface moyenne de 1’ordre de 1500 A de diametre. Cette oscillation est
presque entierement conformelle a travers la multicouche.

Cet exemple démontre que la diffusion hors-spéculaire dépend de la rugosité et que différentes
sources de perturbation donnent lieu a différentes signatures dans 1’intensité diffusée.
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5.2 Diffusion hors-spéculaire des neutrons no-polarisés, résolue en spin par des multicouches
magnétiques

Dans le régime de la diffusion de Yoneda et de la diffusion par les plans de Bragg liés a la superstructure,
la diffusion par des multicouches de neutrons non-polarisés dépend de 1’état de spin. Les anomalies dans
la diffusion hors-spéculaire, issues des fluctuations magnétiques dans les multicouches, sont déterminées
par des processus “spin flip” sélectifs.

Dans les multicouches magnétiques, le rapport de force entre 1’anisotropie magnéto-cristalline, les
couplages d’échange entre couches et le champ magnétique externe conduit a ce que les aimantations
des couches de Fe successives, dans chaque domaine colonnaire [33], présentent un certain angle de
couplage avec ses voisines, comme le montre la Figure 13. Donc, méme la diffusion des neutrons non
polarisés peut atre utilisée efficacement pour déterminer la structure magnétique [37].

Top view

incoming neutrons

off
i N

Figure 13. (Haut) distribution de I’aimantation M dans les différents domaines d’une multicouche Fe/Cr dans
un champ magnétique extérieur H appliqué dans le plan ; la composition de I’échantillon est présentée schéma-

tiquement ; les angles de couplage « relient les moments magnétiques d’une couche (L I'intérieur d’un domaine)
au moment magnétique de la couche adjacente. (Bas) Géométrie de la diffusion et composantes des moments mag-
nétiques perpendiculaires au champ magnétique externe.

Des expériences de réflectivité ont été menées sur le spectrometre EVA (ILL, Grenoble) a la longueur
d’ondes 5.4 A et un champ magnétique externe de 500 Gauss sur un échantillon multicouche, ([Cr
© A)/57Fe(68A)]-x12 /Cr(68A)), déposé par épitaxie par jets moleculaire sur un substrat de saphir. La
géometrie de diffusion est schématisée sur la Figure 13 : L’aimantation des couches est décomposée
en domaines (Figure 13, vue de dessus) en présence d’un couplage antiferromagnétique entre couches
(Figure 13, vue de coté). L’angle de couplage « (voir Figure 13) entre les aimantations de couches de Fe
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successives le long de 1’épaisseur est piloté par le champ magnétique externe. La Figure 14(a) montre
une cartographie 2D de la diffusion en fonction de p; et py. L’intensité de la réflexion spéculaire le
long de p; = py montre les oscillations typiques dues a I’épaisseur totale mais aussi le pic de Bragg de
premier ordre (p; = py = 0.041 A*I) correspondant a une épaisseur de bicouche de 77 A. La diffusion
hors-spéculaire provient de la structure en domaines. Il apparait une diffusion “spin flip” des plans de
Bragg a travers les pics de Bragg d’ordre 1/2 et 3/2 ((p; = py = 0.0205 Aletp, = py = 0.0615 AL
respectivement) sur la courbe de réflectivité ainsi qu’une diffusion Yoneda, “spin flip”, parallele a p; et
py (Figure 14(a)). Une preuve du caractére “spin flip” est apportée par I’analyse de spin des neutrons
polarisés diffusés par la multicouche [33] mais, ici, cela est directement visible a la lumiere de la chute
d’intensité créée par les angles critiques. Les deux angles critiques sont déterminés par les densités de
longueur de diffusion SLD,, £.SLD,,, pour les deux états de spins. SLD,, est la contribution nucléaire
de 57Fe et SLD,y,,, est la contribution magnétique provenant de ]\1{/’, la composante parallele au champ
magnétique (Figure 13). Donc, un angle critique le long de p; = 0.009 A-Letde py = 0.009 AL est
observé en raison de 1’utilisation de neutrons non-polarisés. Les pics caractéristiques (marque C sur la
Figure 14) ou la diffusion par les plans de Bragg rencontre la diffusion de Yoneda voient leur intensité
diminuer pour un état de spin. Toute intensité sous la marque “C” provient de I’autre état de spin. Pour
cet échantillon I’autre angle critique est imaginaire car la différence SLD,, — SLD,,, est négative, donc
la diffusion hors-spéculaire s’étend sous I’horizon le long de p; = O et py = 0 et est visible sous la forme
de bandes modulées paralleles a la diffusion modifiée de Yoneda (marques A et B sur la Figure 14(c)).
Les positions de ces bandes de Yoneda dépendent de la valeur de I’angle critique. Ces effets ont été
pris en compte pour réaliser la simulation représentée sur la Figure 14(b). Un autre paramétre important
est donné par le potentiel du substrat qui conduit a un autre “cut off”” de I’intensité. Pour un champ de
500 G, cette valeur coincide avec le premier angle critique “C”. Un zoom sur cette region est visible sur
la Figure 14(c).

(1=

A

i G 003 004 G058 008 aor
BA

Figure 14. (a) Carte expérimentale a 2 dimensions d’une multicouche Fe/Cr en fonction de p; et de p;, les com-
posantes perpendiculaires des vecteurs d’ondes incidents et diffusés. La forte intensité le long de la ligne p, = p
correspond a la réflection spéculaire. La position du pic de Bragg du premier ordre correspond a 1’épaisseur de la
bicouche Fe/Cr et ne présente pas de diffusion hors spéculaire. La diffusion magnétique hors spéculaire spin-flip
s’étend des positions des pics de Bragg d’ordre 1/2 et 3/2 perpendiculaires a la ligne spéculaire. (b) Simulation a
partir d’un modele de la carte 2D d’intensité d’une multicouche Fe/Cr observée sur la Figure 2(a). (c) Vue étendue
de la région des données expérimentales ou la diffusion par les plans de Bragg rencontre la diffusion de Yoneda.
A et B montrent les positions de la diffusion Yoneda liées aux oscillations d’épaisseur totale, C est la position du
premier angle critique qui correspond 2 la position de la coupure due au potentiel du substrat.

Avec le modele DWBA [32], il est donc possible de connaitre précisement 1’aimantation des multi-
couches. En particulier, les densités de longueur de diffusion de ®"Fe (SLD,, et SLDy,p) a partir des
données de neutrons non-polarisés. La connaissance des SLD,y,), est critique pour déterminer 1’angle de
couplage « et le relier aux proprietés GMR du matériau [34].
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En résumé, nous avons demontré qu’une information détaillée sur la morphologie des matériaux
nanostructurés peut étre obtenue en utilisant la diffusion spéculaire et hors-spéculaire des neutrons. Les
détails de la structure interne des multicouches sont révélés par ces expériences de surface innovantes.
Le potentiel de ce type de structures dépend de la capacité de contrdler non seulement la distribution
des nano-objets mais aussi leurs morphologies et les caractéristiques de la structure “hote”.

Cette approche sera appliquée a un large eventail de systémes technologiquement importants et peut
servir de point de départ au développement de nouveaux matériaux.
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