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l’étude de couches ferromagnétiques ultraminces

Jean-Philippe Tetienne

To cite this version:

Jean-Philippe Tetienne. Un microscope de champ magnétique basé sur le défaut azote-lacune
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émanant des établissements d’enseignement et de
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Introduction

La capacité à détecter et cartographier le champ magnétique à l’échelle du nanomètre
est essentielle dans de nombreux domaines de la science. Le champ magnétique est en
effet une grandeur physique qui trouve sa source dans la matière, selon deux processus.
D’une part, les composants élémentaires de la matière – électrons et nucléons – portent un
moment magnétique intrinsèque, le spin, qui produit un champ magnétique. D’autre part,
les charges électriques – portées par les électrons, protons et ions – génèrent également
un champ magnétique du fait de leurs mouvements. Ainsi, la caractérisation du champ
magnétique est un moyen d’étudier l’organisation de la matière, aussi bien sous forme
solide que molle ou liquide, ainsi que les processus dynamiques qui ont lieu en son sein.
Par exemple, le couplage collectif des spins dans les matériaux ferromagnétiques peut être
analysé via le champ magnétique généré [1, 2]. Les courants de charge et de spin dans
les matériaux exotiques – graphène, isolants topologiques, etc. – peuvent également être
détectés via le champ magnétique associé [3, 4]. Par ailleurs, il existe aussi des applications
potentielles en biologie. En particulier, la structure moléculaire des protéines pourrait être
déterminée grâce aux fluctuations de champ magnétique induites par les protons [5–7].
Les potentiels d’action dans les réseaux neuronaux [8], ou encore les flux ioniques à travers
les membranes cellulaires [9], sont d’autres exemples de phénomènes qui pourraient être
étudiés via la détection du champ magnétique à l’échelle nanométrique.

Pour permettre ces avancées, de nombreuses techniques de magnétométrie ont été dé-
veloppées au cours des dernières décennies. Dans l’idéal, un capteur de champ magnétique
devrait être de taille nanométrique, sensible au champ produit par les particules élémen-
taires – soit ≈ 1 µT à 10 nm d’un électron et ≈ 1 nT à 10 nm d’un proton – et non invasif,
c’est-à-dire qu’il ne doit pas perturber la source du champ. Les magnétomètres les plus
sensibles à ce jour sont ceux basés sur des vapeurs atomiques, qui exploitent l’interaction
du spin des atomes avec le champ magnétique [10]. Cependant, leur taille macroscopique
les rend inadéquates pour la plupart des applications mentionnées précédemment, et les
destine plutôt à la mesure des champs géomagnétiques. Des magnétomètres plus petits
existent, tels que la sonde à effet Hall ou le SQUID, acronyme de “superconducting quan-
tum interference device”, et peuvent être également très sensibles [11]. Mais leur taille est
au mieux de l’ordre du micromètre, ce qui reste insuffisant pour de nombreuses applica-
tions. Une exception notable est le microscope à force magnétique qui, en détectant la
force magnétique exercée sur une pointe magnétique, permet de cartographier le champ
magnétique avec une résolution de l’ordre de 10 nm [12]. Néanmoins, cet instrument est
peu sensible, magnétiquement invasif, et ne fournit qu’une information qualitative 1.

1. Notons pour être complets qu’il existe par ailleurs un grand nombre de techniques qui permettent,
sans mesurer directement le champ magnétique, de visualiser les moments magnétiques d’un objet en
exploitant l’interaction de particules “sonde” – généralement des électrons, neutrons ou photons – avec
l’échantillon à étudier. Elles permettent d’étudier aussi bien des échantillons ferromagnétiques (microsco-
pie Lorentz, à effet Kerr, à rayons X en transmission, à effet tunnel polarisé en spin, etc. [13, 14]) que des
échantillons paramagnétiques (imagerie par résonance magnétique [15], microscopie à force de résonance
magnétique [16]). Toutefois, ces techniques ne permettent pas de détecter les champs magnétiques créés
par des courants de charges.
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Figure 1 – (a) Selon la proposition de Chernobrod et Berman [17], un microscope de
champ magnétique pourrait être réalisé en intégrant un spin individuel dans un microscope
à sonde locale. (b) Le spin peut servir de magnétomètre en mesurant la différence d’énergie
entre les états parallèle et antiparallèle du spin par rapport au champ magnétique local.
(c) Structure atomique du défaut azote-lacune dans le diamant, traditionnellement appelé
centre NV. Le spin associé à ce défaut peut servir de magnétomètre suivant le principe
(b), et permettre la réalisation d’un microscope de champ magnétique comme en (a).

Il y a une décennie environ, un nouveau concept a émergé, qui consiste à intégrer
un spin électronique individuel dans un microscope à sonde locale [17] (figure 1a). En
mesurant les variations d’énergie des états du spin sous l’effet du champ magnétique par
effet Zeeman, un spin électronique peut en effet servir de magnétomètre de taille atomique
(figure 1b). Le microscope à sonde locale permet alors de déplacer le spin au-dessus d’un
échantillon afin d’en cartographier le champ magnétique. Ce nouveau type de microscope
de champ magnétique bénéficierait ainsi des performances des magnétomètres de type
atomique – grande sensibilité, mesures quantitatives et non invasives – tout en offrant
une résolution spatiale nanométrique.

Ce concept a été proposé par Chernobrod et Berman en 2005 [17], basé sur des idées
antérieures de Sekatskii et Letokhov [18]. Pourtant, ce n’est que très récemment qu’il
est devenu réalité, grâce à l’essor des techniques de détection de systèmes quantiques
à l’échelle individuelle, développées initialement pour explorer les lois de la mécanique
quantique ainsi que les concepts du traitement quantique de l’information [19–22].

Un système en particulier fait figure de candidat idéal pour la réalisation du micro-
scope à spin unique de Chernobrod et Berman. Il s’agit du défaut azote-lacune dans le
diamant [23], qui consiste en un atome de carbone manquant – une lacune – associé à
une impureté d’azote qui remplace un atome de carbone sur un site adjacent (figure 1c).
Ce défaut cristallin, communément appelé “centre NV” pour la dénomination anglaise
nitrogen-vacancy, se comporte essentiellement comme une molécule fluorescente “nichée”
à l’intérieur de la matrice de diamant [24]. Depuis plusieurs années, le spin électronique as-
socié au centre NV est utilisé comme système quantique modèle à l’état solide, bénéficiant
notamment de ses propriétés optiques particulières [25–28].
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En 2008, il a été démontré que le spin du centre NV peut également servir de ma-
gnétomètre ultrasensible [29, 30], et être intégré dans un microscope à sonde locale pour
en faire un microscope de champ magnétique [31, 32]. Dans le contexte de l’imagerie
magnétique, ce “microscope à centre NV” présenterait des caractéristiques jamais réunies
auparavant dans un même instrument. Il permettrait en effet des mesures quantitatives et
non invasives du champ magnétique aux conditions ambiantes, avec un volume de détec-
tion sub-nanométrique et une sensibilité lui permettant de détecter un spin électronique
individuel [33].

En 2011, notre équipe a entrepris la réalisation d’un microscope à centre NV dédié à
l’imagerie d’échantillons ferromagnétiques. Le travail que nous présentons dans ce mémoire
de thèse est consacré principalement au développement de ce microscope, puis à son
utilisation pour l’étude de couches ferromagnétiques ultraminces.

Plan du mémoire

Ce mémoire est divisé en quatre chapitres.
Le chapitre 1 est consacré à la présentation des techniques de magnétométrie basées

sur le centre NV du diamant. Nous commencerons par décrire les principales proprié-
tés photophysiques du centre NV, qui permettent de détecter la résonance magnétique
d’un spin électronique unique et de mesurer, via l’effet Zeeman, le champ magnétique.
Nous détaillerons ensuite les différents régimes de fonctionnement du magnétomètre, et
discuterons de sa sensibilité [33, 34].

Dans le chapitre 2, nous présenterons le dispositif expérimental central de cette thèse,
à savoir le microscope à centre NV. Le point clé de la réalisation de ce microscope réside
dans la capacité à greffer un nanocristal de diamant, contenant un centre NV unique, sur
la pointe d’un microscope à force atomique [35]. Après avoir caractérisé le magnétomètre,
nous décrirons différentes techniques d’imagerie du champ magnétique basées sur les mé-
thodes introduites au chapitre 1. Ces techniques seront illustrées par des expériences sur
des structures vortex dans des microplots ferromagnétiques, ce qui nous permettra d’ana-
lyser précisément les potentialités offertes par le microscope [36, 37]. Nous montrerons en
particulier que le microscope à centre NV est capable de cartographier le champ magné-
tique produit par un échantillon de manière quantitative, vectorielle, tri-dimensionnelle,
non invasive, et avec un volume de détection nanométrique, le tout aux conditions am-
biantes.

Le chapitre 3 est dédié à l’étude, à l’aide du microscope à centre NV, de parois de
domaine dans des couches ferromagnétiques ultraminces à anisotropie perpendiculaire.
Après avoir présenté le contexte et les enjeux d’une telle étude, nous introduirons une
méthode originale pour déterminer la nature de ces parois de domaine, que nous appli-
querons à différents systèmes de matériaux [38]. Nous démontrerons en particulier que
les parois sont de type Néel dans un échantillon de Pt|Co(0.6 nm)|AlOx, alors que les
modèles micromagnétiques les plus simples prédisent des parois de type Bloch [39]. Ce
résultat fournit une preuve directe de l’existence d’une interaction Dzyaloshinskii-Moriya
interfaciale dans ce système. Dans un second temps, nous utiliserons le microscope à centre
NV pour étudier les mouvements stochastiques d’une paroi de domaine dans une piste
magnétique [40]. En particulier, l’effet d’un chauffage local induit par laser sera analysé
puis exploité pour explorer le piégeage des parois par les défauts structuraux.

Enfin, nous démontrerons dans le chapitre 4 que le centre NV du diamant peut être
également utilisé pour détecter les fluctuations temporelles du champ magnétique plu-
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tôt que le champ statique. Autrement dit, le centre NV est aussi un capteur de bruit
magnétique. Nous décrirons d’abord la méthode, qui est basée sur la mesure par des
moyens optiques du temps de relaxation du spin électronique associé au centre NV. Nous
appliquerons ensuite cette technique de relaxométrie à la détection de molécules parama-
gnétiques adsorbées à la surface du diamant [41]. Cette fonctionnalité présente un intérêt
tout particulier pour l’étude d’échantillons biologiques, et ouvre des perspectives pour la
microscopie à centre NV au-delà de l’étude d’échantillons ferromagnétiques.
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CHAPITRE1
Le centre NV du diamant comme

magnétomètre de dimension atomique
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1.4.1 Modèle de la photodynamique du centre NV dans un champ
magnétique statique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 35

1.4.2 Résultats expérimentaux . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 39
1.4.3 Discussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 46
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1.1 Introduction

Bien que les propriétés électroniques, optiques, et magnétiques des défauts ponctuels
dans les solides cristallins soient étudiées depuis très longtemps, leur étude à l’échelle du
défaut individuel n’a été possible que dans les deux dernières décennies grâce aux progrès
instrumentaux [42]. Un défaut en particulier fait l’objet d’une activité de recherche in-
tense depuis une dizaine d’années. Il s’agit du défaut azote-lacune dans le diamant [23], qui
consiste en un atome de carbone manquant – une lacune – associé à une impureté d’azote
qui remplace un atome de carbone sur un site adjacent (figure 1.1a). Ce défaut, commu-
nément appelé “centre NV” pour la dénomination anglaise nitrogen-vacancy, fait partie
des très nombreux défauts optiquement actifs du diamant, que ceux-ci soient d’origine
naturelle ou synthétique [43].

Le centre NV est responsable de l’apparition d’états électroniques localisés, dont l’éner-
gie se situe dans la bande interdite du diamant (figure 1.1b). Le diamant étant un semi-
conducteur à large bande interdite (≈ 5.5 eV), ces états sont découplés des bandes de
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique
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Figure 1.1 – (a) Structure atomique du défaut azote-lacune (centre NV) dans le cris-
tal de diamant. Les sphères noires représentent les atomes de carbone. (b) Diagramme
énergétique montrant les bandes de conduction et de valence du diamant ainsi que, de ma-
nière simplifiée, les états électroniques localisés associés au centre NV (traits rouges). Les
points bleus symbolisent les électrons qui occupent ces états dans le niveau fondamental
du centre NV.

valence et de conduction, si bien que le centre NV se comporte essentiellement comme
une molécule “nichée” à l’intérieur de la matrice de diamant. Il présente en particulier une
transition optique à 1.945 eV, qui se situe dans le domaine du visible [23]. Ce défaut a été
observé à l’échelle individuelle pour la première fois en 1997 par J. Wrachtrup et collègues
à l’Université de Technologie de Chemnitz [24], à l’aide d’une technique standard de mi-
croscopie optique confocale. Il a ensuite été beaucoup étudié pour ses propriétés de spin,
surtout à partir de 2004 lorsqu’il a été réalisé que le centre NV permet la manipulation
cohérente d’un spin électronique unique, à température ambiante [25], ouvrant la voie à
de nombreuses expériences visant à étudier la physique des spins dans les solides et à les
utiliser comme bits d’information quantique [44–47].

En 2008, inspirés par ces travaux sur l’étude et le contrôle du spin associé au centre
NV du diamant, les équipes de M. Lukin à l’Université de Harvard et J. Wrachtrup à
l’Université de Stuttgart ont montré qu’un centre NV individuel peut servir de capteur
de champ magnétique, ultra-sensible et de taille atomique [29–31]. Le principe du capteur
repose sur la mesure de la structure fine du centre NV qui, par effet Zeeman, varie en
fonction du champ magnétique local. Cette mesure est réalisable y compris pour un centre
NV unique, en tirant profit de ses propriétés optiques particulières. Dans ce chapitre,
nous donnons d’abord les éléments théoriques permettant de comprendre en détail cette
technique de magnétométrie à centre NV, puis nous introduirons une nouvelle technique
de magnétométrie, complémentaire de la précédente et basée uniquement sur les propriétés
magnéto-optiques du centre NV.

Ce chapitre est organisé de la manière suivante. Nous commencerons d’abord par
décrire les principales propriétés photophysiques du centre NV, dans le but de comprendre
comment il est possible de détecter optiquement sa structure fine (§ 1.2). Puis, par un
examen détaillé de l’influence de l’effet Zeeman, nous analyserons les différents régimes
de fonctionnement du magnétomètre à centre NV, ainsi que la sensibilité associée (§ 1.3).
En particulier, nous verrons que cette méthode spectroscopique est limitée à un régime de
champs “faibles”, typiquement en-deçà de 20 mT. Nous introduirons alors un modèle de
la photophysique du centre NV qui permet d’expliquer quantitativement cette limitation
(§ 1.4). Puis nous montrerons, à la fois théoriquement et expérimentalement, que le régime
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1.2. Principales propriétés du centre NV

des champs “forts” peut être adressé par une nouvelle technique de magnétométrie basée
sur un effet d’extinction de fluorescence.

1.2 Principales propriétés du centre NV

Dans cette section, nous allons décrire les propriétés du centre NV qui nous seront
utiles dans le reste du chapitre et du manuscrit. Nous commencerons par présenter la
structure électronique et les propriétés optiques du centre NV (§ 1.2.1). Nous verrons
ensuite comment il est possible de détecter optiquement la résonance de spin électronique
du centre NV (§ 1.2.2), puis discuterons des temps de relaxation de l’état de spin (§ 1.2.3).

1.2.1 Structure électronique et propriétés optiques

La cohésion du diamant est assurée par les quatre électrons de valence apportés par
chaque atome de carbone. Dans le centre NV, deux atomes de carbone adjacents sont
remplacés par un atome d’azote et une lacune. L’atome d’azote, en se substituant à un
atome de carbone, apporte un électron excédentaire, tandis que la lacune laisse les quatre
atomes adjacents avec un électron non lié chacun. Cela fait un total de cinq électrons ne
participant pas à une liaison covalente. Cette forme neutre à cinq électrons est tradition-
nellement notée NV0. Cependant, lorsqu’il se trouve loin de toute surface ou interface,
le centre NV se présente généralement sous sa forme ionisée NV−, avec un total de six
électrons [48, 49]. L’électron supplémentaire vient vraisemblablement d’une impureté de
type donneur, par exemple un atome d’azote se substituant à un atome de carbone, dont
l’électron excédentaire vient se piéger dans le centre NV pour abaisser l’énergie totale [50].
Ainsi, le centre NV, sous sa forme ionisée NV− notée simplement NV dans la suite, peut
être vu comme un système de six électrons confinés au voisinage du défaut [51–53].

Cependant, quatre de ces électrons sont appariés, laissant seulement deux électrons
non appariés occupant deux orbitales distinctes (figure 1.1b). Dans la suite, nous ne
considérerons que ces deux électrons non appariés, ce qui suffit pour comprendre la plupart
des propriétés observables du centre NV. Un traitement plus détaillé de la structure
électronique du centre NV et de ses conséquences sur les propriétés photophysiques du
défaut peut être trouvé dans la référence [23].

La structure électronique simplifiée de ce système à deux électrons est montrée dans la
figure 1.2a. Elle comporte deux niveaux d’énergie, désignés comme niveaux fondamental
et excité, couplés par une transition dipolaire électrique d’énergie 1.945 eV, ce qui corres-
pond à une longueur d’onde de 637 nm. Le niveau fondamental correspond à la situation
schématisée dans la figure 1.1b, où les deux électrons occupent les deux orbitales de plus
basse énergie, tandis que le niveau excité correspond au cas où l’un des deux électrons est
promu dans une orbitale d’énergie supérieure.

Du fait de cette transition optique à 637 nm, le centre NV peut être excité avec un laser,
et émettre de la lumière de fluorescence. Cependant, l’interaction électron-phonon affecte
fortement les propriétés spectrales de l’interaction du centre NV avec la lumière [55]. Ceci
est illustré dans la figure 1.2b, qui montre que les spectres d’absorption et d’émission sont
très larges (∼ 100 nm), et significativement décalés par rapport à la “raie à zéro phonon”
à 637 nm. Ce “décalage Stokes” permet de détecter facilement la fluorescence du centre
NV. En pratique, on utilise généralement un laser vert à la longueur d’onde de 532 nm
pour exciter efficacement le centre NV, puis la lumière de fluorescence est séparée par
filtrage spectral, en ne gardant que la gamme de longueurs d’onde 650− 750 nm.
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique
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Figure 1.2 – (b) Schéma simplifié des niveaux d’énergie du centre NV. Le dégradé gris
traduit la présence de sous-niveaux vibrationnels. Après excitation par un laser vert,
le centre NV relaxe vers le niveau fondamental par émission de fluorescence rouge. (b)
Spectres d’absorption et d’émission du centre NV, tirés de la référence [54]. La courbe
verte est l’intensité totale de fluorescence en fonction de la longueur d’onde d’excitation,
la courbe rouge est le spectre de fluorescence pour une excitation à une longueur d’onde
de 532 nm. (c) Image de microscopie confocale d’un diamant massif, montrant des spots
de fluorescence correspondant à des centres NV individuels.

En utilisant un microscope confocal à fluorescence équipé d’un détecteur suffisamment
sensible, typiquement une photodiode à avalanche, on peut ainsi détecter le signal d’un
centre NV individuel [24]. La figure 1.2c montre une image de microscopie confocale d’un
diamant massif monocristallin. Les spots de fluorescence correspondent à des centres NV
individuels. Le niveau de signal détecté sature typiquement à une valeur de l’ordre de
100 coups/ms pour un centre unique, c’est-à-dire que 100 photons sont détectés chaque
milliseconde.

Une propriété remarquable du centre NV est sa parfaite photostabilité à température
ambiante. Excité en continu, il peut émettre un signal de fluorescence à taux constant
sans jamais s’éteindre ni clignoter, contrairement à d’autres émetteurs individuels tels
que les molécules de colorant [56] ou les boîtes quantiques semi-conductrices [57]. Cette
propriété est cruciale pour la plupart des applications du centre NV, y compris celle qui
nous intéresse ici. Elle permet en effet de détecter les faibles variations de signal liées à
un changement de l’état de spin, comme nous allons le voir dans la section suivante.
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1.2. Principales propriétés du centre NV

1.2.2 Résonance de spin détectée optiquement

Comme les deux électrons du centre NV occupent deux orbitales différentes (figure 1.1b),
leurs moments cinétiques de spin s’additionnent pour former soit un état singulet, de
nombre quantique de spin S = 0, soit un état triplet, de nombre quantique de spin S = 1.
Ces deux états possèdent des énergies différentes du fait de l’interaction d’échange. Dans
le cas présent, le triplet possède une énergie inférieure à celle du singulet. Le niveau fon-
damental du centre NV est donc un triplet de spin [48, 49]. Le niveau excité est également
un triplet de spin, ce qui signifie que les transitions optiques de la figure 1.2a ont lieu
entre deux états triplets de spin [58].

Dans ces niveaux triplets, l’interaction spin-spin entre les deux électrons non appariés
donne lieu à une levée de dégénérescence entre le sous-niveau de spin |ms = 0〉 et le doublet
|ms = ±1〉 (figure 1.3a). Ici, ms est la projection de spin selon l’axe de quantification
intrinsèque du centre NV, qui est l’axe NV reliant l’azote à la lacune. C’est ainsi l’existence
de cette interaction spin-spin qui fixe l’axe de quantification du centre NV en l’absence
de champ magnétique extérieur. Cette structure fine, caractérisée par les constantes de
clivage Df ≈ 2.87 GHz dans le niveau fondamental et De ≈ 1.42 GHz dans le niveau
excité [59], sera discutée plus en détail dans la section 1.3.

Par ailleurs, il existe au moins deux états singulets (S = 0) d’énergies intermédiaires
entre les triplets fondamental et excité [60]. Ces singulets sont couplés aux triplets par
l’interaction spin-orbite et par l’interaction électron-phonon [23], ce qui autorise des tran-
sitions des triplets vers les singulets et vice versa, appelées croisements inter-systèmes. Il
nous suffit ici de ne considérer qu’un seul de ces singulets, qu’on appellera niveau méta-
stable car sa durée de vie est bien plus longue (≈ 200 ns, cf. chapitre 4) que les autres états
du centre NV. On aboutit donc à une structure à trois niveaux comme schématisée dans
la figure 1.3a, qui nous permet de comprendre la plupart des propriétés photophysiques
du centre NV à température ambiante.

Lorsque le centre NV est promu dans le niveau excité par un laser vert, il peut relaxer
soit directement vers le fondamental en émettant un photon rouge, soit non radiativement
via l’état métastable [61]. Une propriété importante du centre NV est que ces deux chemins
de relaxation possibles n’affectent pas de la même manière la projection de spin ms. En
effet, alors que les transitions radiatives entre les deux triplets conservent la projection
de spin (∆ms = 0), la relaxation non radiative via l’état métastable ne conserve pas ms.
Surtout, les taux de transitions depuis et vers l’état métastable dépendent du nombre
ms. Plus précisément, l’état |ms = 0〉 du niveau excité a une forte probabilité de relaxer
radiativement vers le fondamental en conservant ms = 0, tandis que les états |ms ± 1〉
préfèrent, en moyenne, emprunter le chemin non radiatif et relaxer ensuite indifféremment
vers l’un des états |ms = 0,±1〉 du fondamental [62] (figure 1.3a).

L’existence de cette relaxation non radiative dépendant de l’état de spin a deux consé-
quences remarquables. La première est qu’après quelques cycles d’absorption-relaxation
sous illumination par le laser vert, le centre NV est polarisé dans l’état de spin |ms = 0〉,
et ce quelque soit l’état initial, |ms = 0,±1〉 ou une distribution thermique. De plus, à
tout instant, le taux instantané de fluorescence (nombre de photons rouges émis par unité
de temps) est indicatif de l’état de spin du centre NV à cet instant : une forte intensité
signifie que ms = 0, une faible intensité signifie que ms = ±1. De façon schématique,
on peut dire que |ms = 0〉 est un état “brillant” tandis que |ms = ±1〉 sont des états
“sombres” (figure 1.3b).

Ainsi, il est possible d’une part de polariser optiquement le spin du centre NV, et
d’autre part de lire optiquement l’état de spin du centre NV. Ces deux propriétés per-
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Figure 1.3 – (a) Diagramme énergétique du centre NV incluant la structure fine des
niveaux fondamental et excité ainsi que le niveau métastable. Les flèches continues (resp.
pointillées) indiquent les transitions radiatives (resp. non radiatives). (b) L’état de spin,
caractérisé par le nombre quantique ms = 0,±1, peut être modifié en appliquant une
onde radiofréquence (rf) résonante, ce qui se traduit par une variation du niveau de
fluorescence car l’état |ms = 0〉 est plus “brillant” que les états |ms = ±1〉. (c) Spectre de
résonance de spin d’un centre NV unique, obtenu en mesurant l’intensité de fluorescence
en fonction de la fréquence de l’onde rf appliquée. La raie à ≈ 2.87 GHz correspond à la
transition |ms = 0〉 ↔ |ms = ±1〉 du niveau fondamental. (d) Oscillations de Rabi entre
les états |ms = 0〉 et |ms = +1〉, réalisées en appliquant une impulsion rf de durée variable
résonante avec la transition |ms = 0〉 ↔ |ms = +1〉 et visualisées en mesurant l’intensité
de fluorescence juste après l’impulsion rf. Un champ magnétique est appliqué pour lever
la dégénérescence entre les états |ms = +1〉 et |ms = −1〉.

mettent de réaliser une détection optique de la résonance de spin d’un centre NV individuel
dans son niveau fondamental. En effet, lorsqu’une onde radiofréquence (rf) résonante avec
la transition |ms = 0〉 ↔ |ms = ±1〉 est appliquée, une partie des populations du centre
NV sont transférées de l’état brillant |ms = 0〉 vers les états sombres |ms = ±1〉, résultant
en une chute du taux de fluorescence sous excitation optique continue. Pour observer ce
phénomène, on balaye la fréquence rf tout en mesurant le taux de fluorescence [24]. Le
spectre résultant fait apparaître une résonance à une fréquenceDf ≈ 2.87 GHz, correspon-
dant effectivement à la transition de spin |ms = 0〉 ↔ |ms = ±1〉 du niveau électronique
fondamental (figure 1.3c).
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1.2. Principales propriétés du centre NV

En appliquant une impulsion rf résonante de durée variable, on peut également ob-
server directement des oscillations cohérentes, par exemple entre les états |ms = 0〉 et
|ms = +1〉, aussi appelées oscillations de Rabi (figure 1.3d). Pour une durée d’impulsion
Tπ correspondant à une demi-période d’oscillation – on parle alors d’impulsion π –, le
spin est complètement inversé de l’état |ms = 0〉 vers l’état |ms = +1〉. Pour une du-
rée d’impulsion Tπ/2 égale au quart de la période d’oscillation (impulsion π

2
), le spin est

placé dans une superposition quantique 1√
2
(|ms = 0〉 + |ms = +1〉). Ces manipulations

cohérentes d’un spin électronique individuel sont à la base de nombreuses expériences de
démonstration des concepts de l’information quantique [25–28, 45].

La spectroscopie de résonance de spin, telle que réalisée dans la figure 1.3c, permet de
sonder la structure fine de ce système à deux électrons et donc d’étudier son interaction
avec l’environnement. En particulier, lorsqu’un champ magnétique statique est appliqué
(figure 1.4a), la dégénérescence entre les états |ms = +1〉 et |ms = −1〉 est levée par
effet Zeeman (figure 1.4b). On observe alors deux raies de résonance dans le spectre,
correspondant aux transitions |ms = 0〉 ↔ |ms = +1〉 d’une part et |ms = 0〉 ↔ |ms =
−1〉 d’autre part (figure 1.4c). L’écart entre les deux raies renseigne essentiellement sur la
projection du champ sur l’axe de symétrie du centre NV (figure 1.4a), notée BNV. L’effet
du champ magnétique sur le spectre de résonance de spin sera discuté plus en détail dans
la section 1.3.

Ainsi, le centre NV peut servir de magnétomètre, capable de mesurer une composante
donnée du champ magnétique local. Le volume de mesure est lié à la fonction d’onde
électronique, qui est fortement localisée autour de la lacune et s’étend sur ≈ 0.6 nm [51],
faisant du centre NV un magnétomètre de dimension atomique.
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Figure 1.4 – (a) Le champ magnétique local B forme un angle θ avec l’axe z parallèle à
la direction NV, qui est l’axe de quantification du système. La projection du champ sur
cet axe est notée BNV. (b) La présence d’un champ magnétique sépare en énergie les états
de spin |ms = +1〉 et |ms = −1〉 proportionnellement à BNV. Ce clivage Zeeman résulte
en deux transitions de spin distinctes |ms = 0〉 → |ms = +1〉 et |ms = 0〉 → |ms = −1〉.
(c) Spectres de résonance de spin enregistrés pour un centre NV individuel à différentes
valeurs du champ magnétique BNV.
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

1.2.3 Temps de relaxation de l’état de spin

Avant de rentrer dans le détail de l’effet Zeeman, il est intéressant de discuter des
propriétés temporelles de l’état de spin du centre NV, c’est-à-dire des temps de relaxation
qui le caractérisent.

Selon la terminologie utilisée en résonance magnétique nucléaire, il existe trois temps
caractéristiques notés T1, T ∗

2 et T2 [63]. Le temps de relaxation longitudinale T1, aussi
appelé durée de vie de spin, correspond au temps de retour à l’équilibre pour un centre
NV initialement préparé dans l’état de spin |ms = 0〉. Les temps de relaxation transversale
T ∗
2 et T2, aussi appelés temps de cohérence de spin, caractérisent la perte de cohérence

pour un centre NV initialement placé dans une superposition quantique du type

|ψ〉 = 1√
2
(|ms = 0〉+ |ms = +1〉) . (1.1)

Les temps T ∗
2 et T2 correspond donc à la relaxation de la superposition (1.1) vers un

mélange purement statistique des états |ms = 0〉 et |ms = +1〉, lors d’une précession libre
(T ∗

2 ) ou lors d’une séquence d’écho de spin (T2).
La relaxation – longitudinale ou transversale – de l’état de spin du centre NV du

diamant est principalement gouvernée par deux interactions :

1. l’interaction avec les phonons (interaction “spin-réseau”) ;

2. l’interaction avec les impuretés paramagnétiques de l’environnement (interaction
“spin-spin”).

Les principales impuretés paramagnétiques présentes dans le diamant sont les spins nu-
cléaires associés aux atomes de 13C, les spins électroniques associés aux impuretés d’azote,
ou encore les spins électroniques associés aux états de surface. La source dominante de
relaxation dépendra donc de la “qualité” du diamant utilisé.

Dans la suite de cette section, nous considérerons les deux situations suivantes :

1. des centres NV natifs dans des diamants massifs monocristallins pauvres en impu-
retés d’azote, produits par dépôt chimique en phase vapeur (CVD) [64–66];

2. des centres NV implantés dans des nanocristaux de diamant – ou nanodiamants –
riches en impuretés d’azote, produits par broyage d’un diamant synthétisé par la
méthode haute pression haute température (HPHT) [67, 68].

Nous allons maintenant décrire les techniques expérimentales permettant de mesurer les
temps T1, T ∗

2 et T2, puis nous discuterons des sources dominantes de relaxation dans les
deux situations mentionnées ci-dessus. Les séquences de mesure ainsi que des résultats
expérimentaux représentatifs sont regroupés dans la figure 1.5.

Temps de relaxation longitudinale (T1) Il est possible de mesurer le temps de re-
laxation T1 d’un centre NV individuel en exploitant ses propriétés optiques. Pour cela, une
première impulsion laser est appliquée pour initialiser le spin dans l’état |ms = 0〉, puis
une seconde impulsion laser permet de sonder l’état de spin après un temps d’attente τ
variable (figure 1.5a). Cette séquence est répétée un grand nombre de fois – typiquement
107 fois – afin de déduire la probabilité moyenne d’occupation de l’état |ms = 0〉. Le taux
de fluorescence lors de l’impulsion de lecture en fonction de τ forme ainsi une courbe
décroissante dont T1 est le temps caractéristique. Cette technique de mesure fera l’objet
d’un traitement plus détaillé au chapitre 4 (cf. § 4.2.1).
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Figure 1.5 – Exemples de courbes de relaxation mesurées pour un centre NV individuel
dans un diamant massif CVD (graphes du haut) et dans un nanodiamant de ≈ 50 nm
de diamètre (graphes du bas). Les trois colonnes correspondent aux temps de relaxation
T1 (a), T ∗

2 (b) et T2 (c). Les courbes sont obtenues en utilisant les séquences de mesure
schématisées au-dessus des graphes.

Pour les centres NV dans le diamant massif, T1 est dominé par le couplage avec les
phonons [69]. Comme le diamant possède une température de Debye très élevée (2200 K),
le temps de relaxation résultant est relativement long pour un système à l’état solide.
À température ambiante, T1 est généralement compris dans la gamme 1− 10 ms, tandis
qu’il peut atteindre 100 s à 4 K [69]. Dans les nanodiamants, T1 est dominé par l’inter-
action spin-spin avec les impuretés paramagnétiques. Comme nous le verrons au chapitre
4, la contribution principale vient des centres paramagnétiques situés sur la surface du
nanodiamant, qui induisent un bruit magnétique à large spectre (cf. § 4.2.3). Les temps
T1 peuvent ainsi varier entre 1 µs et 1 ms selon la taille du nanodiamant [41].

Temps de cohérence (T ∗
2 , T2) Le temps de cohérence T ∗

2 peut être mesuré en réalisant
une expérience de précession libre (figure 1.5b). Une première impulsion rf π

2
– le quart

d’une oscillation de Rabi – place le spin dans la superposition cohérente (1.1). L’état
de spin après une durée de précession libre τ variable est alors mesuré en appliquant
une seconde impulsion rf π

2
et une impulsion laser de lecture. La courbe obtenue fait

apparaître des “franges de Ramsey” qui s’amortissent à cause de la décohérence, avec un
temps caractéristique T ∗

2 [70].
Le temps T ∗

2 est dominé par l’interaction spin-spin avec les impuretés paramagné-
tiques environnantes. Dans les nanodiamants, les spins électroniques associés aux impure-
tés d’azote et aux états de surface induisent des temps de cohérence très courts, de l’ordre
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

de 100 ns [71]. Dans les diamants massifs CVD, la source dominante de décohérence est
le bain de spins nucléaires associés aux atomes de 13C. Dans un diamant d’abondance
isotopique naturelle, qui contient 1.1 % d’atomes de 13C, les temps T ∗

2 sont de l’ordre
de quelques microsecondes [70]. Dans un diamant enrichi en 12C [66], T ∗

2 peut atteindre
jusqu’à 500 µs [72], ce qui constitue un record pour un spin à l’état solide.

Ce temps de cohérence peut être prolongé par des protocoles de découplage dynamique
permettant de réduire l’effet de certaines sources de décohérence. Le protocole le plus
simple est celui de l’écho de spin [30]. Par rapport à la séquence de précession libre,
il suffit ici de rajouter une impulsion rf π au milieu de la durée τ de précession libre
(figure 1.5c). On obtient une courbe décroissante qui représente la décohérence de l’état
de superposition (1.1) suivant un écho de spin, et qui définit le temps caractéristique T2.

À l’instar de T ∗
2 , le temps T2 est limité par l’interaction avec les impuretés parama-

gnétiques. Il vaut typiquement de l’ordre de ∼ 1 µs dans les nanodiamants [71], ∼ 100 µs
dans les diamants massifs avec 1.1% de 13C [73], et dépasse 1 ms dans les diamants massifs
sans 13C [66].

Des protocoles de découplage dynamique à impulsions multiples permettent de réduire
encore la décohérence [74–76]. Ultimement, le temps de cohérence est limité par le temps de
relaxation T1, lui-même limité par le couplage du centre NV aux phonons [69]. Récemment,
un temps de cohérence record de T2 ≈ T1/2 ≈ 0.5 s a ainsi été obtenu à 77 K [77].

Les ordres de grandeur des temps T1, T ∗
2 et T2 à température ambiante sont résumés

dans la table 1.1. Sont comparés le cas typique d’un centre NV dans un diamant massif
avec 1.1% de 13C, et le cas d’un centre NV situé dans un nanodiamant. Les temps de
relaxation sont plus courts d’au moins un ordre de grandeur dans le second cas. Nous
verrons plus loin comment ces temps de relaxation affectent la sensibilité du centre NV
en tant que magnétomètre (cf. § 1.3.5).

T1 (µs) T ∗
2 (µs) T2 (µs) D (GHz) E (MHz)

diamant massif ∼ 103 ∼ 100 ∼ 102 ∼ 2.87 ∼ 0.1
nanodiamant 100 − 103 ∼ 10−1 ∼ 100 ∼ 2.87 ∼ 10

Table 1.1 – Valeurs typiques des temps de relaxation T1, T ∗
2 et T2 de l’état de spin

électronique du centre NV dans son niveau fondamental, à température ambiante, ainsi
que des paramètres de clivage D et E (définis et discutés plus loin, cf. § 1.3.1). Sont
indiqués les cas de centres NV natifs situés dans un diamant massif CVD d’abondance
isotopique naturelle, et de centres NV implantés dans des nanodiamants.

1.3 Magnétométrie par spectroscopie de résonance de
spin

La méthode la plus simple pour mesurer un champ magnétique statique avec le centre
NV consiste à analyser le spectre de résonance de spin, abrégé dans la suite spectre ESR
pour electron spin resonance, qui dépend du champ magnétique via l’effet Zeeman. Cette
nouvelle technique de magnétométrie a été proposée et démontrée en 2008 indépendam-
ment par les groupes de M. Lukin à l’Université de Harvard [29, 30] et de J. Wrachtrup
à l’Université de Stuttgart [31]. L’intérêt de cette technique pour l’imagerie magnétique
a été aussitôt reconnu [32].
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1.3. Magnétométrie par spectroscopie de résonance de spin

Dans cette section, nous décrivons de façon quantitative la relation entre spectre ESR
et champ magnétique, afin de mettre en évidence l’information qui peut être tirée d’un tel
spectre. Nous commencerons par détailler le Hamiltonien décrivant le problème (§ 1.3.1).
Puis nous analyserons le régime des champs “faibles” (§ 1.3.2) et celui des champs “forts”
(§ 1.3.3). Nous discuterons enfin de la direction et du signe du champ mesuré (§ 1.3.4), et
de la sensibilité de la mesure (§ 1.3.5).

1.3.1 Hamiltonien de spin

Pour déterminer les fréquences de résonance qui apparaissent dans le spectre ESR du
centre NV, il est nécessaire de décrire précisément la structure fine du niveau fondamental,
qui est un triplet de spin. Cette structure fine est décrite par un Hamiltonien qui peut
être décomposé selon

H = H0 +HZ , (1.2)

où H0 est le Hamiltonien de spin en l’absence de champ magnétique extérieur et HZ décrit
l’interaction Zeeman induite par un champ magnétique statique. Nous allons d’abord
discuter du Hamiltonien intrinsèque H0, avant d’examiner l’effet du champ magnétique.

En l’absence de champ magnétique

En négligeant l’interaction hyperfine du spin électronique avec les spins nucléaires
avoisinants [78], le Hamiltonien qui décrit le niveau fondamental du centre NV en l’absence
de champ magnétique s’écrit [59]

H0 = hDS2
z + hE(S2

x − S2
y) , (1.3)

où h est la constante de Planck, D et E sont deux paramètres caractéristiques du centre
NV, et {Sx, Sy, Sz} sont les opérateurs de spin S = 1 sans dimension. L’axe z corres-
pond à la direction reliant l’atome d’azote à la lacune (figure 1.4a), et définit d’axe de
quantification intrinsèque du centre NV [49].

Le premier terme de H0 résulte de l’interaction spin-spin entre les deux électrons non
appariés du centre NV. Il est responsable du clivage entre l’état |ms = 0〉 et le doublet
|ms = ±1〉, où le nombrems indique la projection de spin selon l’axe de quantification (axe
z). Cette levée partielle de dégénérescence est caractérisée par la constante D ≈ 2.87 GHz,
appelée paramètre de clivage axial 1. Ce paramètre dépend du recouvrement entre les
fonctions d’onde des électrons. Il peut donc varier avec les déformations locales du réseau
cristallin, soit en raison d’une contrainte mécanique ou d’un champ électrique externe
appliqués selon l’axe z [79, 80], soit en raison d’un changement de température [69].

Le second terme intervenant dans H0 résulte quant à lui d’une déformation locale
du réseau cristallin qui abaisse la symétrie du défaut. Celle-ci peut être causée par une
contrainte mécanique ou un champ électrique appliqués perpendiculairement à l’axe z [81].
C’est la direction de cette perturbation transverse qui définit les axes x et y dans l’ex-
pression du Hamiltonien (1.3) [59]. Cette déformation, qui lève la dégénérescence au sein
du doublet |ms = ±1〉, est caractérisée par la constante E, appelée paramètre de clivage

1. Le clivage axial du niveau fondamental, noté Df dans la figure 1.3a, sera noté simplement D ici et
dans le reste du manuscrit, sauf indication contraire.
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

transverse. Les fréquences des transitions de spin en champ nul, notées f+ et f−, sont
alors données par

f± = D ± E . (1.4)

Les ordres de grandeur de D et E sont indiqués dans la table 1.1 pour différents types
de matériaux. Pour des centres NV placés dans des diamants massifs synthétisés par la
méthode CVD, on a typiquement D ≈ 2.87 GHz et E ≈ 100 kHz. Dans les nanodiamants,
E peut atteindre plusieurs dizaines de MHz et D peut varier d’autant en raison de fortes
contraintes mécaniques induites à la surface. Cette différence est illustrée dans la figure 1.6,
qui montre des spectres ESR dans ces deux cas. Le clivage transverse apparaît clairement
dans le spectre enregistré pour un centre NV dans un nanodiamant, tandis qu’il n’est pas
discernable dans le diamant massif.
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Figure 1.6 – Spectres ESR enregistrés en champ magnétique nul pour un centre NV natif
situé dans un diamant massif CVD de haute pureté (spectre du haut) et pour un centre NV
situé dans un nanodiamant (spectre du bas). Les lignes continues sont des ajustements par
une somme de deux fonctions gaussiennes, dont les centres correspondent aux fréquences
de résonance f− et f+ (cf. définition en insert).

Effet du champ magnétique

L’interaction du moment magnétique du centre NV, dans son niveau électronique
fondamental, avec un champ magnétique B est décrite par le Hamiltonien Zeeman

HZ = gNVµBB · S , (1.5)

où gNV est le facteur de Landé du centre NV, µB est le magnéton de Bohr, et S =
(Sx, Sy, Sz) est le vecteur des opérateurs de spin. Bien qu’une légère anisotropie dans le
terme Zeeman ait été observée, c’est-à-dire que gNV dépend en fait de la direction de
B, nous la négligerons car la variation mesurée est de l’ordre de l’incertitude expéri-
mentale [82]. L’interaction Zeeman est ainsi caractérisée par un facteur de Landé isotrope
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1.3. Magnétométrie par spectroscopie de résonance de spin

gNV = 2.0030(3), qui par ailleurs est peu différent de celui de l’électron libre g = 2.0023(1).
Cela traduit le fait que le couplage spin-orbite est très faible dans le niveau électronique
fondamental, justifiant ainsi son omission dans le Hamiltonien H0.

Dans la base des états propres de Sz {|ms = +1〉, |ms = 0〉, |ms = −1〉}, les opérateurs
de spin s’écrivent

Sx =
1√
2





0 1 0
1 0 1
0 1 0



 , Sx =
1√
2





0 −i 0
i 0 −i
0 i 0



 , Sz =





1 0 0
0 0 0
0 0 −1



 . (1.6)

En exprimant le champ magnétique B à l’aide de son amplitude B et de ses angles
sphériques (θ, φ) dans le référentiel cartésien xyz (figure 1.7a), le Hamiltonien total (1.2)
s’écrit alors sous la forme matricielle

H = h





D + B̃ cos θ B̃ sin θe−iφ/
√
2 E

B̃ sin θeiφ/
√
2 0 B̃ sin θe−iφ/

√
2

E B̃ sin θeiφ/
√
2 D − B̃ cos θ



 , (1.7)

où l’on a introduit B̃ = gNVµB
h

B avec B = ‖B‖ et gNVµB
h

= 28.035(5) GHz/T.
En diagonalisant numériquement le Hamiltonien (1.7), on obtient les énergies propres

{E1, E2, E3}, classées par ordre d’énergie croissante, et les vecteurs propres {|1〉, |2〉, |3〉}
associés. Les fréquences de résonance qui apparaissent dans le spectre ESR sont définies
comme (figure 1.7b)

{

f+ = (E3 − E1)/h
f− = (E2 − E1)/h

. (1.8)

Ces deux fréquences sont calculées dans les figures 1.7c à 1.7e en fonction de l’amplitude
du champ magnétique B pour trois angles θ différents. Les paramètres de clivage sont
fixés à D = 2.87 GHz et E = 5 MHz, correspondant à la situation typique d’un centre
NV dans un nanodiamant. Notons que l’angle φ, pris égal à 0 pour ce calcul, a en général
une influence négligeable sur le résultat car E ≪ D.

Pour discuter des différents régimes observés en fonction de B et θ, il est utile d’écrire
le Hamiltonien (1.2) comme la somme

H = H‖ +H⊥ , (1.9)

en définissant

H‖ = hDS2
z + hE(S2

x − S2
y) + gNVµBBzSz (1.10)

H⊥ = gNVµB(BxSx +BySy) . (1.11)

Nous allons d’abord examiner le régime des champs “faibles”, tel que H⊥ ≪ H‖, avant
d’analyser l’effet de la composante transverse H⊥.

1.3.2 Régime des champs “faibles”

Dans la suite, nous utiliserons les notations

BNV = |B · uNV| = |Bz| (1.12)

B⊥ = ‖B× uNV‖ =
√

B2
x +B2

y , (1.13)
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qui désignent les composantes parallèle et perpendiculaire du champ magnétique par rap-
port à l’axe du centre NV, caractérisé par le vecteur unitaire uNV (figure 1.7a). Le régime
des champs faibles correspond au régime où H⊥ ≪ H‖, c’est-à-dire

B⊥ ≪
∣

∣

∣

∣

hD

gNVµB
− BNV

∣

∣

∣

∣

. (1.14)

Dans ce cas, l’axe de quantification reste fixé par la symétrie du centre NV, et en par-
ticulier l’état |ms = 0〉 reste état propre de H. Les fréquences de résonance ne dépendent
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Figure 1.7 – (a) Le champ magnétique B appliqué est caractérisé par les angles sphé-
riques (θ, φ) dans le référentiel xyz associé au centre NV, où z est parallèle à la direction
NV, de vecteur unitaire uNV. (b) f− et f+ sont les fréquences de transition entre l’état |1〉,
de plus basse énergie, et les états |2〉 et |3〉, respectivement, dans le niveau fondamental du
centre NV. (c-e) Fréquences de résonance f+ et f− en fonction de l’amplitude du champ
magnétique B pour trois angles θ différents, calculées en diagonalisant le Hamiltonien
(1.7) avec D = 2.87 GHz et E = 5 MHz. Dans (d), les lignes pointillées correspondent à
l’approximation (1.15).
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alors que de BNV et s’écrivent simplement

f±(BNV) ≈ D ±
√

E2 +
(gNVµB

h
BNV

)2

. (1.15)

Cette formule est exacte lorsque B⊥ = 0, et constitue une très bonne approximation
pour les champs d’amplitude transverse telle que B⊥ ≪ hD

gNVµB
≈ 100 mT. Ceci est illustré

dans les figures 1.7d et 1.7e, qui montrent un bon accord entre le calcul exact (lignes
continues) et la formule approchée (lignes pointillées) pour des amplitudes B . 5 mT. Par
conséquent, on peut dans ce régime utiliser l’expression (1.15) pour déduire la valeur de la
composante BNV du champ magnétique. Il suffit pour cela de mesurer par spectroscopie
ESR l’une des deux fréquences de résonance f+ ou f−, et d’utiliser la formule inverse

BNV ≈ h

gNVµB

√

(f± −D)2 − E2 . (1.16)

La formule (1.15) prédit un régime linéaire f±(BNV) ≈ D± gNVµB
h

BNV lorsque BNV ≫
hE

gNVµB
. Ce régime linéaire est clairement visible dans la figure 1.7d et correspond au cas

où les états propres du Hamiltonien sont les états propres de l’opérateur Sz, soit






|1〉 = |ms = 0〉
|2〉 = |ms = −1〉
|3〉 = |ms = +1〉

. (1.17)

À l’inverse, il existe un effet d’anti-croisement en BNV = 0 où l’on a f± = D ± E,
comme le montre la figure 1.7e. Les états propres sont alors







|1〉 = |ms = 0〉
|2〉 = (|ms = +1〉 − |ms = −1〉)/

√
2

|3〉 = (|ms = +1〉+ |ms = −1〉)/
√
2

, (1.18)

c’est-à-dire que les états de spin |ms = ±1〉 sont maximalement mélangés. Du fait de cet
anti-croisement, gouverné par le paramètre d’asymétrie E, le centre NV est peu sensible
aux variations de champ dans le régime BNV . hE

gNVµB
. Dans les nanodiamants, on a

typiquement E ∼ 10 MHz (cf. table 1.1 et figure 1.6), ce qui implique que le centre
NV est peu sensible aux champs nets inférieurs à ∼ 0.2 mT. Pour détecter des petites
variations de champ, il est donc parfois nécessaire d’ajouter un champ de biais afin de
sortir de la zone d’anti-croisement.

1.3.3 Régime des champs “forts”

La formule (1.15) n’est plus valide dès lors que la condition (1.14) n’est plus vérifiée.
Dans ce régime de champ “fort”, précisément pour des amplitudes de champ transverse
B⊥ & 5 mT, le nombre ms n’est plus un bon nombre quantique car la direction de B tend
à imposer l’axe de quantification du système. Les fréquences de résonance n’évoluent alors
plus de manière symétrique par rapport à D. Cet effet, qui est clairement visible dans la
figure 1.7c lorsque θ 6= 0, est lié aux termes non diagonaux en B̃ sin θ dans le Hamiltonien
(1.7), qui mélangent les trois états de spin |ms = 0,±1〉. Par exemple, pour le cas extrême
θ = 90◦ et dans la limite B̃ ≫ D, les états propres de H sont











|1〉 = 1√
2
|ms = 0〉+ 1

2
(|ms = +1〉+ |ms = −1〉)

|2〉 = 1√
2
(|ms = +1〉 − |ms = −1〉)

|3〉 = 1√
2
|ms = 0〉 − 1

2
(|ms = +1〉+ |ms = −1〉)

, (1.19)
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

illustrant le mélange de l’état de spin |ms = 0〉 avec le doublet |ms = ±1〉, caractéristique
du régime de fort champ transverse.

Dans ce régime, la mesure de l’une des deux fréquences de résonance seulement n’est
plus suffisante pour déterminer BNV. Par ailleurs, il est clair que f+ et f− ne dépendent
plus seulement de la projection BNV mais aussi de l’angle θ. À partir du Hamiltonien
(1.7), on peut obtenir l’équation caractéristique pour les énergies propres

x3 −
(

D2

3
+ E2 + B̃2

)

x− B̃2

2
∆− D

6
(4E2 + B̃2) +

2D3

27
= 0 , (1.20)

où l’on a posé ∆ = D cos 2θ + 2E cos 2φ sin2 θ. Comme E ≪ D, on peut utiliser l’ap-
proximation ∆ ≈ D cos 2θ, auquel cas l’équation (1.20) ne dépend plus de l’angle φ. En
résolvant l’équation (1.20), il est alors possible d’exprimer B̃2 et ∆ en fonction de f+ et
f− [31] :

B̃2 = 1
3

(

f 2
+ + f 2

− − f+f− −D2 − 3E2
)

∆ =
7D3+2(f++f−)(2(f2++f2−)−5f+f−−9E2)−3D(f2++f2−−f+f−+9E2)

9(f2++f2−−f+f−−D2−3E2)
. (1.21)

De B̃2 on peut déduire l’amplitude du champ B, et de ∆ on peut déduire cos 2θ et donc
l’angle θ à π près.

Ainsi, en mesurant les deux fréquences de résonance f+ et f−, il est possible de dé-
terminer le couple (B, θ), ou de manière équivalente le couple (BNV, B⊥). Ceci est illustré
dans la figure 1.8, où un champ B est appliqué avec un électro-aimant selon un angle θ
fixé et inconnu a priori. L’intensité du courant IB alimentant l’électro-aimant correspond
à une amplitude B selon une relation linéaire (figure 1.8a). La figure 1.8b montre des
spectres ESR enregistrés pour différentes intensités IB, et la figure 1.8c indique l’évolu-
tion des fréquences de résonance f± en fonction de IB. En utilisant les relations (1.21), on
déduit l’angle θ, qui vaut ici θ ≈ 74◦, ainsi que le coefficient de conversion courant-champ,
qui vaut B

IB
≈ 19 mT/A.

La figure 1.8b illustre une autre caractéristique du régime des champs forts. En plus
du décalage asymétrique des fréquences de résonance, le contraste C des résonances de
spin diminue progressivement lorsque B augmente. Dans le présent exemple, il passe ainsi
de plus de 15% en champ nul à moins de 5% pour B = 20 mT. La mesure du champ
est donc de moins en moins précise à mesure que le champ transverse B⊥ augmente.
En pratique, cela limite l’applicabilité de la magnétométrie par spectroscopie ESR à des
champs d’amplitude inférieure typiquement à 20 mT. Cet effet sera analysé en détail dans
la section 1.4.

1.3.4 Direction et signe du champ mesuré

Dans les sections 1.3.2 et 1.3.3, nous avons vu comment, à partir de la mesure de f+
ou f− en régime de champ faible, il est possible de déduire la valeur de BNV. Lorsque
le champ transverse est suffisamment fort pour induire une asymétrie mesurable entre
f+ et f− et suffisamment faible pour que le contraste optique permette la mesure de f±,
soit typiquement dans la gamme 5 . B⊥ . 20 mT, alors on peut également déduire
la composante transverse B⊥. Cependant, une ambiguïté subsiste quant au signe des
composantes BNV et B⊥.

Pour illustrer cette ambiguïté, nous considérons le cas des champs faibles. D’après
l’expression (1.16), seule la valeur absolue BNV = |Bz| du champ est déterminée. Le signe
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Figure 1.8 – (a) Un champ magnétique B est appliqué avec un électro-aimant selon une
direction fixe formant un angle θ par rapport à l’axe du centre NV. Le courant IB permet
de varier l’amplitude B du champ. (a) Spectres ESR enregistrés pour différentes courants
IB pour un centre NV individuel dans un diamant massif. Les lignes continues sont des
ajustements par une somme de deux fonctions lorentziennes. Les différents spectres sont
décalés verticalement pour plus de clarté. Le contraste des raies vaut C ≈ 15% pour les
faibles amplitudes de champ. (b) Fréquences de résonance f+ et f− en fonction de IB,
extraites des spectres en (b). Les lignes continues sont les fréquences calculées après avoir
déterminé θ ainsi que le coefficient B

IB
à l’aide des équations (1.21).

de Bz n’est généralement pas connu car le spectre ESR est invariant par rapport à un
changement de signe, puisqu’il n’y a pas de distinction a priori entre les raies |ms = 0〉 ↔
|ms = +1〉 et |ms = 0〉 ↔ |ms = −1〉 . Néanmoins, cette distinction peut être réalisée par
deux méthodes différentes.

La première consiste à utiliser une onde rf polarisée circulairement. Par exemple, une
onde de polarisation σ+, définie par rapport à l’axe z du centre NV, n’excite que la tran-
sition |ms = 0〉 ↔ |ms = +1〉 par conservation de la projection du moment cinétique,
résultant en un spectre ESR laissant apparaître une seule résonance fr. Si fr > D (resp.
fr < D), alors Bz > 0 (resp. Bz < 0). Cette règle de sélection a été vérifiée expéri-
mentalement pour le centre NV en 2007 [83], et permet donc de mesurer non seulement
l’amplitude de la composante Bz mais aussi son signe. Cependant, cette technique néces-
site une antenne rf sophistiquée, et ne sera donc pas utilisée dans la suite.

Une autre méthode pour obtenir le signe de Bz consiste à ajouter un champ de biais
Bz,0 de signe connu et à mesurer le spectre ESR avec et sans ce champ. Si Bz,0 est de signe
identique (resp. différent) à Bz, alors la fréquence de résonance supérieure f+ augmente
(resp. diminue) lorsque le champ de biais est appliqué. Cette technique est simple à mettre
en œuvre expérimentalement car un faible champ magnétique suffit, typiquement 1 mT.
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

Toutefois, ajouter un champ magnétique externe est parfois non désirable lorsque l’on
souhaite caractériser une structure magnétique, car celle-ci peut être perturbée par le
champ ajouté.

Alors qu’un seul centre NV ne donne en général accès qu’à une seule composante
du champ dans le régime des champs faibles, BNV, il est possible de mesurer les autres
composantes du champ en utilisant plusieurs centres NV d’orientations différentes. Cette
idée a été mise à profit dans les références [84, 85] pour réaliser un magnétomètre vecto-
riel. Cependant, l’utilisation de plusieurs centres NV dans un même diamant dégrade la
résolution spatiale car la mesure des différentes composantes est réalisée à des positions
différentes. Aussi, nous ne considérerons dans la suite que le cas où un seul centre NV à la
fois est employé, fournissant la valeur d’une seule projection du champ BNV = |B · uNV|,
avec l’axe uNV fixé. Des mesures successives avec différentes orientations de l’axe NV per-
mettent alors de mesurer différentes projections du champ, comme nous l’illustrerons au
chapitre 2 (cf. § 2.3.4).

1.3.5 Protocoles de mesure et sensibilité

Une caractéristique importante d’un magnétomètre est sa sensibilité au champ magné-
tique, c’est-à-dire la variation minimum de champ détectable en un temps d’acquisition
donné. Dans le cas du magnétomètre à centre NV, celle-ci est limitée principalement par
le bruit de grenaille du processus de comptage des photons [10, 30]. Ce bruit est de type
poissonnien, c’est-à-dire qu’à un nombre de photons moyen S est associé un écart-type
δS =

√
S. Si R est le taux de fluorescence (nombre de photons détectés par unité de

temps), le nombre de photons détectés en un temps d’intégration ∆t est S = R∆t, ce qui
implique que le bruit relatif δS/S est inversement proportionnel à

√
∆t. On définit alors

la sensibilité comme le produit
η = δB

√
∆t , (1.22)

exprimée en T·Hz−1/2, où δB est la plus petite variation de champ mesurable en un temps
d’intégration ∆t avec un rapport signal-sur-bruit égal à 1.

En enregistrant des spectres ESR, une petite variation δB peut être détectée en me-
surant le signal S(f) à fréquence rf f fixée (figure 1.9a). On se place ici dans le régime
linéaire, c’est-à-dire que la fréquence de résonance fr et le champ projeté BNV sont reliés
par la relation fr = D ± gNVµB

h
BNV. Dans ce cas, une petite variation de champ δB cor-

respond à une petite variation de fréquence de résonance δf = gNVµB
h

δB. La sensibilité
s’écrit alors

η =
h

gNVµB
δf

√
∆t

=
h

gNVµB

δS
∣

∣

∣

∂S
∂f

∣

∣

∣

√
∆t , (1.23)

où δS est le bruit de mesure et ∂S
∂f

est la dérivée du signal à la fréquence f choisie. En
notant R le taux de fluorescence hors résonance, C le contraste de la résonance et ∆fr sa
largeur à mi-hauteur (figure 1.9a), la sensibilité peut être écrite selon [33]

η ≈ h

gNVµB

∆fr

C
√
R

. (1.24)
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Figure 1.9 – (a) La raie de résonance dans un spectre ESR détecté optiquement est
caractérisée par une position fr, une largeur ∆fr et un contraste relatif C. Un bruit
de mesure δS se traduit en une erreur δf sur la détermination de fr. (b,c) Séquences
temporelles correspondant à deux protocoles de mesure de la résonance fr. Dans (b), la
fréquence rf est balayée pendant que le laser et l’onde rf sont appliqués en continu. Dans
(c), le laser et l’onde rf sont appliqués séquentiellement, une impulsion rf π séparant deux
impulsions laser d’initialisation et de lecture.

Tandis que C est donné par les paramètres photophysiques du centre NV (cf. § 1.2)
et ne peut pas être augmenté au-delà de ≈ 20%, les paramètres R et ∆fr peuvent varier
dans une certaine mesure. R est limité d’une part par le taux de transition radiative du
centre NV, et d’autre part par l’efficacité de collection du système optique. Le taux de
transition radiative peut être augmenté en utilisant une cavité résonante qui met à profit
l’effet Purcell [86], tandis que l’efficacité de collection peut être optimisée en employant
des microstructures photoniques adaptées [87, 88]. On peut ainsi atteindre R ∼ 106 s−1,
contre R ∼ 105 s−1 pour un centre NV dans un diamant massif non structuré ou dans un
nanodiamant avec un microscope confocal standard.

La largeur de raie ∆fr, quant à elle, peut varier significativement selon le protocole de
mesure employé. La limite intrinsèque de ∆fr est liée au temps de cohérence T ∗

2 de l’état
de spin, qui impose une borne inférieure ∆fr &

1
T ∗
2

. Cependant, cette largeur naturelle ne
peut être atteinte que dans des conditions d’acquisition bien particulières. En effet, les
résonances observées par spectroscopie ESR sont le fruit d’une convolution entre la raie
naturelle et la réponse du protocole de mesure. La manière la plus simple d’obtenir un
spectre ESR est de balayer la fréquence rf tout en appliquant le laser et l’onde rf en continu
(figure 1.9b). Dans ce cas, la largeur de raie est dominée par un effet d’élargissement dû
à la fois au laser et à l’onde rf [89], ce qui donne typiquement ∆fr ≈ 20 MHz. En prenant
R = 105 s−1 et C = 0.2, on trouve η ≈ 10 µT·Hz−1/2. Cela signifie que le magnétomètre à
centre NV est capable de détecter une variation de champ de l’ordre de 0.2 mT en 1 ms
d’intégration, et de l’ordre de 2 µT en 10 s.

Pour éviter l’effet d’élargissement lié au laser, il est possible de découpler l’action du
laser de celle de l’onde rf [89]. Pour cela, on applique la séquence schématisée dans la
figure 1.9c. Une première impulsion laser initialise le centre NV dans l’état |ms = 0〉. Une
impulsion rf de durée Tπ excite alors l’état de spin, avant qu’une deuxième impulsion laser
ne soit utilisée pour lire l’état de spin final. La durée Tπ est choisie pour que l’impulsion
induise une demi-oscillation de Rabi si l’onde rf est à résonance (impulsion π). À résonance,
le spin est complètement transféré dans l’état |ms = ±1〉, et un niveau bas de fluorescence
est observé lors de l’impulsion de lecture. Avec ce protocole, le spectre ESR obtenu est le
résultat d’une convolution entre les raies naturelles, de largeur ∼ 1

T ∗
2

, et une fonction sinc
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

de largeur ∼ 1
Tπ

. En augmentant Tπ, c’est-à-dire en diminuant l’intensité de l’onde rf, on
peut ainsi atteindre la largeur naturelle ∆fr ≈ 1

Tπ
≈ 1

T ∗
2

.

La contrepartie de ce protocole est que le niveau de signal est réduit puisque le laser
n’est plus appliqué en continu. Le taux moyen de fluorescence est en effet réduit d’un
facteur ≈ tL/Tπ, où tL est la durée de l’impulsion laser de lecture, choisie égale à ≈
300 ns pour optimiser le rapport signal-sur-bruit [89] (cf. § 4.2.1). La sensibilité optimale
s’exprime finalement

ηopt ≈
h

gNVµB

1

C
√

RtLT ∗
2

. (1.25)

Notons que cette sensibilité peut être améliorée d’un facteur
√
N en employant un

ensemble de N centres NV au lieu d’un seul, au détriment de la résolution spatiale [33].
De plus, l’utilisation de protocoles de découplage dynamique avancés permet de mesurer
des champs fluctuants avec une sensibilité améliorée d’un facteur

√

T2/T ∗
2 , où T2 est le

temps de cohérence selon le protocole considéré [30, 74].

Dans les chapitres 2, 3 et 4, nous emploierons des centres NV situés dans des nano-
diamants de taille ≈ 50 nm. En prenant une valeur typique T ∗

2 ∼ 100 ns (cf. § 1.2.3),
on prédit une sensibilité ηopt ∼ 3 µT·Hz−1/2 par spectroscopie ESR séquentielle, contre
η ∼ 10 µT·Hz−1/2 par spectroscopie continue, toutes choses égales par ailleurs. Contrai-
rement aux centres NV dans les diamants massifs, où la sensibilité peut atteindre jusqu’à
ηopt ∼ 40 nT·Hz−1/2 avec un temps de cohérence T ∗

2 ∼ 500 µs [72], le gain de la mé-
thode séquentielle est relativement modeste pour les nanodiamants car les raies ESR sont
intrinsèquement larges, à cause d’un faible temps de cohérence. Par conséquent, nous em-
ploierons exclusivement la méthode de spectroscopie ESR continue pour mesurer le champ
magnétique, qui est plus simple à mettre en œuvre expérimentalement.

1.4 Magnétométrie par extinction de fluorescence

Dans la section 1.3, nous avons analysé l’évolution des fréquences de transition de
spin en fonction du champ magnétique. Nous avons vu notamment que dans le régime
des forts champs transverses, le contraste des raies ESR diminue lorsque le champ aug-
mente (cf. figure 1.8b), ce qui limite la magnétométrie par spectroscopie ESR aux champs
d’amplitude . 20 mT typiquement.

Dans cette section, nous introduisons un modèle de la photodynamique du centre
NV qui permet de rendre compte quantitativement de cet effet (§ 1.4.1). Le modèle est
confronté à des mesures de fluorescence résolues en temps, ce qui permet d’extraire les
taux de transition entre les différents états du centre NV (§ 1.4.2). Nous démontrons,
à la fois théoriquement et expérimentalement, qu’un fort champ magnétique transverse
a pour effets de (i) diminuer l’intensité moyenne de fluorescence, (ii) diminuer le temps
de vie moyen du niveau excité et (iii) diminuer le contraste optique des raies ESR. Ce
modèle suggère ainsi une nouvelle méthode de magnétométrie basée uniquement sur les
propriétés magnéto-optiques du centre NV [34]. Les implications de ces résultats pour
la mesure et l’imagerie des champs magnétiques dans le régime des forts champs seront
discutées (§ 1.4.3).
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1.4. Magnétométrie par extinction de fluorescence

1.4.1 Modèle de la photodynamique du centre NV dans un champ
magnétique statique

Photodynamique en l’absence de champ magnétique

Considérons tout d’abord un centre NV sous excitation optique en l’absence de champ
magnétique. La structure des niveaux d’énergie qui rend compte des observations expéri-
mentales comprend les triplets de spin dans les niveaux fondamental et excité, ainsi que
l’état singulet métastable (figure 1.10a). Les transitions optiques ont lieu entre les deux
triplets de spin, tandis que le singulet est impliqué dans le chemin de relaxation non ra-
diative (cf. § 1.2.2). Les états propres sont notés |i0〉, avec i = 1..7, l’exposant rappelant
que B = 0. En négligeant le clivage transverse (E = 0), ces états propres correspondent à
des projections de spin ms bien définies, selon l’axe de quantification intrinsèque du centre
NV : les états |10〉, |20〉 et |30〉 (resp. |40〉, |50〉 et |60〉) correspondent aux projections de
spin ms = 0, −1 et +1 du niveau fondamental (resp. excité). L’état métastable est lui
noté |70〉. Le taux de transition de |i0〉 vers |j0〉 est noté k0ij.

En l’absence de champ magnétique, nous sommes en fait ramenés à un système à cinq
niveaux, puisque les états |20〉 et |30〉 d’une part, et |50〉 et |60〉 d’autre part, sont dégénérés.
Un tel modèle à cinq niveaux a été utilisé dès 2006 par Manson et collègues pour décrire
la dynamique du centre NV sous pompage optique [61], puis plus récemment par Robledo
et collègues [62]. Ces derniers ont étudié la dynamique de spin lors des cycles optiques
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Figure 1.10 – (a,b) Structure à sept niveaux d’énergie considérée pour modéliser la pho-
todynamique du centre NV à température ambiante. Les niveaux fondamental et excité,
qui sont des triplets de spin, sont liés par des transitions radiatives conservant la projec-
tion de spin ms (flèches continues), tandis que le niveau métastable |7〉 fournit un chemin
de relaxation non radiative (flèches pointillées). Les notations sont définies dans le texte.
(a) En champ magnétique nul, cinq paramètres intrinsèques {k0r , k047, k057, k071, k072} sont
utilisés pour décrire la dynamique du centre NV. (b) Pour un champ B donné, tous les
taux de transition kij sont susceptibles d’être non nuls, en raison du mélange des états de
spin à la fois dans le niveau fondamental et dans le niveau excité.
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Chapitre 1 – Le centre NV du diamant comme magnétomètre de dimension atomique

par des mesures de luminescence résolues en temps combinées à un contrôle de l’état de
spin par excitation rf. Nous reprenons ici leur modèle pour décrire la photodynamique du
centre NV en champ nul.

Nous supposerons donc que :

1. Les transitions optiques entre les deux triplets conservent la projection de spin
(∆ms = 0).

2. Les taux de transition radiative sont indépendants de la valeur de ms, soit k041 =
k052 = k063 = k0r .

3. Les taux de pompage optique du niveau fondamental vers le niveau excité sont
proportionnels aux taux de relaxation correspondants, soit k0ji = βk0ij pour j = 1..3
et i = 4..6, où β est le paramètre de pompage optique, qui dépend éventuellement
du temps.

4. Les taux de transition non radiative entre l’état métastable et les niveaux triplets
ne dépendent que de la valeur absolue de ms, soit k057 = k067 et k072 = k073.

Suivant ces hypothèses, la dynamique du centre NV sous pompage optique est dé-
crite, en champ magnétique nul, par cinq paramètres intrinsèques au centre NV, à savoir
{k0r , k047, k057, k071, k072}, et un paramètre extrinsèque β lié à l’intensité du pompage optique.
Ces notations sont résumées dans la figure 1.10a.

Effet d’un champ magnétique

Nous décrivons maintenant une procédure permettant de prendre en compte l’effet
d’un champ magnétique extérieur B sur la dynamique du centre NV. Comme nous l’avons
vu dans la section 1.3, le champ B mélange en général les états de spin du niveau fon-
damental, de par sa composante B⊥ transverse à l’axe de quantification intrinsèque. Un
tel mélange a également lieu dans le niveau excité, la seule différence notable étant que le
paramètre de clivage axial D est deux fois moins grand que dans le fondamental [58]. Nous
considérons donc le modèle à sept niveaux de la figure 1.10b, dans lequel tous les taux de
transitions kij sont susceptibles d’être différents et non nuls. La procédure consiste alors
à :

1. exprimer les états propres {|i〉} en fonction des états de base {|i0〉} et du champ B ;

2. calculer les taux de transition {kij} en fonctions des taux en champ nul {k0ij} et des
expressions obtenues à l’étape 1.

La dynamique est alors entièrement déterminée par les taux {kij} obtenus, qui ne dé-
pendent que des taux en champ nul {k0ij}, du pompage optique β, et du champ magné-
tique B. La résolution des équations de taux classiques permet alors de prédire le taux
de photons émis, le temps de vie des états excités, les populations de chaque état, ou
encore le contraste ESR maximum. Nous allons maintenant établir les expressions de ces
quantités physiques.

Nous décrirons la structure fine des triplets fondamental et excité par un Hamiltonien
de la forme

Hκ = hDκS
2
z + gNVµBB · S , (1.26)

où l’indice κ = f (resp. κ = e) précise qu’il s’agit du niveau fondamental (resp. excité).
Dκ est le paramètre de clivage axial en champ nul, qui dépend du triplet considéré,
tandis que le facteur de Landé gNV est identique dans les deux niveaux [58]. On prendra
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1.4. Magnétométrie par extinction de fluorescence

Df = 2.87 GHz et De = 1.42 GHz [90, 91]. Le terme d’asymétrie E est négligé ici car il
n’a d’effet que pour des champs très faibles, typiquement B < 1 mT (cf. § 1.3.2).

Pour un champ B donné, on peut exprimer les états propres {|i〉} comme des combi-
naisons linéaires des états de base {|i0〉}, soit

|i〉 =
7
∑

j=1

αij(B)|j0〉 , (1.27)

où les coefficients αij(B) sont calculés en utilisant les expressions de Hf et He, et en
posant |7〉 = |70〉. Il est commode de définir la matrice unitaire A(B) = {αij(B)}, qui
prend la forme générale

A(B) =





















α11 α12 α13 0 0 0 0
α21 α22 α23 0 0 0 0
α31 α32 α33 0 0 0 0
0 0 0 α44 α45 α46 0
0 0 0 α54 α55 α56 0
0 0 0 α64 α65 α66 0
0 0 0 0 0 0 1





















(1.28)

et transforme les “anciens” états propres en les “nouveaux” selon






|1〉
...
|7〉






= A(B)







|10〉
...

|70〉






. (1.29)

Bien qu’il soit possible d’obtenir les expressions analytiques des coefficients αij(B), celles-
ci sont en général compliquées et nous nous contenterons de les évaluer numériquement
le moment voulu.

Pour exprimer les nouveaux taux de transitions {kij(B)} en fonction des taux en
champ nul {k0ij}, on utilise la règle d’or de Fermi, qui permet d’écrire

kij(B) = Γ0 |〈j|W |i〉|2

= Γ0

∣

∣

∣

∣

∣

7
∑

p=1

7
∑

q=1

αipα
∗
jq〈q0|W |p0〉

∣

∣

∣

∣

∣

2

, (1.30)

où Γ0 est un facteur de normalisation qui inclut la densité d’états finale, et W est le Ha-
miltonien perturbatif responsable de la transition. Dans le cas des transitions radiatives,
il s’agit de l’interaction dipolaire électrique couplée à l’interaction électron-phonon [55].
Dans le cas des transitions non radiatives entre l’état singulet et les niveaux triplets fonda-
mental et excité, la nature de l’interaction reste largement incomprise [23]. Par simplicité,
nous négligerons les termes croisés dans le développement du carré dans l’équation (1.30).
Cela revient à faire l’hypothèse qu’une superposition cohérente d’états perd sa cohérence
lors d’une transition et devient un mélange purement statistique 2. Il ne reste alors que
les termes directs dans l’équation (1.30), soit

kij(B) = Γ0

7
∑

p=1

7
∑

q=1

|αip|2|αjq|2
∣

∣〈q0|W |p0〉
∣

∣

2
. (1.31)

2. Notons qu’il a été observé récemment que la cohérence d’une superposition d’états de spin est en réa-
lité préservée pendant quelques cycles optiques [92]. Nous avons vérifié que la prise en compte de cet effet
ne change pas significativement les conclusions de notre modèle, ni qualitativement ni quantitativement.
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Comme la densité d’états finale ne dépend pas de B, les taux de transition en champ nul
sont donnés par k0pq = Γ0 |〈q0|W |p0〉|2, ce qui donne finalement la relation entre anciens
et nouveaux taux

kij(B) =
7
∑

p=1

7
∑

q=1

|αip|2|αjq|2k0pq . (1.32)

Les taux de transitions {kij(B)} permettent alors de décrire l’évolution temporelle des
populations {ni} connaissant l’évolution temporelle du taux de pompage optique décrite
par la fonction β(t). On utilise pour cela les équations de taux classiques

dni
dt

=
7
∑

j=1

(kjinj − kijni) , (1.33)

avec la contrainte de normalisation pour un système fermé,
∑7

i=1 ni = 1.

Traces de fluorescence sous excitation impulsionnelle

Pour accéder expérimentalement à la dynamique du centre NV et aux taux de relaxa-
tions, il est nécessaire d’utiliser une excitation laser impulsionnelle. On considère donc des
impulsions de durée δt, répétées avec une période T . La durée de vie de l’état excité |i〉
(i = 4, 5, 6) est définie par

τi =
1

∑7
j=1 kij

. (1.34)

On suppose que δt≪ τi, de sorte que l’excitation peut être considérée comme instantanée
au regard de la dynamique de relaxation du centre NV. Sachant que les temps {τi} sont
de l’ordre de 10 ns, cette condition impose que δt < 1 ns. La fonction de pompage optique
s’écrit alors

β(t) =







βm pour −δt < t < 0

0 pour 0 < t < T − δt
, (1.35)

où βm est le taux de pompage instantané durant l’impulsion laser. Après l’excitation
(t = 0), les populations des états excités (i = 4, 5, 6) décroient exponentiellement comme
ni(t) = ni(0)e

−t/τi , une fois moyennées sur de nombreux cycles d’excitation-relaxation.
Les populations initiales {ni(0)} sont obtenues en résolvant les équations de taux (1.33)
sur les deux intervalles [−δt, 0] et [0, T−δt], et en reliant les solutions à l’aide de la relation
de continuité en t = 0 et de périodicité ni(−δt) = ni(T − δt).

Le taux de photons émis (par unité de temps) depuis l’état excité |i〉 (i = 4, 5, 6)
correspond à la portion radiative de la relaxation totale et peut s’écrire Ri(t,B) =
∑3

j=1 kij(B)ni(t). Le signal de fluorescence dépendant du temps R(t,B), tel que me-
suré expérimentalement (nombre de photons détectés par unité de temps), est obtenu en
sommant sur les trois états excités, soit

R(t,B) = η
6
∑

i=4

3
∑

j=1

kij(B)ni(0)e
−t/τi , (1.36)
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où η est l’efficacité de collection du microscope (typiquement η ∼ 10−3).
Ainsi, le signal détecté R(t,B) présente en général une décroissance tri-exponentielle,

l’amplitude et le temps caractéristique de chaque composante étant fonctions du champ
magnétique B, des taux de transition en champ nul {k0r , k047, k057, k071, k072} et du paramètre
de pompage βm.

Spectres ESR Lors de l’acquisition d’un spectre ESR, la dynamique de relaxation est
ignorée et l’ensemble du signal de fluorescence est intégré. Dans ce cas, on définit le taux
moyen de fluorescence comme

R̄(B) =
1

T

∫ T

0

R(t,B)dt

= η

6
∑

i=4

3
∑

j=1

kij(B)n̄i , (1.37)

où {n̄i} sont les probabilités moyennes d’occupation.
À partir de cette expression, il est possible de prédire le contraste maximum C qu’on

peut attendre d’un spectre ESR détecté optiquement. Pour cela, il faut ajouter au modèle
de la figure 1.10b des taux de transition k12 = k21 (resp. k13 = k31) pour prendre en
compte l’effet du champ rf continu en résonance avec les transitions de spin |1〉 ↔ |2〉
(resp. |1〉 ↔ |3〉) dans le niveau fondamental. Les valeurs de ces taux de transition sont
reliés à l’intensité de l’onde rf. Par exemple, le contraste relatif de la résonance |1〉 ↔ |2〉
est donné par

C(B) =
R̄(k12 = 0)− R̄(k12)

R̄(k12 = 0)
, (1.38)

où R̄(k12 = 0) (resp. R̄(k12)) est le taux de fluorescence sans le champ rf (resp. avec le
champ rf résonant).

1.4.2 Résultats expérimentaux

Dispositif expérimental

Pour étudier la photodynamique du centre NV en fonction du champ magnétique, nous
avons réalisé des mesures de fluorescence résolues en temps. Le schéma de l’expérience est
donné dans la figure 1.11a. Le microscope à fluorescence utilise un laser qui émet des im-
pulsions de durée δt ≈ 60 ps à une longueur d’onde de 532 nm, avec un taux de répétition
1/T = 10 MHz et une puissance crête de 5 mW (PicoQuant LDH-P-FA-530B). Le faisceau
laser est focalisé sur l’échantillon avec un objectif de microscope à grande ouverture nu-
mérique. Le signal de fluorescence est collecté par le même objectif, et séparé du faisceau
d’excitation par un miroir dichroïque. Le signal est ensuite filtré spatialement par un ar-
rangement confocal (diaphragme de diamètre 50 µm), filtré spectralement pour ne garder
que la gamme de longueur d’onde du centre NV (Semrock 697/75 BP), puis introduit
dans un système de détection de type Hanbury Brown et Twiss, qui comprend une lame
séparatrice suivie de deux photodiodes à avalanche. Ces deux photodiodes (Perkin-Elmer
SPCM-AQR-14) fonctionnent dans le régime de comptage de photons et sont connectées
à un module de comptage résolu en temps (PicoQuant PicoHarp 300).

Pour obtenir une image de fluorescence de l’échantillon, celui-ci est balayé avec une
platine piézoélectrique (Mad City Labs Nano-PDQ Series). Nous allons étudier dans cette
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Figure 1.11 – (a) Schéma de l’expérience (cf. description dans le texte). MD : miroir
dichroïque ; L : lentille de focale 10 cm ; LS : lame séparatrice ; PD : photodiode à ava-
lanche. (b) Image de fluorescence de l’échantillon de diamant massif étudié. Chaque spot
noir correspond à un centre NV individuel. Les cercles verts indiquent deux des centres
NV étudiés.

section des centres NV natifs situés dans un diamant massif synthétisé par la méthode
CVD et fourni par la société Element Six. Une image confocale d’une portion de l’échan-
tillon est montrée dans la figure 1.11b, et laisse apparaître des spots lumineux isolés
correspondant à l’émission de centres NV.

Pour étudier un centre NV, le faisceau laser est focalisé sur un spot en particulier.
Afin de vérifier qu’il s’agit bien du signal provenant d’un centre NV unique, on utilise le
montage Hanbury Brown et Twiss (cf. figure 1.11a) et le module de comptage résolu en
temps pour enregistrer l’histogramme des délais τ entre deux détections successives sur un
détecteur puis l’autre (figure 1.12a). Cela revient, après une normalisation adéquate [93],
à mesurer la fonction d’autocorrélation du signal de fluorescence g(2)(τ), qui correspond à
la probabilité de détecter un photon à l’instant t+ τ sachant qu’un photon a été détecté
à l’instant t. L’effet d’anticorrélation au délai nul, g(2)(0) ≈ 0, indique qu’il est très peu
probable que deux photons soit émis en même temps par la source de fluorescence. Ceci
prouve qu’on a affaire à un émetteur de photons uniques et donc à un centre NV unique.
La figure 1.12a montre une fonction g(2)(τ) typique enregistrée pour un centre NV unique
excité par un laser continu.

Grâce au laser impulsionnel, il est possible d’enregistrer directement la trace de relaxa-
tion du centre NV suivant une excitation optique. Pour cela, on construit l’histogramme
des délais τ entre l’impulsion laser et le photon détecté ultérieurement sur l’une des deux
photodiodes (figure 1.12b). Le signal est accumulé sur un grand nombre de répétitions
du cycle d’excitation-relaxation, typiquement ∼ 108 répétitions, révélant une courbe dé-
croissante R(τ) qui renseigne sur la dynamique de relaxation du niveau excité du centre
NV.
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Figure 1.12 – (a) Fonction d’autocorrélation g(2)(τ) du signal de fluorescence d’un centre
NV unique sous excitation laser continue, obtenue à partir de l’histogramme des délais
τ entre deux photons détectés successivement sur une photodiode puis l’autre. La ligne
rouge est un ajustement par la fonction g(2)(τ) = 1 − Ae−λ|τ |. L’anticorrélation au délai
nul (g(2)(0) ≈ 0) indique que les photons sont émis un par un. (b) Trace de relaxation d’un
centre NV unique, obtenue en acquérant l’histogramme des délais τ entre une impulsion
laser brève et le photon de fluorescence détecté sur l’une des deux photodiodes.

Traces de relaxation en fonction du champ magnétique

Nous avons étudié la photodynamique de plusieurs centre NV d’un même diamant
en fonction du champ magnétique, à température ambiante. Le champ B est appliqué
avec un électro-aimant, comme illustré dans la figure 1.8a. Pour chaque centre NV étudié,
l’amplitude et l’orientation de B sont d’abord calibrés par spectroscopie ESR, comme
expliqué dans la section 1.3.3 (cf. figure 1.8c). Des traces de relaxation R(t, B) sont
ensuite enregistrées en fonction de l’amplitude B du champ magnétique, l’angle θ entre
B et l’axe du centre NV restant fixé.

La figure 1.13a montre les traces de relaxation mesurées pour le centre NV désigné
comme ‘NV E’, lorsque B varie entre 0 et 72 mT avec θ = 55◦. Nous pouvons mainte-
nant comparer ces données au modèle développé précédemment. Pour cela, les courbes
théoriques données par l’équation (1.36) sont ajustées de manière globale aux données.
Autrement dit, la matrice R(t, B) est ajusté à l’ensemble des données, en laissant libres
les taux de transition {k041, k047, k057, k071, k072}, le paramètre de pompage optique βm et l’ef-
ficacité de collection η. Il est important de souligner que bien qu’en principe chaque trace
de relaxation peut être ajustée individuellement par l’équation (1.36), c’est-à-dire par
une décroissance tri-exponentielle, seul l’ajustement global, qui prend en compte les cor-
rélations entre les courbes à différentes valeurs de B, permet d’extraire les paramètres
photophysiques de manière fiable. Cela est lié au fait que les temps caractéristiques des
trois exponentielles sont très proches les uns des autres, si bien qu’un ajustement indivi-
duel n’aurait qu’une pertinence limitée.

Le résultat de l’ajustement global pour NV E est montré dans la figure 1.13b, et
reproduit bien les données expérimentales. Les taux de transition obtenus pour NV E,
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Figure 1.13 – (a) Traces de fluorescence R(t, B) après une impulsion laser, mesurées
pour NV E en fonction de l’amplitude B, avec θ = 55◦ fixé. Pour chaque valeur de B,
le signal est accumulé pendant 15 s. (b) Résultat du modèle décrit dans le texte, après
ajustement aux données de (a). Les paramètres d’ajustement sont indiqués dans la table
1.2.

ainsi que pour trois autres centres NV, sont indiqués dans la table 1.2. Ceux-ci sont en
accord raisonnable avec les valeurs obtenues par Robledo et collègues par une méthode
différente [62]. Cela suggère que l’effet du champ magnétique sur la photodynamique du
centre NV est bien décrit par notre modèle.

Comme attendu, le couplage du niveau excité vers l’état métastable dépend fortement
de l’état de spin, puisque k057 ≫ k047 (cf. table 1.2). Cette propriété est à l’origine de la po-
larisation du spin dans l’état |ms = 0〉 sous pompage optique, ainsi que de la dépendance

NV C NV D NV E NV F Réf. [62]
θ (◦) 35± 1 74± 1 55± 1 36± 1
k0r (µs−1) 67.7± 3.4 63.2± 4.6 63.7± 4.5 69.1± 1.6 65.0± 0.5
k047 (µs−1) 6.4± 2.3 10.8± 4.1 9.3± 3.0 5.2± 0.8 11.0± 0.3
k057 = k067 (µs−1) 50.7± 4.4 60.7± 6.6 53.0± 5.9 48.6± 1.9 80.0± 2.3
k071 (µs−1) 0.7± 0.5 0.8± 0.6 0.9± 0.8 1.5± 0.5 3.0± 1.0
k072 = k073 (µs−1) 0.6± 0.3 0.4± 0.2 0.5± 0.2 1.4± 0.2 1.3± 0.6
τ 04 (ns) 13.5± 1.1 13.5± 1.6 13.7± 1.4 13.5± 0.5 13.3± 0.1
τ 05 = τ 06 (ns) 8.4± 0.6 8.1± 0.8 8.6± 0.8 8.5± 0.3 6.9± 0.2

Table 1.2 – Taux de transition du centre NV en champ magnétique nul tirés de l’ajus-
tement global de la matrice R(t, B). Sont indiqués les résultats (moyenne ± écart-type)
obtenus pour quatre centres NV orientés avec différents angles θ par rapport à la direction
de B. Les deux dernières lignes mentionnent les durées de vie des états excités déduites
des taux de transition. La dernière colonne indique les résultats obtenus par Robledo et
collègues dans la référence [62] avec une méthode différente.
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1.4. Magnétométrie par extinction de fluorescence

en spin du taux de fluorescence instantané du centre NV. De plus, nos mesures semblent
confirmer que l’état métastable relaxe quasiment aussi souvent vers les états |ms = ±1〉
que vers |ms = 0〉, c’est-à-dire que k071 ∼ k072, contrairement à l’hypothèse initiale de Man-
son et collègues d’un couplage exclusivement vers |ms = 0〉, soit k072 = 0 [61]. Néanmoins,
l’origine microscopique de ces couplages reste mal comprise [94, 95].

Pour discuter de l’effet du champ magnétique sur la photodynamique du centre NV, il
est commode d’examiner quelques traces de relaxation enregistrées à différentes valeurs de
B. La figure 1.14a montre les traces obtenues pour NV E à B = 0, 15 et 72 mT, extraites
de la figure 1.13. On observe que le champ magnétique accélère la relaxation du centre
NV – puisque la pente est plus forte à 72 mT qu’à 0 mT – tout en diminuant le signal
total émis, qui correspond à l’aire sous la courbe. Ces deux observations sont cohérentes
avec une augmentation du taux de relaxation non radiative lorsque B augmente, à taux
de relaxation radiative constant.
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Figure 1.14 – (a) Traces de fluorescence enregistrées pour NV E à différentes valeurs de
B. Les lignes continues sont extraites de l’ajustement global montré dans la figure 1.13b.
(b) Populations moyennes dans les sept états du centre NV sous pompage optique en
fonction de B, calculées avec les paramètres de NV E pour un angle fixé θ = 55◦. (c)
Durées de vie des trois états du niveau excité en fonction de B, calculées avec les mêmes
paramètres qu’en (b). La durée de vie effective du niveau excité τeff est également montrée
en pointillés.
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Plus précisément, les courbes de relaxation de la figure 1.14a correspondent, d’après
l’équation (1.36), aux sommes des décroissances des trois états |4〉, |5〉 et |6〉 qui contri-
buent à la fluorescence, pondérées par leurs populations respectives. Par exemple, les
courbes d’ajustement de la figure 1.14a indiquent, à B = 0, que les amplitudes relatives
des trois décroissances exponentielles sont 0.72, 0.14 et 0.14 avec des temps caractéris-
tiques τ4 = 13.7 ns et τ5 = τ6 = 8.6 ns, respectivement. Au plus fort champ (B = 72 mT),
ces amplitudes deviennent 0.34, 0.34 et 0.32 avec des temps caractéristiques τ4 = 11.0 ns,
τ5 = 9.4 ns et τ6 = 9.1 ns. Ces valeurs illustrent les effets du champ transverse, qui
ré-équilibre les populations des différents états ainsi que leurs durées de vie.

Plus généralement, le modèle permet, avec les paramètres issus de l’ajustement global
de la matrice R(t, B), de calculer l’évolution précise des populations et durées de vie des
états du centre NV en fonction de B. Par exemple, les figures 1.14b et 1.14c montrent les
populations moyennes n̄i des sept états, ainsi que les durées de vie τi des états excités,
en fonction de l’amplitude B dans le cas de NV E (θ = 55◦). À B = 0, l’état |1〉, de
projection de spin ms = 0, est le plus peuplé, ce qui reproduit l’effet de polarisation de
spin sous pompage optique. Lorsque B augmente, les populations des trois états du niveau
fondamental, |1〉, |2〉 et |3〉, s’équilibrent à cause du mélange des taux de transition lié
au mélange des états de spin dans les niveaux fondamental et excité. D’autre part, la
population de l’état métastable |7〉 augmente avec B pour la même raison, traduisant le
fait que le centre NV relaxe plus souvent, en moyenne, via le chemin non radiatif. C’est
ce qui explique la réduction de fluorescence total observée dans la figure 1.14a.

Conséquences du champ magnétique sur les propriétés optiques globales

Après avoir analysé l’effet du champ magnétique sur le détail des courbes de relaxa-
tion du centre NV, nous nous intéressons maintenant aux propriétés “globales” qui carac-
térisent sa photodynamique. Plus précisément, nous allons considérer les trois quantités
mesurables suivantes : (i) le taux moyen de fluorescence R̄, (ii) la durée de vie effective
τeff du niveau excité (définie plus bas), et enfin (iii) le contraste maximum C atteignable
dans un spectre ESR.

Intensité de fluorescence La quantité la plus simple à mesurer est le taux moyen
de fluorescence R̄, donné par l’équation (1.37). Expérimentalement, il suffit d’intégrer
le signal de fluorescence détecté par les photodiodes au cours du temps. La figure 1.15a
montre l’évolution de R̄ avec l’amplitude B, mesurée pour trois centres NV avec des
angles θ différents et supérieurs à 30◦. Dans les trois cas, et indépendamment de la valeur
exacte de θ, le signal diminue progressivement lorsque B augmente, avec une réduction
supérieure à 30% pour B > 20 mT et une saturation pour B & 50 mT. Cette décroissance
monotone est donc une caractéristique de la photodynamique du centre NV dans un champ
magnétique non aligné avec l’axe NV, qui dépend peu de l’orientation exacte de ce champ.

Durée de vie effective Pour quantifier simplement la réduction de la durée de vie
du niveau excité, nous définissons une durée de vie effective τeff , qui est le résultat d’un
ajustement de la trace de décroissance R(t) par une simple fonction exponentielle, soit

R(t) ≈ R(0)e−t/τeff . (1.39)

Le temps τeff est donc le temps caractéristique qui ajuste au mieux la décroissance
tri-exponentielle réelle. Cette approche est motivée par le fait que les trois temps carac-
téristiques τ4, τ5 et τ6 sont peu éloignés les uns des autres, rendant un ajustement par
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Figure 1.15 – (a) Taux moyen de fluorescence R̄ mesuré en fonction de l’amplitude B
pour trois centres NV différents à θ fixé. (b) Durée de vie effective τeff mesurée en fonction
de B pour les trois mêmes centres NV qu’en (a). Les barres d’erreur indiquent l’intervalle
de confiance à 95% issues de l’ajustement avec l’équation (1.39). Les lignes continues
sont le résultat du modèle en utilisant les paramètres déterminés dans la table 1.2, sans
paramètre d’ajustement. (c) Contraste relatif C de la résonance f− en fonction de B,
obtenu à partir des spectres de la figure 1.8b. La ligne continue est un ajustement avec
l’équation (1.38). Les paramètres ajustables sont le paramètre de pompage optique βm et
le taux de transition k12, qui est relié à l’intensité du champ rf. Les autres paramètres du
modèle sont pris de la table 1.2.

une fonction tri-exponentielle peu fiable. À l’inverse, un ajustement par une simple expo-
nentielle est un moyen robuste de caractériser la dynamique de relaxation du centre NV
de façon globale. Cette procédure est appliquée à la fois aux données expérimentales et
aux courbes de relaxation calculées, permettant ainsi leur comparaison. La figure 1.15b
montre les mesures de τeff en fonction de B pour les trois mêmes centres NV que dans
la figure 1.15a, révélant une décroissance monotone similaire à celle de R̄. La principale
différence entre les figures 1.15a et 1.15b est l’amplitude de l’effet. Le temps τeff chute de
≈ 20% au plus lorsque B passe de 0 à 50 mT, tandis que la fluorescence moyenne chute
de ≈ 40%.

Ces deux effets purement magnéto-optiques, à savoir la réduction de fluorescence et
la réduction du temps de vie effectif en présence d’un champ magnétique transverse,
suggèrent une nouvelle méthode de magnétométrie basée sur le centre NV. Ce point sera
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discuté plus en détail dans la section 1.4.3.

Contraste ESR Enfin, une autre propriété du centre NV qui nous intéresse particu-
lièrement dans le contexte de la magnétométrie est le contraste relatif C des raies ESR,
qui influe directement sur la sensibilité au champ magnétique, laquelle varie en η ∝ 1/C
(cf. § 1.3.5). Dans les mêmes conditions que pour obtenir les traces de relaxation R(t, B),
nous avons enregistré des spectres ESR pour différentes valeurs de l’amplitude B, à angle
θ fixé. Des spectres obtenus pour NV D (θ = 74◦), avec B variant de 0 à 20 mT, ont
été montrés précédemment (cf. figure 1.8b). La figure 1.15c indique le contraste C de la
résonance en fonction de B.

À l’instar de R̄ et τeff , on observe que C diminue progressivement lorsque B augmente.
Le modèle, via l’équation (1.38), reproduit bien les données entre 0 et 20 mT, et prédit
que le contraste diminue jusqu’à une valeur de saturation, qui vaut ici C ≈ 1% pour B &

50 mT. Ceci illustre directement une limitation de la magnétométrie par spectroscopie
ESR, qui est de moins en moins sensible à mesure que le champ B augmente, pour peu
qu’il ne soit pas aligné avec l’axe du centre NV. Comme pour R̄ et τeff , la réduction du
contraste s’explique par le fait que, en présence d’un fort champ transverse B⊥, les états
propres du niveau fondamental du centre NV ne sont plus des états de projection de spin
ms bien définie. Par conséquent, la différence de fluorescence entre l’état brillant |ms = 0〉
et les états sombres |ms = ±1〉 s’atténue puisque les nouveaux états propres sont des
mélanges de ces états de base, qu’on peut qualifier schématiquement d’états “gris”.

En résumé, les mesures, corroborées par le modèle, montrent que la présence d’un
champ magnétique non aligné avec l’axe du centre NV induit :

1. une réduction du taux moyen de fluorescence ;

2. une réduction de la durée de vie effective du niveau excité ;

3. une réduction du contraste des spectres ESR.

Nous allons maintenant discuter de la possibilité de mettre à profit les deux premiers
points pour mesurer le champ magnétique dans le régime des forts champs transverses.

1.4.3 Discussion

Prédictions des propriétés optiques globales pour tout champ magnétique

Les expériences précédentes suggèrent que les propriétés magnéto-optiques du centre
NV peuvent être directement exploitées pour détecter la présence d’un fort champ ma-
gnétique. Afin d’évaluer cette possibilité de manière quantitative, nous avons calculé en
fonction du champ magnétique B le taux moyen de fluorescence R̄ ainsi que la durée
de vie effective τeff du niveau excité, deux quantités facilement accessibles expérimentale-
ment. Comme seule l’amplitude B et l’inclinaison θ du champ B relativement à l’axe du
centre NV affectent la physique du centre NV, nous avons calculé R̄ et τeff en fonction de
BNV et B⊥, composantes parallèle et transverse du champ par rapport à l’axe NV. Les
résultats théoriques sont montrés dans la figure 1.16, en utilisant les paramètres de NV E
(cf. table 1.2) et en variant BNV et B⊥ dans la gamme 0− 150 mT.

En premier lieu, nous notons que quelque soit la valeur de BNV dans cette gamme, la
fluorescence diminue progressivement lorsque B⊥ augmente, avec une réduction supérieure
à 30% pour B⊥ > 20 mT (figure 1.16a). C’est ce qui a été observé expérimentalement
dans les mesures de la figure 1.15a.
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Figure 1.16 – (a) Taux moyen de fluorescence R̄ en fonction de BNV et B⊥, normalisé
par la valeur en champ nul, calculé avec les paramètres de NV E. (b) Durée de vie effective
τeff en fonction de BNV et B⊥ calculée avec les paramètres de NV E. Les lignes blanches
droites représentent les directions de B pour trois des centres NV étudiés, tandis que les
lignes pointillées fines sont des lignes d’iso-amplitude.

Par ailleurs, la figure 1.16a prédit un autre effet dans le régime des faibles champs
transverses (B⊥ . 10 mT). En effet, la fluorescence chute brutalement autour de deux
valeurs bien définies du champ, à savoir pour BNV ≈ 51 mT et BNV ≈ 102 mT. Ces
champs correspondent à l’anti-croisement des états de spin dans le niveau excité (lorsque
BNV ≈ hDe

gNVµB
≈ 51 mT) et dans le niveau fondamental (lorsque BNV ≈ hDf

gNVµB
≈ 102 mT),

c’est-à-dire lorsque le déplacement Zeeman compense exactement le clivage axial dans le
Hamiltonien (1.26). Dans ce cas la condition B⊥ ≪

∣

∣

∣

hDκ
gNVµB

− BNV

∣

∣

∣, et donc H⊥ ≪ H‖,
n’est plus vérifiée même pour des faibles valeurs de B⊥, et le terme transverse H⊥ induit
alors un mélange des états de spin et des taux de transition, causant la chute du signal de
fluorescence moyen. Cet effet, qui a été observé expérimentalement [96], est bien reproduit
par notre modèle.

La figure 1.16b montre un comportement très similaire pour τeff en fonction de BNV

et B⊥, aussi bien pour la diminution monotone lorsque B⊥ augmente que pour les baisses
localisées en BNV ≈ 51 mT et BNV ≈ 102 mT dues aux effets d’anti-croisement de niveaux.
Comme mentionné plus haut, la principale différence entre les figures 1.16a et 1.16b est
l’amplitude relative de l’effet, qui est deux fois fort pour R̄ que pour τeff .

Notons que le contraste ESR peut également être calculé en fonction BNV et B⊥, et
montre la même tendance que R̄ et τeff , illustrant une nouvelle fois la corrélation entre
les trois quantités.

Application à la magnétométrie

Étant donnée la dépendance complexe de R̄ (ou τeff) en fonction de BNV et B⊥ (cf.
figures 1.16a et 1.16b), il n’est pas possible en général de déduire les valeurs de BNV et
B⊥ à partir de la simple mesure de R̄ (ou de τeff), à moins que la direction de B ne soit
connue a priori. En ce sens, les propriétés magnéto-optiques du centre NV ne peuvent pas
être utilisées pour réaliser une mesure quantitative du champ magnétique, contrairement
à la spectroscopie ESR qui fournit directement la projection du champ sur l’axe NV dans
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le régime des champs faibles, c’est-à-dire la composante BNV.
Toutefois, la dépendance de R̄ et τeff en fonction de B peut être utilisée pour extraire

une information qualitative sur B. D’après les figures 1.16a et 1.16b, la chute de R̄ ou
τeff renseigne surtout, si on ignore les deux anti-croisements de niveaux, sur la présence
d’un fort champ transverse B⊥. Par exemple, une chute de fluorescence de 30%, ou une
réduction de τeff de 1.5 ns, indique essentiellement que B⊥ > 20 mT.

Ainsi, nous avons maintenant une méthode purement optique – qui ne requiert pas
d’excitation rf – permettant d’obtenir une information qualitative sur l’intensité du champ
transverse B⊥. Elle permet en particulier de détecter facilement une variation de B⊥ = 0
à B⊥ > 20 mT – sans limitation sur la valeur du champ maximal, qui peut atteindre plu-
sieurs teslas – et vice versa. Cette méthode est donc complémentaire de la magnétométrie
par spectroscopie ESR, laquelle permet de mesurer des champs dans la gamme 0−20 mT.

Notons que puisque la mesure de R̄ apporte autant d’information utile que τeff , il est
plus avantageux en pratique de mesurer R̄ car la mesure est plus rapide pour un rapport
signal-sur-bruit équivalent, typiquement quelques millisecondes pour R̄ contre plusieurs
secondes pour τeff , et peut être réalisée en régime d’excitation continue, sans besoin d’un
laser impulsionnel.

Le temps d’acquisition de cette méthode de magnétométrie par extinction de fluores-
cence est, comme pour la spectroscopie ESR, limité par le bruit poissonnien du comptage
des photons. Par exemple, pour détecter, avec un rapport signal-sur-bruit de 1, un chan-
gement de B⊥ de 0 à 20 mT produisant une variation relative de signal C ≈ 30%, il
faut intégrer pendant une durée ∆t ≈ 1

C2R ≈ 0.1 ms en supposant un taux de comptage
maximal de R = 105 s−1. Cette technique est donc bien adaptée pour cartographier rapide-
ment, de manière qualitative, le champ de fuite au-dessus d’échantillons ferromagnétiques
émettant un fort champ inhomogène.

En particulier, elle pourrait aider à la caractérisation des médias de stockage magné-
tique de l’information de nouvelle génération, qui consistent en des domaines magnétiques
– des “bits” – de taille caractéristique inférieure à 100 nm. Cette idée sera démontrée ex-
périmentalement au chapitre suivant (§ 2.4.2).

1.5 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre deux stratégies pour détecter un champ ma-
gnétique statique en utilisant le centre NV du diamant. En détectant optiquement les
résonances de spin f± du centre NV, il est possible de mesurer, via l’effet Zeeman, la pro-
jection du champ selon l’axe uNV, c’est-à-dire la composante BNV = |B · uNV|, ainsi que,
sous certaines conditions, la composante transverse B⊥ = ‖B× uNV‖ (§ 1.3). À partir de
la simple mesure du taux de fluorescence, il est également possible de détecter la présence
d’une forte composante transverse B⊥ (§ 1.4).

Une caractéristique importante de ce magnétomètre est sa taille quasi-atomique. Le
centre NV mesure en effet le champ magnétique dans un volume de l’ordre du (nm)3,
qui correspond à l’extension de sa fonction d’onde électronique. En outre, il fonctionne à
température ambiante. Ces deux propriétés font du centre NV le plus petit magnétomètre
fonctionnant aux conditions ambiantes. Le centre NV est donc un candidat idéal pour
la réalisation d’un microscope de champ magnétique à résolution spatiale nanométrique.
Le chapitre 2 a pour objet de décrire la réalisation d’un tel microscope. Nous l’appli-
querons ensuite à la cartographie du champ magnétique produit par des microstructures
ferromagnétiques.
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CHAPITRE2
Réalisation d’un microscope de champ

magnétique basé sur le centre NV du
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2.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous décrivons la réalisation d’un microscope de champ magnétique
de résolution nanométrique utilisant le centre NV du diamant. Le schéma général d’un
tel “microscope à centre NV” est montré dans la figure 2.1. Il est basé sur un microscope
à force atomique (AFM) combiné à un microscope confocal à fluorescence. À l’extrémité
de la pointe de l’AFM, on positionne une nanoparticule de diamant contenant un centre
NV unique. L’AFM permet alors de balayer le centre NV, employé comme magnétomètre,
à proximité de la surface de l’échantillon à étudier. Cet instrument devrait permettre de
cartographier le champ magnétique généré par un échantillon de manière quantitative,
non invasive, avec une résolution spatiale nanométrique et aux conditions ambiantes.

Ce chapitre est organisé comme suit. Dans un premier temps, nous décrirons l’archi-
tecture du microscope à centre NV que nous avons réalisé (§ 2.2) : les différents éléments
qui le composent, la méthode pour greffer un nanodiamant sur la pointe AFM, et enfin
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Figure 2.1 – Un microscope de champ magnétique à résolution nanométrique peut être
réalisé en couplant un diamant contenant un centre NV à un microscope à force atomique
(AFM), ce qui permet de déplacer le centre NV au-dessus d’un échantillon. Un microscope
à fluorescence permet alors d’utiliser le centre NV comme magnétomètre.

la caractérisation du magnétomètre. Dans un second temps, le microscope sera utilisé
pour imager le champ de fuite de structures ferromagnétiques simples (§ 2.3). Cela nous
permettra de tester différentes techniques d’imagerie basées sur la méthode de magnéto-
métrie par spectroscopie ESR, et d’évaluer les performances et le potentiel du microscope.
Enfin, nous testerons la possibilité d’imager le champ magnétique en utilisant la technique
d’extinction de fluorescence (§ 2.4).

2.2 Architecture du microscope à centre NV

La figure 2.2 est une photographie du microscope à centre NV tel que nous l’avons
réalisé [35]. L’objet de cette section est d’en décrire les principaux éléments. Nous commen-
cerons par présenter le dispositif de base, qui comprend un microscope à force atomique
et un microscope confocal à fluorescence (§ 2.2.1). Puis nous décrirons la procédure d’ac-
crochage d’un nanodiamant sur la pointe de l’AFM (§ 2.2.2). Enfin, nous caractériserons
la sonde magnétique ainsi réalisée. Nous verrons en particulier comment mesurer l’orien-
tation spatiale du centre NV, qui définit l’axe de projection dans les mesures de champ
magnétique (§ 2.2.3).

2.2.1 Dispositif expérimental

Le microscope à force atomique

Le microscope à force atomique utilisé ici est un prototype développé par la so-
ciété Attocube Systems (Munich, Allemagne) et désormais commercialisé (modèle at-
toAFM/CFM). Une vue de côté de cet AFM est montrée dans la figure 2.2. La pointe AFM
et l’échantillon reposent sur deux ensembles indépendants de positionneurs et scanners
piézoélectriques. Les positionneurs fournissent une gamme de déplacement de 3× 3× 2.5
(mm)3 (Attocube ANPx51 et ANPz51), tandis que les scanners offrent une gamme de
balayage de 30× 30× 4.3 (µm)3 (Attocube ANSxy50 et ANSz50).
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Figure 2.2 – Photographie du microscope à centre NV vu de côté, montrant les prin-
cipaux éléments qui le composent. Un microscope à force atomique est surmonté d’un
microscope confocal à fluorescence, dont on aperçoit ici l’objectif. Un nanodiamant conte-
nant un centre NV unique est greffé sur la pointe de l’AFM et sert de magnétomètre.

Nous utilisons des pointes AFM de type Akiyama commercialisées par la société Na-
noSensors. Il s’agit d’un levier en silicium attaché aux deux bras d’un diapason en quartz
(figure 2.3a). À l’extrémité du levier est fabriquée une pointe de forme oblique. Le mou-
vement du diapason dans le plan horizontal, excité par un transducteur piézoélectrique,
induit alors un mouvement d’oscillation verticale de la pointe (figure 2.3b). Ce mouvement
est détecté en démodulant le courant piézoélectrique du diapason. Les détails concernant
le fonctionnement des pointes AFM Akiyama peuvent être trouvés dans la référence [98].

La pointe AFM est utilisée principalement en mode modulation d’amplitude : le diapa-
son est excité à une fréquence fixe, proche de la résonance (∼ 45 kHz), de sorte que l’ampli-
tude d’oscillation de la pointe est directement reliée à la distance pointe-échantillon. Pour
réaliser une image AFM, une boucle de rétroaction ajuste la hauteur z de l’échantillon de
manière à maintenir l’amplitude constante lors du balayage de l’échantillon dans le plan
xy, permettant d’obtenir la topographie de l’échantillon. Ce mode d’imagerie est appelé
mode contact intermittent. Un exemple d’image AFM est montré dans la figure 2.3c,
révélant des nanodiamants dispersés sur une lame de verre.

Le microscope confocal à fluorescence

L’élément central du microscope de champ magnétique est le centre NV, qui est intégré
à l’AFM en greffant un nanodiamant à l’extrémité de la pointe AFM. Cette procédure
sera décrite dans la section 2.2.2.

Pour pouvoir utiliser le centre NV comme magnétomètre, un microscope à fluores-
cence doit également être construit autour de l’AFM. L’objectif de microscope doit alors
combiner un grande ouverture numérique, afin de pouvoir détecter facilement la fluores-
cence d’un centre NV individuel, et une distance de travail aussi grande que possible pour
permettre le positionnement de la pointe AFM à son foyer. Nous avons choisi un objectif
Olympus MPLFLN100x, d’ouverture numérique 0.9 et de distance de travail 1 mm. Le
système de pointe Akiyama décrit plus haut est alors suffisamment compact pour s’in-
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Figure 2.3 – (a) Photographie du système Akiyama (ensemble diapason + levier) vu
de dessus, tirée du site internet du fabriquant [97]. La pointe AFM est microfabriquée à
l’extrémité d’un levier en silicium (partie sombre à droite), lequel est attaché aux deux bras
d’un diapason en quartz (partie centrale, recouverte d’électrodes en or). (b) L’excitation de
la résonance mécanique du diapason, qui correspond à un mouvement horizontal, permet
de faire osciller la pointe verticalement. Ce mouvement est détecté électriquement via la
mesure du courant piézoélectrique du diapason. Le schéma est tiré de la référence [54].
(c) Image AFM d’une lame de verre sur laquelle ont été dispersés des nanoparticules de
diamant.

sérer entre l’objectif et l’échantillon (figure 2.2). Notons qu’une configuration alternative
consiste à placer l’objectif sous l’échantillon. Il n’y dans ce cas pas de contrainte d’encom-
brement concernant le système de pointe, la contrepartie étant que l’échantillon doit être
nécessairement transparent pour que le faisceau optique atteigne le centre NV [99, 100].

Les autres éléments du microscope confocal à fluorescence sont disposés de manière
similaire à ceux du microscope confocal décrit au chapitre précédent (cf. figure 1.11a). Il
comprend un laser continu à 532 nm (Spectra-Physics Excelsior), un miroir dichroïque
pour séparer la lumière de fluorescence de la lumière réfléchie, et un système de détection
confocal muni d’un montage de type Hanbury Brown et Twiss (figure 2.4a).

Pour obtenir une image de fluorescence, l’échantillon peut être balayé à l’aide des
scanners de l’AFM en gardant le faisceau laser immobile, ce qui permet d’obtenir des
images de taille maximale 32 × 32 (µm)2. Lorsque le faisceau laser est focalisé sur la
pointe AFM, on peut également enregistrer une image topographique de l’échantillon
corrélée à l’image de fluorescence. Par exemple, les figures 2.4b et figure 2.4c montrent
des images AFM et confocales, respectivement, acquises simultanément en balayant une
lame de verre sur laquelle sont dispersés des nanodiamants. On observe notamment que
certains nanodiamants sont fluorescents, ce qui signifie qu’ils contiennent un ou plusieurs
centres NV, tandis que d’autres n’émettent aucun signal. L’unicité des centres NV est
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Figure 2.4 – (a) Schéma montrant le microscope à fluorescence combiné à l’AFM. L :
lentille de focale 250 mm ; MD : miroir dichroïque ; MC : miroir contrôlable. (b,c) Images
AFM (b) et confocale (c) d’un échantillon de nanodiamants dispersés sur une lame de
verre. Les deux images sont obtenues simultanément en balayant l’échantillon sous la
pointe AFM en mode contact intermittent. Le faisceau laser étant aligné avec l’extrémité
de la pointe AFM, la position des spots fluorescents est corrélée à celle des particules vi-
sibles en topographie (voir cercles pointillés verts). (d) Graphes illustrant les deux mesures
de pré-caractérisation réalisées pour sélectionner un nanodiamant : fonction d’autocorré-
lation du signal de fluorescence (haut) et spectre ESR (bas).

alors testée en enregistrant la fonction d’autocorrélation du signal de fluorescence g(2)(τ)
à l’aide du système Hanbury Brown et Twiss (figure 2.4d). Une valeur g(2)(0) ≈ 0 indique
qu’il s’agit d’un centre NV unique (cf. § 1.4.2).

Afin de pouvoir enregistrer rapidement des images de fluorescence, nous avons ajouté,
entre le miroir dichroïque et l’objectif, un miroir contrôlable (Newport FSM-300-02) asso-
cié à un système télécentrique – deux lentilles séparées par deux fois leur distance focale
(figure 2.4a). Ce dispositif permet de balayer le faisceau laser en-dessous de l’objectif sur
une zone de taille maximale 100 × 100 (µm)2. Il permet notamment d’enregistrer des
images de fluorescence de la pointe AFM, et de positionner facilement le faisceau laser
sur son extrémité.

Spectres ESR Pour enregistrer des spectres ESR, une antenne rf est placée directement
sur l’échantillon. L’antenne consiste généralement en un fil de cuivre de diamètre 20 µm,
ou bien en une piste en or définie par lithographie. Elle est reliée en court-circuit à la sortie
d’un générateur rf (Rohde & Schwarz SMB100A, 9 kHz − 3.2 GHz) dont le signal est
préalablement amplifié (Mini-Circuits ZHL-42). Le spectre ESR est obtenu en balayant
la fréquence rf tout en mesurant l’intensité de fluorescence du centre NV (figure 2.4d). Il
peut éventuellement être corrélé à l’oscillation de la pointe AFM au moyen d’un module
de comptage (FastComTec P7887) synchronisé au module de contrôle de la pointe. Par
ailleurs, un système de bobine à trois axes permet d’appliquer un champ magnétique
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statique selon une direction arbitraire, avec une amplitude pouvant atteindre 3 mT.
L’ensemble du dispositif expérimental est contrôlé par un ordinateur central muni

d’une carte multifonction (National Instruments NI PCIe-6321). Celle-ci est notamment
utilisée pour mesurer le signal de fluorescence grâce à un compteur d’impulsions, pour
générer les signaux analogiques basse-tension qui contrôlent le balayage xy de l’échan-
tillon, et pour mesurer la hauteur z courante de l’échantillon. Celle-ci est ajustée par une
boucle de rétroaction gérée par un module indépendant (Attocube ASC500), qui contrôle
également l’oscillation de la pointe.

Nous allons maintenant décrire l’étape finale en vue de réaliser un microscope à centre
NV, à savoir la fonctionnalisation de la pointe AFM par un nanodiamant contenant un
centre NV unique.

2.2.2 Greffer un nanodiamant sur la pointe AFM

Les nanodiamants utilisés dans ce travail ont fait l’objet d’un développement de plu-
sieurs années, décrit notamment dans la thèse de Loïc Rondin [54]. Ils sont vendus par la
société Van Moppes (Suisse, solution SYP 0.25) sous forme de poudre fortement concen-
trée en impuretés d’azote (200 ppm). Les nanodiamants ont ensuite subi une irradiation
électronique à 13.9 MeV pour créer des lacunes. L’irradiation est suivie d’un recuit à 800◦C
sous vide pendant 2 heures pour former des centres NV, et d’un nettoyage à l’acide pour
supprimer la couche de graphite. Enfin, un recuit à 550◦C sous oxygène pendant 2 heures
est appliqué pour favoriser la formation de centres NV chargés négativement [101].

Les nanodiamants sont dispersés sur un lame de verre et caractérisés comme illustré
dans la figure 2.4. L’image confocale (figure 2.4c) permet d’identifier les nanodiamants
fluorescents, tandis que l’image AFM (figure 2.4b) permet d’estimer la taille de chaque
particule (50 nm en moyenne) et vérifier qu’elle est bien isolée et non agrégée. Pour chaque
nanodiamant fluorescent, on procède à la mesure de la fonction d’autocorrélation et du
spectre ESR (figure 2.4d). Ces mesures permettent de pré-sélectionner un nanodiamant,
qui doit contenir un centre NV unique et offrir une bonne sensibilité au champ magnétique
par spectroscopie ESR (cf. § 1.3.5).

Pour greffer un nanodiamant sur la pointe AFM, nous procédons comme illustré dans
la figure 2.5a. Une fois un nanodiamant repéré, on effectue un balayage AFM centré autour
de celui-ci. À la différence des images AFM réalisées pour caractériser l’échantillon, pour
lesquelles le mode contact intermittent est employé, ici un mode contact est utilisé afin
d’augmenter la force exercée par la pointe sur le nanodiamant. Cela permet de greffer le
nanodiamant sur la pointe avec une forte probabilité. L’accrochage est également facilité
en trempant préalablement la pointe dans un polymère cationique (poly-L-lysine, EMS,
poids moléculaire 30 − 70 kDa). Cette méthode, inspirée des travaux de l’équipe de S.
Huant (Institut Néel, Grenoble [102, 103]) permet de tirer profit des forces ioniques entre
la surface du nanodiamant, chargée négativement, et le polymère cationique.

On peut vérifier que le nanodiamant s’est bien accroché à la pointe AFM en consta-
tant tout d’abord qu’il n’est plus sur la lame de verre (figure 2.5a). Puis, en balayant
le faisceau laser à l’aide du miroir contrôlable, on acquiert une image de fluorescence de
la pointe (figure 2.5b), qui présente un spot lumineux à son extrémité correspondant au
nanodiamant accroché. On mesure ensuite la fonction d’autocorrélation g(2)(τ) du signal
issu de ce spot, ce qui permet de confirmer qu’on a bien un centre NV unique situé à
l’extrémité de la pointe AFM (figure 2.5c). Nous allons maintenant caractériser ce centre
NV en vue de son utilisation en tant que magnétomètre.
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Figure 2.5 – (a) Procédure générale pour greffer un nanodiamant (ND) sur la pointe
AFM : (1) un nanodiamant est choisi sur la base de ses performances en tant que magné-
tomètre (par exemple celui encerclé en vert) ; (2) la pointe AFM est balayée à proximité
de ce nanodiamant en mode contact ; (3) une image confocale permet de vérifier que le
nanodiamant n’est plus sur l’échantillon. (b) Image confocale de la pointe AFM obte-
nue en balayant le faisceau laser par rapport à la pointe. Un film d’or fluorescent à été
placé en-dessous de la pointe afin de mettre en évidence la pointe via son ombre. Le spot
brillant au milieu de l’image correspond au nanodiamant attaché. (c) Fonction d’auto-
corrélation du signal de fluorescence venant de ce spot. Les données sont ajustées par la
fonction g(2)(τ) = 1−A1e

−λ1|τ | +A2e
−λ2|τ |. L’anticorrélation au délai nul, g(2)(0) ≈ 0, est

la signature d’une source de photons uniques, donc d’un centre NV unique.

2.2.3 Caractérisation du magnétomètre greffé

Les spectres ESR d’un centre NV situé sur la pointe AFM sont obtenus en utilisant
l’antenne rf placée sur l’échantillon. La figure 2.6a montre un exemple de spectre enregistré
en champ magnétique nul, qui permet d’extraire les paramètres de clivage D et E (cf.
§ 1.3.1). On peut également en déduire la sensibilité au champ magnétique en utilisant la
formule (1.24). Dans le présent exemple, le niveau de signal R ≈ 5 ·104 s−1, la largeur des
raies ∆fr ≈ 20 MHz et le contraste C ≈ 0.2 suggèrent une sensibilité η ≈ 15 µT·Hz−1/2.

Enfin, une information importante est l’orientation dans l’espace de l’axe de quantifi-
cation du centre NV, de vecteur unitaire uNV (figure 2.6b). En effet, le magnétomètre à
centre NV mesure essentiellement la projection du champ sur cet axe, BNV = |B · uNV|
(cf. § 1.3.2). Pour mesurer cette orientation, caractérisée par les angles sphériques θ et φ
dans le référentiel xyz du laboratoire, on applique un champ magnétique externe d’am-
plitude constante B selon la direction uB, caractérisée par les angles sphériques θB et φB

(figure 2.6b). Ce champ est produit par un système de bobines à trois axes alignés avec
le référentiel xyz. On mesure alors l’une des fréquences de résonance du centre NV, par
exemple la fréquence supérieure f+, en fonction de la direction uB.

En prenant B = 2 mT, le centre NV est dans le régime des champs faibles de sorte
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que f+ = D + gNVµB
h

BNV, où la projection du champ sur l’axe NV s’exprime selon

BNV = B[cos θB cos θ + sin θB sin θ cos(φB − φ)] . (2.1)

Pour déterminer θB et φB, on procède en deux étapes. On fixe d’abord θB = 90◦ et on
balaye l’angle φB de 0 à 90◦. Dans ce cas on a BNV ∝ cos(φB − φ), ce qui implique que
f+ est maximum lorsque φB = φ. On fixe ensuite φB = φ et on balaye l’angle θB de 0 à
90◦. Dans ce cas on a BNV ∝ cos(θB − θ), ce qui implique que f+ est maximum lorsque
θB = θ.

Un exemple de courbes f+ = f(φB) et f+ = f(θB), mesurées pour un centre NV accro-
ché sur la pointe AFM, est montré dans les figures 2.6c et 2.6d. Les données sont ajustées
en utilisant l’équation 2.1, avec θ et φ comme paramètres d’ajustement. On trouve ici
θ = 49.6± 0.1◦ et φ = 124.7± 0.1◦ d’après l’ajustement. En réalité, la précision de la me-
sure est réduite par l’erreur de calibration des bobines ainsi que l’erreur de positionnement
de ces bobines par rapport au référentiel xyz. Nous estimons à 2◦ l’incertitude globale
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Figure 2.6 – (a) Spectre ESR en champ magnétique nul d’un centre NV situé sur la
pointe AFM. La ligne continue est un ajustement par une somme de deux fonctions
gaussiennes, duquel on déduit les paramètres de clivage D ≈ 2870 MHz et E ≈ 6 MHz.
(b) Pour déterminer la direction de l’axe du centre NV dans le référentiel du laboratoire,
caractérisée par les angles sphériques (θ, φ), un champ magnétique externe B est appliqué
selon une direction (θB, φB) variable. (c,d) Fréquence de résonance f+ en fonction de
l’angle φB à θB = 90◦ fixé (c), et en fonction de l’angle θB à φB = φ fixé (d), mesurée
pour un centre NV accroché sur la pointe AFM. Les lignes continues sont l’ajustement
aux données (voir texte), permettant de déduire les valeurs de φ et θ avec une précision
de 2◦.
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sur la mesure des angles, ce qui donne dans notre exemple θ = 50 ± 2◦ et φ = 125 ± 2◦.
Notons que seule la direction de uNV peut être obtenue car le sens du vecteur n’affecte
pas l’apparence des spectres ESR (cf. § 1.3.4). Les angles θ et φ sont donc définis tels que
θ ∈ [0, π[ et φ ∈ [−π/2, π/2[.

En résumé, nous avons réalisé un microscope à centre NV en greffant un nanodiamant
sur la pointe d’un AFM. L’étape d’accrochage est désormais réalisée de manière routi-
nière, ce qui permet d’obtenir des magnétomètres présentant différents axes de projection.
Nous allons maintenant tester effectivement ce microscope de champ magnétique en ten-
tant de cartographier le champ de fuite généré par des plots ferromagnétiques de taille
micrométrique.

2.3 Imagerie de microplots ferromagnétiques

Le but de cette section est de démontrer le potentiel de la microscopie à centre NV pour
l’étude de microstructures ferromagnétiques. Pour cela, nous commencerons par étudier
des microdisques de Ni80Fe20 présentant un état vortex (§ 2.3.1). Nous testerons différents
modes d’imagerie basés sur la spectroscopie ESR, et montrerons qu’il est possible de
cartographier, de manière quantitative, le champ de fuite du cœur du vortex (§ 2.3.2). Cela
nous permettra notamment de discuter de la résolution spatiale du microscope (§ 2.3.3).
Enfin, nous imagerons le champ de fuite produit par des plots de forme carrée, de manière
vectorielle et tridimensionnelle (§ 2.3.4).

2.3.1 Un microdisque de Ni80Fe20 comme échantillon test

Nous considérons ici des disques de Ni80Fe20 (ou permalloy) de diamètre 1 µm et
d’épaisseur 50 nm. Ils ont été fabriqués sur un substrat de silicium par Stanislas Rohart
(Laboratoire de Physique des Solides, Orsay) par lithographie électronique, évaporation
du métal et un processus de lift-off. Une image AFM d’un de ces disques est montrée dans
la figure 2.7a.

Le permalloy étant un matériau ferromagnétique sans anisotropie magnétocristalline,
l’énergie micromagnétique est ici dominée par l’interaction d’échange, qui favorise une
distribution d’aimantation uniforme, et l’énergie démagnétisante, qui favorise les distri-
butions générant peu de charges magnétiques. Dans le cas d’un disque mince de diamètre
de l’ordre du micromètre, l’état fondamental est l’état “vortex”, pour lequel l’aimantation
est principalement parallèle au plan du film et tourne autour du centre du disque, comme
illustré dans les figures 2.7a et 2.7b [104]. Cette structure en vortex permet de minimiser le
nombre de charges magnétiques sur les bords du disque, et donc l’énergie démagnétisante.

Au centre du disque, pour éviter une configuration de spins antiparallèles, l’aimanta-
tion sort du plan dans une région appelée le cœur de vortex. La taille de ce cœur est le ré-
sultat d’un compromis entre énergie d’échange et énergie démagnétisante. Pour un disque
infiniment mince, le rayon caractéristique (mi-largeur à mi-hauteur de la composante de
l’aimantation perpendiculaire au plan, Mz) est ainsi r0 ∼ Λ, où Λ =

√

2A/(µ0M2
s ) est la

longueur d’échange, avec A la constante d’échange et Ms l’aimantation à saturation. Pour
le permalloy, on a Λ ≈ 5.7 nm en supposant Ms = 800 kA/m et A = 13 pJ/m. Pour un
disque d’épaisseur finie (ici 50 nm), les calculs micromagnétiques montrent que le cœur
de vortex présente une forme en “tonneau”. Le rayon moyenné à travers l’épaisseur de la
couche magnétique vaut alors r0 ≈ 13 nm [105].
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Figure 2.7 – (a) Image AFM d’un disque de Ni80Fe20. Les flèches blanches représentent
l’aimantation planaire de l’état vortex, la flèche rouge pointant vers le haut au centre
représente l’aimantation du cœur de vortex. (b) Distribution de l’aimantation du disque
dans l’état vortex. Le code couleur décrit la direction de l’aimantation dans le plan, tandis
que la hauteur décrit la composante perpendiculaire Mz. (c) Image de microscopie à force
magnétique d’un disque similaire à celui montré en (a), tirée de la référence [1]. La tâche
sombre au centre du disque correspond au cœur de vortex.

Puisque le microscope à centre NV est sensible au champ magnétique et non à l’aiman-
tation, il convient de considérer le champ de fuite généré par la distribution d’aimantation
de l’échantillon. Dans le cas de la structure vortex, les seules charges magnétiques sont
celles liées au cœur. Elles génèrent un champ de fuite qui, en première approximation,
est similaire à celui d’un dipôle magnétique dirigé selon l’axe z, pointant vers le haut ou
vers le bas selon la polarité du cœur. Le cœur de vortex est ainsi un objet magnétique
quasi-ponctuel idéal pour caractériser le microscope.

Les structures de vortex magnétiques présentent un intérêt non seulement pour des
études fondamentales en nanomagnétisme [106], mais aussi pour des applications en
stockage de l’information [107] et pour la réalisation de sources compactes de micro-
ondes [108]. Le cœur de vortex a été observé pour la première fois en 2000 par microscopie
à force magnétique [1] (figure 2.7c), mais l’imager et cartographier son champ de fuite de
manière quantitative reste une tâche très difficile du fait de sa taille nanométrique. Nous
allons maintenant tenter d’imager un cœur de vortex avec le microscope à centre NV.

2.3.2 Différents modes d’imagerie

Nous allons voir ici quelles sont les différentes manières d’imager le champ de fuite
d’une structure magnétique avec le microscope à centre NV. Nous illustrerons ces tech-
niques sur le disque de Ni80Fe20 montré dans la figure 2.7a.

Dans toute cette section, nous considérerons la magnétométrie à centre NV basée sur
la spectroscopie ESR, pour laquelle les résonances de spin du centre NV sont détectées
via un changement de l’intensité de fluorescence du centre NV. Dans le régime linéaire,
les fréquences de résonance s’écrivent f± ≈ D ± γ̃NVBNV, où BNV est la valeur locale du
champ projeté selon l’axe NV et γ̃NV = gNVµB

h
est le facteur gyromagnétique du centre

NV (cf. § 1.3.1).
La manière la plus “naturelle” pour imager un échantillon magnétique consisterait à

acquérir un spectre ESR en chaque pixel de l’image, c’est-à-dire à mesurer le signal de
fluorescence S(frf) en fonction de la fréquence frf de l’onde rf appliquée, balayée autour
de la résonance. Comme S(frf) présente une chute lorsque frf = f±, on en déduit la
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valeur de f± et donc de BNV. Cependant, plusieurs dizaines de secondes d’intégration sont
généralement nécessaires pour obtenir un spectre exploitable, avec un rapport signal-sur-
bruit suffisant. Cela implique des durées d’acquisition de l’ordre de la dizaine d’heures
par image. Bien que cela soit envisageable si la stabilité du système peut être préservée
pendant une telle durée, il est indispensable de disposer de techniques plus rapides pour
imager la distribution du champ de fuite, ne serait-ce que pour la pré-caractériser avant
de se lancer dans une acquisition plus longue.

Imagerie de contours iso-champ

Plutôt que de balayer frf , il est possible de fixer la fréquence rf à une valeur donnée
frf,i et mesurer le signal de fluorescence S(frf,1) du centre NV en chaque pixel de l’image.
Expérimentalement, cela revient à mesurer le taux de fluorescence du centre NV situé sur
la pointe AFM tout en balayant l’échantillon dans le plan xy, à fréquence rf frf = frf,i
constante. On observera alors une chute du signal de fluorescence seulement lorsque BNV

prend une valeur particulière BNV,i satisfaisant la condition de résonance

frf,i ≈ D ± γ̃NVBNV,i . (2.2)

Il est ainsi possible d’obtenir une image présentant un “contour iso-champ” correspondant
à la valeur BNV = BNV,i.

Ce principe est illustré dans la figure 2.8a, et deux exemples d’images iso-champ du
disque de Ni80Fe20 sont montrés dans les figures 2.8b et 2.8c, correspondant à deux fré-
quences frf,1 et frf,2 différentes. Deux éléments sont à remarquer sur ces images. D’abord,
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Figure 2.8 – (a) Série de spectres ESR correspondant à différentes valeurs de champ
magnétique BNV, permettant d’illustrer les techniques d’imagerie iso-champ. (b,c) Image
de fluorescence du centre NV, acquise sur le disque de Ni80Fe20 avec une onde rf de
fréquence frf,1 = 2895 MHz (b) ou frf,2 = 2905 MHz (c) appliquée en continue. Les
contours iso-champ résultants correspondent à BNV,1 = 0.9 mT et BNV,2 = 1.3 mT,
respectivement. L’axe du centre NV est caractérisé par des angles sphériques (θ = 59◦, φ =
−15◦) dans le référentiel xyz défini dans la figure 2.7a. (d) Différence des images (b) et
(c), montrant le contour iso-champ à BNV,1 = 0.9 mT en bleu (signal positif) et celui à
BNV,2 = 1.3 mT en rouge (signal négatif). Le temps d’intégration par pixel est de 30 ms
en (b) et (c), et donc de 60 ms en (d).
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la fluorescence varie de manière corrélée à la topographie de l’échantillon, le signal étant
plus intense sur le disque que sur le substrat. Ces variations ne sont pas liées à la dis-
tribution du champ magnétique puisqu’elles sont identiques dans les deux images, et ne
nous intéressent donc pas ici. D’autre part, ce qui différencie les deux images est le motif
sombre au centre du disque : un anneau dans la figure 2.8b, un point dans la figure 2.8c.
Ces motifs sont des contours iso-champ associés dans le cas présent aux valeurs de champ
BNV,1 = 0.9 mT et BNV,2 = 1.3 mT, respectivement, et correspondent au champ de fuite
généré par le cœur de vortex.

Les variations de fluorescence non corrélées à la distribution du champ de fuite ne
sont pas désirables. Une solution simple pour s’affranchir de ces variations est de norma-
liser l’image iso-champ en lui soustrayant une image de référence. Pour optimiser le gain
d’information, il est judicieux d’utiliser une autre image iso-champ comme référence. Cela
revient à soustraire deux images iso-champ correspondant à deux fréquences frf,1 et frf,2
différentes. On définit alors le signal différentiel

D(frf,1, frf,2) = S(frf,2)− S(frf,1) . (2.3)

Comme S présente une chute de signal à la résonance, la différence D est positive lorsque
le champ vaut BNV,1 et négative lorsqu’il vaut BNV,2. La figure 2.8d montre l’exemple
d’une telle image iso-champ différentielle, obtenue à partir des images iso-champ simples
des figures 2.8b et 2.8c. Elle présente ainsi deux contours iso-champ, à BNV,1 = 0.9 mT en
bleu (signal positif) et BNV,2 = 1.3 mT en rouge (signal négatif). Les variations de signal
communes aux images non normalisées sont efficacement rejetées.

En pratique, il est préférable de réaliser la normalisation au cours de l’acquisition.
Pour chaque pixel de l’image, les valeurs de S(frf,1) et S(frf,2) sont donc mesurées consé-
cutivement. Par exemple, la figure 2.8d a été obtenue en alternant frf,1 et frf,2 toutes
les 30 ms, soit un temps d’acquisition de 60 ms par pixel et de 40 minutes pour l’image
complète (200× 200 pixels). Le temps d’intégration par fréquence et par pixel (ici 30 ms)
est choisi selon le rapport signal-sur-bruit désiré.

Ce mode d’imagerie iso-champ permet ainsi d’obtenir facilement, et relativement ra-
pidement, un aperçu de la distribution du champ de fuite de l’échantillon. Par exemple,
l’image de la figure 2.8d révèle deux contours iso-champ du champ de fuite d’un cœur de
vortex, selon un axe de projection donné (θ = 59◦, φ = −15◦). Il est néanmoins possible,
sous certaines conditions, d’extraire plus d’information que simplement deux contours
iso-champ sans dégrader significativement la vitesse d’acquisition. Nous allons voir en
particulier deux stratégies possibles pour mesurer la valeur du champ BNV en tout point
de l’image.

Cartographie quantitative du champ

Le but ici est de déterminer, en tout point de l’image, l’une des deux fréquences de
résonance de spin, par exemple la fréquence supérieure notée fr = f+ ≈ D+ γ̃NVBNV, sans
avoir à balayer la fréquence rf frf sur un intervalle couvrant toute la gamme de variation
de fr.

Nous avons pour cela implémenté deux méthodes, illustrées dans les figures 2.9a et
2.9b. Ces deux méthodes sont basées sur le suivi actif de la fréquence de résonance. Plutôt
que de balayer frf sur une large gamme de fréquences, frf est balayée à proximité de la
position courante de la résonance fr, et la fenêtre de balayage est ajustée en temps réel
via une boucle de rétroaction de manière à “suivre” la résonance.
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Figure 2.9 – (a,b) Illustration des techniques de suivi actif de la résonance, par mesure
différentielle à 2 fréquences (a) et par spectroscopie à N ≫ 1 fréquences (b). Dans les
deux cas, une boucle de rétroaction agit sur les fréquences rf appliquées afin de suivre la
résonance en temps réel (voir détails dans le texte). (c) Mesure en temps réel d’un champ
magnétique oscillant à une fréquence de 0.5 Hz en utilisant le suivi actif à 2 fréquences.
Les paramètres de la boucle de rétroaction sont A = 5000 s−1·MHz−1 et ∆f = 5 MHz, et
le temps d’échantillonnage est de 100 ms.

La première méthode, inspirée de celle proposée dans la référence [109], est la plus
rapide car elle n’utilise que deux fréquences par point d’acquisition, notées frf± = f̄rf ±
∆f/2 (figure 2.9a). f̄rf est la moyenne des deux fréquences, qui est ajustée pour suivre
la résonance, tandis que ∆f est une constante. En chaque point, le signal différentiel
D(f̄rf) = S(frf+)−S(frf−) est mesuré. D(f̄rf) agit comme un signal d’erreur, qui s’annule
lorsque f̄rf = fr. La boucle de rétroaction ajuste donc f̄rf en temps réel de manière à
minimiser D(f̄rf).

En pratique, une correction proportionnelle est utilisée, c’est-à-dire qu’on utilise di-
rectement l’approximation linéaire

D(f̄rf) ≈ A× (f̄rf − fr) (2.4)

où A est la dérivée première de D(f̄rf) évaluée en fr. Une fois fr estimée avec cette formule,
f̄rf est ajustée à la nouvelle position de la résonance, soit f̄rf = fr. Une illustration de cette
technique est montrée dans la figure 2.9c. Un champ magnétique oscillant sinusoïdalement
à une fréquence de 0.5 Hz est appliqué avec une bobine. Le centre NV situé sur la pointe
AFM est capable de suivre l’évolution de ce champ avec un temps d’échantillonnage de
100 ms, soit 50 ms par point et par fréquence [35].

La deuxième technique que nous avons implémentée utilise également une boucle de
rétroaction pour suivre fr. Ici, un spectre ESR comportant un nombre N de fréquences
réduit au minimum est enregistré en chaque pixel. Ce spectre permet d’une part de déter-
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miner fr et donc BNV, d’autre part de recentrer la fenêtre de balayage en fréquence pour le
point de mesure suivant. Typiquement, on prend N = 11 avec un pas d’échantillonnage de
2 MHz, soit une fenêtre de balayage de 20 MHz. Avec un temps d’intégration de 40 ms par
fréquence, le temps par pixel est de 440 ms. La figure 2.9b montre quelques spectres ESR
obtenus avec ces paramètres. Après ajustement des données par une fonction gaussienne,
la résonance fr est déduite avec une incertitude < 1 MHz.

Appliquées à la mesure du champ de fuite d’un échantillon magnétique, ces deux
stratégies ont chacune leurs avantages et inconvénients. Si la technique à deux fréquences
est plus rapide, elle est en contrepartie moins précise et moins robuste que la technique
à N fréquences. En effet, la valeur exacte de la constante proportionnelle A peut varier
au cours d’une acquisition, notamment lorsque le contraste ESR baisse en raison d’une
forte composante B⊥ (cf. § 1.3.3) ou lorsque la raie ESR s’élargit du fait de l’oscillation
de la pointe dans un gradient de champ (cf. § 2.3.3). Le choix d’une technique ou l’autre
dépendra donc des conditions particulières et du degré de précision recherché.

Pour imager le champ du cœur de vortex, la technique à deux fréquences s’est avérée
suffisante. La figure 2.10b montre la carte de BNV obtenue avec un temps d’intégration de
100 ms par pixel. Cette image est cohérente avec l’image iso-champ obtenue sur la même
zone de l’échantillon (figure 2.10a). On voit en particulier que le champ atteint 1.3 mT
au maximum, ce qui est la valeur de l’un des contours iso-champ utilisés.

La figure 2.10b représente donc une image quantitative du champ de fuite d’un cœur
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Figure 2.10 – (a) Image iso-champ différentielle du centre du disque de Ni80Fe20, mon-
trant une vue agrandie de la figure 2.8d et mettant en évidence le champ de fuite du cœur
de vortex. (b) Carte quantitative du champ dans la même zone que (a), obtenue par la
technique de suivi actif à 2 fréquences. Le temps d’intégration par pixel est de 300 ms
en (a) et 100 ms en (b). (c) La hauteur de vol d est définie comme la distance entre le
centre NV et la surface supérieure de l’échantillon magnétique. Les images (a) et (b) sont
obtenues à une distance d constante, mais inconnue a priori.
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de vortex projeté selon un axe donné, ce qui n’avait jamais été réalisé auparavant. La tâche
de champ observée présente une largeur à mi-hauteur de l’ordre de 100 nm. Pourtant, nous
savons que le diamètre moyen du cœur de vortex à l’intérieur du film est environ quatre
fois plus petit (2r0 ≈ 26 nm, cf. § 2.3.1). Cet différence est liée au fait que le centre NV
est balayé à une certaine distance d de l’échantillon, appelée traditionnellement “hauteur
de vol” (figure 2.10c). Comme dans toutes les techniques de microscopie à sonde locale, la
taille des plus petits détails apparaissant dans les images est limitée par la hauteur de vol,
qui vaut donc ici d ∼ 100 nm. Nous allons maintenant chercher à estimer cette distance
de manière plus précise, puis nous discuterons de son lien avec la résolution spatiale du
microscope.

2.3.3 Résolution spatiale

Estimation de la hauteur de vol

La hauteur de vol d est définie comme la distance entre la sonde de champ magnétique
– le centre NV – et la surface supérieure de l’échantillon magnétique (figure 2.10c). Le
centre NV se trouve à une position inconnue dans le nanodiamant, qui lui-même se trouve
à une position inconnue par rapport à l’extrémité de la pointe AFM. De plus, une fine
couche d’un contaminant, de l’eau par exemple, peut être présente entre la pointe et
l’échantillon. Pour toutes ces raisons, il est difficile d’estimer a priori la hauteur de vol.

Toutefois, nous pouvons utiliser les images de champ magnétique pour estimer d a pos-
teriori. En particulier, les paramètres magnétiques et géométriques du disque de Ni80Fe20
imagé ici étant relativement bien connus, on peut comparer directement l’image expéri-
mentale à la théorie afin d’en déduire la distance d qui donne la meilleure correspondance.

Pour cela, nous avons réalisé des simulations numériques du champ de fuite généré
par le disque, en suivant la procédure décrite dans l’annexe A. La distribution d’aimanta-
tion M à l’intérieur du disque est d’abord obtenue à l’aide du logiciel OOMMF [110] en
discrétisant la structure en cellules parallélépipédiques, de taille 2× 2× 2 (nm)3 et d’ai-
mantation uniforme (cf. § A.2.1). Puis la distribution du champ de fuite B à la distance d
est calculée avec le logiciel MATLAB en sommant les contributions de toutes les cellules
(cf. § A.1.2). Dans le cas du disque dans l’état vortex, le champ de fuite est localisé au
centre du disque, au-dessus du cœur de vortex. La figure 2.11a montre les distributions
dans le plan xy des trois composantes de ce champ, Bx, By et Bz, pour une distance
d = 100 nm. Ces distributions ont une forme similaire à celle du champ généré par un
dipôle magnétique orienté selon z, comme attendu pour un cœur de vortex.

Pour comparer à l’image expérimentale, il convient ensuite de projeter le champ B sur
l’axe du centre NV, dont l’orientation est connue. On obtient ainsi la carte théorique de
BNV. Le résultat de ce calcul est montré dans la figure 2.11b pour différentes valeurs de d
entre 80 et 100 nm. Bz étant la composante dominante dans le cas présent, les distributions
de BNV présentent une tâche principale à l’instar de Bz, avec une légère déformation due
à l’inclinaison de l’axe NV par rapport à l’axe z.

La comparaison avec l’image expérimentale (figure 2.11c) montre un bon accord gé-
néral. La différence de forme de la distribution entre l’expérience et la simulation est
attribuée aux imperfections de fabrication (rugosité des bords du disque et de la surface
du film magnétique). Comme la valeur du maximum varie rapidement avec d, on peut
utiliser ce critère pour estimer la hauteur de vol. La meilleure correspondance est ob-
tenue pour d = 90 nm, correspondant à un champ maximum de 1.3 mT comme dans
l’expérience, contre 1.7 mT à 80 nm et 1.0 mT à 100 nm.

63



Chapitre 2 – Réalisation d’un microscope de champ magnétique

100 nm 95 nm 90 nm 85 nm d = 80 nm 

50 nm 

50 nm 

(b)  Simulations  B
NV

  en fonction de  d 

(a)  Simulations  Bx , By , Bz  à  d = 100 nm 

(c)  Expérience  B
NV

  à d  inconnue 

-0.5 0.5 -0.5 0.5 1-1

Bx (mT) By (mT) Bz (mT) 

x 

y 

z 

1.5

1.0

0.5

0.0

B
N

V
 (m

T
) 

1.5

1.0

0.5

0.0

B
N

V
 (m

T
) 

100 nm 

≈ d 

Figure 2.11 – (a) Simulations numériques des composantes Bx, By et Bz du champ
champ de fuite à une distance d = 100 nm au-dessus du cœur de vortex. (b) Simulations
de la composante BNV à une distance d variant de 80 nm (gauche) à 100 nm (droite). (c)
Carte de BNV enregistrée au-dessus du cœur de vortex, reproduite de la figure 2.10b.

Outre la valeur maximale du champ, les simulations à différentes distances se dis-
tinguent également par un “étalement” différent de la tâche de champ, caractérisé par
une largeur à mi-hauteur approximativement égale à d. Cet effet est caractéristique d’une
source localisée dont on observe le champ à une distance d finie. Dans le cas du cœur de
vortex, c’est ce qui explique pourquoi la tâche de champ présente une largeur à mi-hauteur
de l’ordre de 100 nm alors que le diamètre moyen du cœur à l’intérieur du film est quatre
fois plus petit (2r0 ≈ 26 nm, cf. § 2.3.1).

Dans cette expérience, le nanodiamant utilisé a une taille d’environ 40 nm, mesurée
par AFM avant son accrochage sur la pointe. Par conséquent, on pourrait s’attendre
à trouver une distance d inférieure à 40 nm, bien en-dessous de la distance de 90 nm
déduite ci-dessus. Plus généralement, nous atteignons dans nos expériences des hauteurs
de vol de l’ordre de 100 nm en moyenne (minimum 40 nm, maximum 300 nm), avec
des nanodiamants de taille comprise entre 20 et 80 nm. Cet écart systématique peut
s’expliquer par le fait que le nanodiamant n’est pas exactement situé au bout de la pointe,
et/ou par l’existence d’un espace incompressible entre le bout de la pointe et la surface
de l’échantillon, causé par exemple par une couche d’eau ou d’un contaminant.

Par ailleurs, un autre effet peut également contribuer à augmenter la hauteur de vol
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apparente. Il s’agit du mouvement oscillant de la pointe opérée en mode contact inter-
mittent, qui implique une distance dépendant du temps d(t) dont la valeur moyenne d̄
est nécessairement plus grande que son minimum (figure 2.12a). Nous allons maintenant
nous attacher à quantifier cette contribution.

Estimation de l’amplitude d’oscillation de la pointe

Pour évaluer l’amplitude d’oscillation de la pointe, nous avons réalisé des mesures de
champ magnétique résolues en temps [37]. Pour cela, la détection du signal de fluorescence
est synchronisée avec l’oscillation de la pointe grâce à un module de comptage dédié. Il
est ainsi possible d’enregistrer un spectre ESR de façon stroboscopique, en n’intégrant
le signal qu’à certains instants choisis correspondant à une position donnée de la pointe
(figure 2.12a).

La figure 2.12b montre des spectres ESR enregistrés en plaçant la pointe au-dessus du
cœur de vortex. La position de la résonance est clairement décalée lorsque la pointe est
au plus bas de son oscillation, comparativement à sa position la plus haute. La fréquence
de résonance fr est ensuite extraite des spectres ESR, et convertie en champ magnétique
BNV. La figure 2.12c, qui représente BNV en fonction de la position de la pointe, révèle
une variation de BNV de 10% de part et d’autre de la valeur moyenne. Pour obtenir un
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Figure 2.12 – (a) Expérimentalement, le centre NV se trouve à une distance d(t) qui
oscille avec le temps en raison de l’oscillation mécanique de la pointe. (b) Spectres ESR
enregistrés avec la pointe placée au-dessus du cœur de vortex (voir croix en insert). Le
spectre du haut est obtenu en moyennant sur l’oscillation de la pointe. Les deux autres
spectres sont obtenus en synchronisant la détection du signal avec l’oscillation de la pointe.
Le spectre du milieu (resp. du bas) est un spectre ESR instantané correspondant à la
pointe en position haute (resp. basse). Les lignes continues sont des ajustements gaussiens.
(c) Fréquence de résonance fr et champ magnétique BNV correspondant, en fonction de
l’instant de détection choisi dans la période d’oscillation de la pointe. La ligne pointillée
est une fonction sinusoïdale à la fréquence d’oscillation de la pointe (45 kHz). La variation
relative de champ magnétique est d’environ 10%.
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ordre de grandeur de l’amplitude de l’oscillation spatiale de la pointe correspondant à
cette oscillation de champ, on peut utiliser les simulations du champ généré par le cœur
de vortex (cf. figure 2.11a). On trouve ici que BNV varie essentiellement en d−3, comme
attendu pour un dipôle magnétique. Les variations relatives de BNV et d sont donc liées
par δBNV/BNV ≈ 3δd/d. Par conséquent, la variation relative de BNV de 10% correspond
à une amplitude d’oscillation de la pointe de ≈ 3 nm autour de la valeur moyenne de 90
nm. L’oscillation de la pointe est donc responsable d’une augmentation de d̄ de 3 nm par
rapport à la valeur minimum de d(t) de 87 nm.

L’autre conséquence de cette oscillation est l’élargissement et la chute de contraste de
la raie de résonance lors de l’enregistrement d’un spectre ESR non synchronisé – c’est-à-
dire lorsque tout le signal est intégré – dans un gradient de champ. Dans le cas du cœur
de vortex, cet effet est peu visible, comme le montre le spectre non synchronisé de la
figure 2.12b.

La faiblesse de l’amplitude d’oscillation de la pointe par rapport à la hauteur de vol
moyenne indique qu’elle peut être négligée lors des comparaisons entre les images expéri-
mentales et théoriques. Autrement dit, il nous suffira par la suite d’une part d’enregistrer
des spectres ESR non synchronisés, et d’autre part d’effectuer les simulations à une dis-
tance constante d correspondant à la hauteur de vol moyenne. Notons qu’une technique
permettant de déterminer d avec une précision de quelques pourcents sera décrite au
chapitre 3 (cf. § 3.3.2).

Discussion

Une hauteur de vol d ≈ 100 nm impose une limite sur la taille minimum des variations
spatiales observables avec le microscope à centre NV. En effet, deux objets magnétiques
ponctuels distants de l ne pourrons être résolus sur l’image de BNV que si l > d. Cette
distance correspond donc au pouvoir séparateur de l’instrument, qui est une mesure de sa
résolution spatiale effective.

Néanmoins, la résolution spatiale intrinsèque du microscope en tant que magnétomètre
reste bien inférieure à d. Une mesure de BNV renseigne en effet sur le champ moyenné sur
un volume de l’ordre de quelques (nm)3. Ce volume de mesure est limité par l’extension
de la fonction d’onde électronique du centre NV (< 1 nm) ainsi que par la stabilité de la
pointe lors de la mesure, incluant l’oscillation verticale de la pointe.

La hauteur de vol d, qui fixe le pouvoir séparateur du microscope, pourrait être réduite
de diverses manières. Par exemple, l’équipe de J. Wrachtrup à l’Université de Stuttgart
a montré que l’utilisation d’une pointe en forme de plateau permet d’assurer que le na-
nodiamant est au plus proche de la surface, résultant en une distance d aussi faible que
≈ 15 nm [99]. L’équipe de A. Yacoby à l’Université de Harvard a développé une autre
approche qui consiste à fabriquer des pointes en diamant contenant un centre NV proche
de la surface, conduisant à d ≈ 25 nm [111, 112].

Cependant, diminuer d peut aussi avoir des conséquences non désirables. En particu-
lier, dans le cas d’échantillons ferromagnétiques tels que ceux considérés dans ce chapitre,
les valeurs du champ de fuite sont d’autant plus grandes que la hauteur de vol d est faible.
Dans le cas du cœur de vortex par exemple, BNV atteindrait ≈ 5 mT à une distance de
50 nm. Or nous avons vu au chapitre précédent (§ 1.4) que le contraste ESR diminue en
présence d’un champ transverse à l’axe NV au-delà de ∼ 5 mT. Par conséquent, déjà à 50
nm l’imagerie du cœur de vortex deviendrait difficile, et il serait probablement impossible
de mesurer le champ du cœur pour des distances inférieures à 30 nm.
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Un autre effet possible est la modification des propriétés de luminescence du centre
NV du fait de la proximité de l’échantillon. Certains matériaux, les métaux en particulier,
ont en effet la propriété de pouvoir éteindre, au moins partiellement, la luminescence d’un
émetteur ponctuel situé à proximité (< 100 nm) en lui offrant un canal de désexcitation
non radiative [113].

Pour ces deux raisons, il existe en général un compromis pour la hauteur de vol d, qui
dépend de la nature de l’échantillon étudié. Dans le cas des échantillons ferromagnétiques
métalliques que nous étudions ici, d ≈ 100 nm s’avère être un bon compromis pour
l’imagerie par spectroscopie ESR. Des images de meilleure résolution peuvent toutefois
être obtenues en diminuant d et en utilisant la réponse optique du centre NV sous l’effet
du champ transverse, même si l’information n’est alors plus quantitative. Ce régime sera
discuté dans la section 2.4.

En résumé, nous avons imagé, de manière quantitative, le champ de fuite d’une source
localisée de champ magnétique, en l’occurrence le cœur de vortex dans un microdisque
de Ni80Fe20. Nous allons maintenant voir qu’il est possible d’imager des distributions de
champ plus complexes et délocalisées. Nous utiliserons pour cela l’imagerie iso-champ
différentielle, qui permet d’obtenir rapidement et simplement un aperçu de la distribution
de champ magnétique.

2.3.4 Imagerie de textures d’aimantation plus complexes

Partant du cas relativement simple d’un plot circulaire dans l’état vortex, dont le
champ de fuite est dû au seul cœur de vortex, nous allons examiner trois cas de complexité
croissante en ce qui concerne le champ de fuite. Les résultats sont rassemblés dans la
figure 2.13, qui montre pour chaque structure l’image iso-champ expérimentale (au milieu),
l’image simulée (à droite), ainsi qu’un schéma de la distribution d’aimantation (à gauche).
Les simulations des images iso-champ sont obtenues en calculant d’abord la distribution
de champ BNV, puis en appliquant la réponse optique du centre NV en mode iso-champ
décrite par l’équation (2.3), le contraste ESR étant supposé constant. Les détails de cette
procédure sont donnés dans l’annexe A (cf. § A.1.3).

Microdisque de Ni80Fe20 dans un champ externe

L’image iso-champ du disque étudié dans la section précédente est rappelée dans la
figure 2.13a. La figure 2.13b montre une image de ce même disque, à la différence près
qu’un champ planaire externe de 2.6 mT a été appliqué durant l’acquisition.

L’application de ce champ externe modifie clairement la distribution du champ de
fuite : au lieu d’un spot localisé, une structure à deux lobes délocalisée sur tout le disque
apparaît. Une telle structure à deux lobes étendus est caractéristique d’un moment ma-
gnétique planaire. Elle s’explique ici par le fait que, en réponse au champ externe, le cœur
de vortex se déplace dans le plan perpendiculairement au champ appliqué de sorte à mi-
nimiser l’énergie Zeeman, résultat de l’interaction entre les moments magnétiques de la
structure et le champ externe.

Par des simulations micromagnétiques avec le logiciel OOMMF, nous avons estimé
qu’un champ de 2.6 mT induit un déplacement du cœur de vortex de ≈ 20 nm. Ce
déplacement résulte en un moment magnétique planaire non nul, parallèle au champ
appliqué, qui est délocalisé sur toute la structure. Par conséquent, au champ de fuite du
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Figure 2.13 – (a-d) Images iso-champ différentielles expérimentales (colonne du milieu)
et simulées (colonne de droite) de diverses textures d’aimantation, représentées de manière
schématique dans la colonne de gauche. Les valeurs des contours iso-champ sont indiquées
à droite des simulations. Les lignes pointillées délimitent les bords des structures. (a) Cas
du disque dans l’état vortex, déjà étudié dans les figures 2.8 et 2.10. (b) Le même disque
qu’en (a) mais soumis à un champ magnétique externe planaire de 2.6 mT. (c,d) Cas d’un
carré de 1 µm de côté dans un état vortex simple (c) et d’un carré de 5 µm de côté dans
un état à quatre vortex et un antivortex. Les conditions d’acquisition sont : d ≈ 90 nm et
(θ = 59◦, φ = −15◦) en (a-c), et d ≈ 300 nm et (θ = 65◦, φ = 30◦) en (d).

cœur de vortex s’ajoute celui produit par ce moment planaire. C’est cette somme que
révèle l’image de la figure 2.13b.

Cette expérience démontre la capacité du microscope à centre NV à détecter des petites
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2.3. Imagerie de microplots ferromagnétiques

variations d’une distribution d’aimantation par rapport à une structure idéale. Dans le
cas présent, le déplacement du cœur de vortex de seulement 20 nm induit un changement
drastique dans l’image iso-champ. On peut ainsi envisager d’utiliser cette technique pour
étudier l’influence des défauts sur les propriétés magnétiques des matériaux [37].

Microplots carrés de Ni80Fe20

Nous avons également étudié des structures de Ni80Fe20 de forme carrée [36]. Comme
pour le disque, la distribution d’aimantation qui minimise l’énergie micromagnétique est
l’état vortex : l’aimantation est parallèle au plan et tourne autour du centre, sauf au niveau
du cœur de vortex où l’aimantation devient perpendiculaire au plan. Mais à la différence
du disque, la structure vortex d’un plot carré produit du champ de fuite au niveau des
diagonales du carré où ∇·M 6= 0. Ceci traduit la présence de charges magnétiques le long
des diagonales, qui produisent un champ de fuite s’ajoutant à celui du cœur de vortex.

Une autre manière de décrire la situation consiste à décomposer la distribution d’ai-
mantation en quatre domaines aimantés dans le plan, comme schématisé dans la fi-
gure 2.13c. Chacun de ces domaines produit un champ de fuite suivant une structure à
deux lobes, comme dans la figure 2.13b. C’est pourquoi une structure globale à huit lobes
est observée dans les images iso-champ de la figure 2.13c, aussi bien dans l’expérience que
dans la simulation. Le champ du cœur de vortex, au centre du plot, est également visible.
Notons que les détails non triviaux de la distribution du champ de fuite BNV sont liés au
fait que l’axe du centre NV n’est parallèle à aucun axe de symétrie de la structure dans
cette expérience. Remarquons également que, au vu de la figure 2.13c, il n’est pas trivial
de déduire la distribution d’aimantation à partir de la distribution de BNV. L’étape de
simulation est donc importante à ce stade afin de vérifier l’hypothèse sur la distribution
de l’aimantation.

Nous avons également imagé des plots carrés de dimensions plus grandes, 5 µm de côté.
Si la plupart de ces plots ont montré un champ de fuite similaire à celui de la figure 2.13c,
nous avons également observé des distributions de champ qui diffèrent significativement,
suggérant une texture d’aimantation plus complexe que l’état vortex. Un exemple d’une
telle distribution est montré dans la figure 2.13d. L’image expérimentale révèle une struc-
ture à plus de 20 lobes, organisés autour de quatre points d’ancrage formant un carré.

Étant donné cette pseudo-symétrie, nous avons émis l’hypothèse que le plot était dans
une configuration à quatre vortex – les quatre points de pseudo-symétrie – répartis autour
d’un antivortex situé au centre du carré. La simulation numérique est en très bon accord
avec l’expérience et confirme donc cette hypothèse. Une telle configuration à quatre vortex
et un antivortex est connue pour être un état métastable dans ce type de microstructure,
mais n’avait jamais été observée dans un plot plein [114].

Cette expérience démontre ainsi le potentiel de la microscopie à centre NV pour l’étude
de textures d’aimantation non triviales.

Imagerie vectorielle et tridimensionnelle

Comme nous l’avons mentionné à plusieurs reprises, le microscope à centre NV fournit
des images de la composante BNV du champ de fuite, qui est essentiellement la projection
de B selon l’axe de symétrie du centre NV (cf. § 1.3.2). En variant la direction de cet axe,
il est donc possible de mesurer différentes composantes du champ de fuite et d’accéder
ainsi à une image vectorielle du champ.
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Figure 2.14 – (a-c) Images iso-champ différentielles (0 mT en blanc, 0.8 mT en noir) obte-
nues sur un plot carré de 5 µm de côté dans un état vortex, avec différentes orientations de
l’axe NV (représenté schématiquement par la flèche rouge). La simulation correspondante
est montrée en-dessous de chaque image expérimentale. Les lignes pointillées délimitent les
bords des structures. Les conditions d’acquisition sont : d ≈ 300 nm et (θ = 88◦, φ = 0◦)
en (a), d ≈ 400 nm et (θ = 85◦, φ = 85◦) en (b), d ≈ 300 nm et (θ = 37◦, φ = −45◦) en
(c), avec un temps d’intégration par pixel de 60 ms.

La figure 2.14 illustre cette capacité sur un plot carré de Ni80Fe20 (5 µm de côté, dans un
état vortex simple) en montrant trois images iso-champ obtenues avec des axes NV proches
des axes x, y et z, respectivement. Pour passer d’une orientation à l’autre, le nanodiamant
est décroché de la pointe puis raccroché, ou bien une nouvelle pointe avec un nouveau
nanodiamant est préparée, jusqu’à obtenir l’orientation désirée. Ce degré de liberté permet
d’envisager d’adapter l’orientation du centre NV en fonction de l’application visée. Ce
point s’avérera crucial au chapitre 3, où nous chercherons à avoir à centre NV dirigé
suivant l’axe x autant que possible.

Un autre paramètre que la microscopie à centre NV permet de varier dans une certaine
mesure est la hauteur de vol d. S’il existe une distance minimum d = dmin entre le centre
NV et la surface de l’échantillon (cf. § 2.3.3), rien ne limite en revanche d dans les valeurs
supérieures. En effet, il est possible en principe de déplacer la pointe dans tout le demi-
espace au-dessus de l’échantillon.

Expérimentalement, cette troisième dimension peut être explorée de deux manières.
La première est d’enregistrer, en chaque position (x, y), une courbe d’approche BNV(d)
en éloignant progressivement la pointe de l’échantillon. La deuxième stratégie est d’en-
registrer une image dans le plan xy à une distance d ≥ dmin choisie, en effectuant deux
passages : l’un en mode contact intermittent, donc à distance ≈ dmin, puis un deuxième
surélevé de d − dmin. Cette deuxième approche est appliquée dans la figure 2.15, qui
montre des images du même plot carré enregistrées à différentes hauteurs de vol entre
d = dmin ≈ 100 nm et d ≈ 600 nm, en bon accord avec les simulations. Cette expérience
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Figure 2.15 – Images iso-champ différentielles (0 mT en blanc, 0.8 mT en noir) obtenues
sur un plot carré de 5 µm de côté dans un état vortex, avec différentes hauteurs de vol d.
La simulation correspondante est montrée en-dessous de chaque image expérimentale. Les
lignes pointillées délimitent les bords des structures. L’axe de projection est (θ = 37◦, φ =
−45◦) et le temps d’intégration est de 60 ms par pixel. La hauteur de vol est contrôlée en
utilisant l’AFM en mode double-passage. Le premier passage en mode contact intermittent
permet d’obtenir la topographie de l’échantillon. L’image iso-champ est obtenue lors du
deuxième passage, effectué en faisant suivre à la pointe le même profil de topographie
mais surélevé d’une certaine distance.

illustre donc la capacité du microscope à centre NV à imager le champ magnétique de
manière tri-dimensionnelle.

En résumé, nous avons exploré dans cette section quelques aspects du potentiel de la
microscopie à centre NV pour l’étude de microstructures ferromagnétiques. Nous avons
en particulier démontré la capacité du microscope à imager le champ de fuite de manière
quantitative, vectorielle et tri-dimensionnelle, aussi bien pour des structures simples que
pour des textures d’aimantation non triviales. Avec son volume de mesure de seulement
quelques (nm)3 et son opération aux conditions ambiantes, le microscope à centre NV
ouvre de nouvelles opportunités pour les études fondamentales en micro- et nanomagné-
tisme. Nous verrons en particulier au chapitre 3 qu’il permet d’adresser des questions
ouvertes concernant des objets magnétiques particuliers, en l’occurrence les parois de
domaine dans les couches ferromagnétiques ultraminces.

2.4 Imagerie magnétique dans le régime des champs
forts

Pour toutes les expériences décrites dans la section précédente, nous avons utilisé la
spectroscopie ESR pour cartographier le champ magnétique BNV, en ignorant l’influence
du champ transverse à l’axe du centre NV, B⊥. Or nous avons vu au chapitre 1 que la pré-
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Chapitre 2 – Réalisation d’un microscope de champ magnétique

sence d’un fort champ transverse a plusieurs conséquences sur les propriétés optiques du
centre NV, en particulier une réduction du contraste ESR et une extinction de l’intensité
de fluorescence (cf. § 1.4). Cette section a pour objet d’explorer les limites et possibilités
offertes par la microscopie à centre NV dans le régime des champs forts. Nous commence-
rons par examiner l’effet de B⊥ lors des expériences d’imagerie basées sur la spectroscopie
ESR (§ 2.4.1). Puis nous démonterons une technique d’imagerie exploitant directement
l’effet d’extinction de fluorescence engendré par B⊥ (§ 2.4.2).

2.4.1 Effet du champ transverse sur l’imagerie par spectroscopie
ESR

Nous considérons à nouveau un plot carré de Ni80Fe20 de côté 5 µm, dont la distribution
d’aimantation est un état vortex. Les figures 2.16a et 2.16b montrent des images iso-champ
obtenues avec une hauteur de vol d ≈ 100 nm. Le calcul de la distribution du champ
magnétique BNV à cette même distance ainsi que la simulation de l’image iso-champ sont
donnés dans les figures 2.16c et 2.16d. De ces simulations, on déduit que l’image iso-champ
devrait faire apparaître huit lignes radiales correspondant à BNV = 0 (contraste clair) en
partant du centre du plot : quatre lignes parallèles au bord du carré et quatre autres qui
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Figure 2.16 – (a) Image iso-champ différentielle (0 mT en blanc, 0.8 mT en noir) obtenue
sur un plot carré de 5 µm de côté dans un état vortex avec (θ = 37◦, φ = −45◦) et d ≈ 100
nm. (b) Image iso-champ différentielle de la partie centrale du plot. (c) Simulation de BNV

dans les conditions correspondant à (a). Les lignes claires pointillées délimitent les bords
du plot. (d) Simulation de l’image iso-champ correspondant à (b). (e) Simulation de B⊥
dans les mêmes conditions qu’en (a). (f) Image de fluorescence du centre NV obtenue
sans appliquer de champ rf. La chute du signal de fluorescence le long des diagonales est
directement corrélée à l’amplitude de B⊥.
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2.4. Imagerie magnétique dans le régime des champs forts

suivent les diagonales. Pourtant, les images expérimentales ne montrent que les quatre
premières, celles des diagonales n’étant pas visibles. Ceci apparaît clairement sur l’image
iso-champ enregistrée autour du cœur de vortex (figure 2.16b). On observe dans cette
image que les lignes iso-champ des diagonales partent bien du cœur de vortex, mais que
leur contraste s’atténue rapidement jusqu’à disparaître à une distance de ≈ 500 nm.

Cet effet est dû à la présence d’un fort champ magnétique transverse à l’axe du centre
NV qui, comme expliqué dans la section 1.4, induit une diminution du contraste optique
de la résonance de spin et donc du contraste des lignes iso-champ. La figure 2.16e montre
la simulation de B⊥, qui confirme la présence d’un champ transverse significatif le long
des diagonales du carré, jusqu’à 12 mT, ce qui est suffisant pour expliquer la réduction
de contraste. B⊥ augmente progressivement en partant du centre du plot, ce qui explique
aussi pourquoi les lignes iso-champ des diagonales ne disparaissent que progressivement
(figure 2.16c).

Comme discuté dans la section 1.4, la réduction du contraste en spectroscopie ESR sous
l’effet d’un champ transverse s’accompagne d’une baisse du taux moyen de fluorescence.
Nous avons vérifié expérimentalement cet effet d’extinction de fluorescence en mesurant
la fluorescence du centre NV au-dessus du plot de Ni80Fe20 sans appliquer de champ rf.
L’image de fluorescence obtenue est montrée dans la figure 2.16f. La réduction du signal
le long des diagonales, jusqu’à environ 30%, est bien corrélée à l’augmentation de B⊥
telle que prédite par la simulation (figure 2.16e). Cela illustre la complémentarité entre
l’imagerie par spectroscopie ESR, qui permet de cartographier BNV tant que B⊥ reste
faible (. 5 mT) comme dans la figure 2.16a, et l’imagerie par extinction de fluorescence,
qui permet de cartographier B⊥ lorsque B⊥ & 5 mT comme dans la figure 2.16f.

Bien que cette technique d’imagerie par extinction de fluorescence ne donne qu’une
information qualitative sur la distribution de B⊥ (cf. § 1.4.3), elle constitue un moyen
relativement simple et rapide – typiquement 10 ms par pixel – pour cartographier le champ
de fuite d’une structure ferromagnétique. Dans le cas du plot carré dans l’état vortex,
l’image de la figure 2.16f montre ainsi que le champ de fuite est généré principalement au
niveau des diagonales du carré, indiquant la présence de charges magnétiques au niveau
des parois de domaine.

Notons que cette image est proche de celles obtenues par microscopie à force magné-
tique (MFM) sur des échantillons similaires [115]. Une différence notable, cependant, est
que les images MFM montrent généralement des diagonales déformées par la pointe ma-
gnétique qui “tire” les parois de domaine [115]. Cela illustre un avantage important de la
microscopie à centre NV sur la MFM, la première ne perturbant pas l’échantillon imagé
du fait d’une pointe non magnétique. Autrement dit, le microscope à centre NV permet
d’imager des structures magnétiques de manière non invasive.

2.4.2 Imagerie d’un réseau de bits magnétiques par extinction de
fluorescence

Comme nous l’avons mentionné au chapitre 1 (cf. § 1.4.3), la technique d’imagerie
par extinction de fluorescence présente un intérêt tout particulier pour la caractérisation
de supports magnétiques d’enregistrement de données, en particulier les plateaux des
disques durs magnétiques. Dans un disque dur, les bits d’information correspondent à
des domaines magnétiques dans lesquels l’aimantation prend une direction donnée dont le
sens code la valeur du bit. La taille des bits dans les disques durs de dernière génération
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Chapitre 2 – Réalisation d’un microscope de champ magnétique

est d’environ 75× 14 (nm)2 en moyenne 1. L’un des facteurs limitant la réduction de cette
taille est la difficulté à caractériser et imager les bits avec les techniques usuelles telles
que la MFM, du fait de la résolution spatiale requise.

La microscopie à centre NV pourrait apporter une solution à ce problème, car sa
résolution spatiale peut en principe atteindre quelques nanomètres si le centre NV est
placé suffisamment proche de l’échantillon. À une distance de quelques nanomètres, le
champ de fuite peut atteindre ∼ 1 T, ce qui place le centre NV dans le régime des
champs forts. Dans ce cas la technique d’imagerie par extinction de fluorescence peut être
employée, révélant les bits par des bandes sombres (champ fort) séparées par des bandes
brillantes (champ nul).

Pour illustrer cette idée expérimentalement, nous avons utilisé un disque dur à ai-
mantation planaire (Maxtor 541DX 2B020H1, capacité 20 Go), comme illustré dans la
figure 2.17a [34]. La couche magnétique est composée de grains de CoCr formant un
film d’épaisseur ≈ 10 nm. La dimension des bits, 450 × 55 (nm)2, est choisie pour être
compatible avec le pouvoir séparateur actuel de notre microscope, de l’ordre de 100 nm.

Nous avons d’abord imagé une portion du plateau en utilisant une excitation laser
continue. Une image de fluorescence typique obtenue avec le microscope à centre NV
est montrée dans la figure 2.17b. Des bandes sombres correspondant à une réduction de
signal de ≈ 20% sont clairement visibles, et sont organisées en pistes de largeur ≈ 450 nm,
comme attendu. La distance entre les bandes sombres varie selon les endroits du plateau
parce que les bits ont été écrits de manière aléatoire.

Dans un film à aimantation planaire, les charges magnétiques sont localisées à la jonc-
tion entre bits d’aimantations opposées. Les zones sombres dans l’image de fluorescence,
pour ce centre NV dont l’axe est essentiellement parallèle à la surface, indiquent donc les
zones de rotation de l’aimantation entre deux bits consécutifs. Par exemple, la coupe de
la figure 2.17c montre une oscillation du signal de période ≈ 110 nm, ce qui signifie que
les bits sont groupés deux à deux dans cette zone particulière (cf. schéma à gauche de la
figure 2.17c), selon une séquence du type 00-11-00-11-00-etc.

Dans la section 1.4, nous avons également montré que la réduction du taux de fluo-
rescence induit par un fort champ transverse est corrélée à une réduction de la durée de
vie effective du niveau excité τeff . Pour vérifier cela, nous avons utilisé un laser impul-
sionnel pour pouvoir mesurer les courbes de relaxation du centre NV. La figure 2.17d
montre l’exemple de telles courbes, mesurées en positionnant la pointe au-dessus d’une
zone claire ou au-dessus d’une zone sombre de la figure 2.17b. En ajustant les données
par une simple décroissance exponentielle, on obtient τeff = 18.2±0.3 ns sur la zone claire
et τeff = 15.1 ± 0.2 ns sur la zone sombre 2. Cette différence significative confirme que
le contraste observé dans la figure 2.17b est lié à une augmentation locale du taux de
relaxation non radiative, comme attendu de l’effet du champ transverse B⊥ qui mélange
les états de spin et augmente la probabilité moyenne de relaxer non radiativement via
l’état métastable (cf. § 1.4.2).

En utilisant le laser impulsionnel, il est aussi possible de réaliser des images de durée
de vie τeff . Pour cela, une courbe de relaxation est enregistrée en chaque pixel, puis τeff est
extrait par ajustement exponentiel. En intégrant le signal sous la courbe de relaxation,

1. Sur la base de la densité surfacique moyenne de 625 Gb/in2 et de la densité moyenne de pistes de
340 kpistes/in spécifiées par Seagate pour le modèle Desktop HDD.15 4TB ST4000DM000 [116].

2. Notons que la durée de vie effective du niveau excité τeff est ici supérieure aux valeurs habituellement
observées pour les centres NV dans le diamant massif, où τeff ≈ 12 ns. Cela s’explique par un indice de
réfraction effectif plus faible dans les nanodiamants que dans le diamant massif [117].
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Figure 2.17 – (a) L’échantillon est un film granulaire magnétique issu d’un disque dur
commercial, dans lequel l’information est stockée sous la forme de bits d’aimantation pla-
naire. (b) Image de fluorescence du centre NV balayé au-dessus du disque dur, obtenue
avec une excitation laser continue. Le temps d’intégration est de 20 ms par pixel et la hau-
teur de vol est ≈ 100 nm. Les lignes pointillées blanches délimitent les pistes du disque
dur. (c) Coupe prise le long de la ligne pointillée rouge dans (b). Le schéma à gauche
montre la configuration magnétique correspondante probable. (d) Traces de relaxation du
centre NV enregistrées avec la pointe positionnée au-dessus d’une zone de fort (courbe
rouge) et faible (courbe bleue) signal de fluorescence, avec une excitation laser impulsion-
nelle. Les lignes continues sont les ajustements par une simple décroissance exponentielle.
(e) Images de fluorescence (haut) et de durée de vie effective (bas) du centre NV, obtenues
sous excitation impulsionnelle. Le temps d’intégration est de 3 s par pixel.

on peut également obtenir une image de fluorescence similaire à celle de la figure 2.17b.
La figure 2.17e montre ainsi les images de fluorescence (image du haut) et de durée de vie
(image du bas) obtenues en balayant le centre NV sur une petite portion de l’échantillon.
La corrélation claire entre les deux images est à nouveau attribuée à l’effet du champ
transverse, et montre que la mesure de τeff est une autre manière de cartographier le
champ magnétique transverse.

Notons que le temps d’intégration nécessaire pour obtenir τeff avec un rapport signal-
sur-bruit satisfaisant est relativement long. Par exemple, les images de la figure 2.17e ont
été obtenues en intégrant 3 secondes par pixel, contre 20 ms pour l’image de fluorescence
sous excitation continue de la figure 2.17b, pour un résultat peu différent. Ainsi, dans
le contexte de l’imagerie magnétique, la technique d’extinction de fluorescence en régime
continu s’avère plus intéressante qu’en régime impulsionnel. La mesure de τeff pourrait
néanmoins trouver une application à la mesure et l’imagerie quantitative de la densité
d’états électromagnétiques, comme démontré récemment par plusieurs groupes [100, 118].
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Chapitre 2 – Réalisation d’un microscope de champ magnétique

2.5 Conclusion

Nous avons dans ce chapitre décrit la réalisation d’un microscope à centre NV, qui
consiste essentiellement en un microscope à force atomique sur la pointe duquel un nano-
diamant contenant un centre NV unique est attaché. Puis nous avons exploré les potentia-
lités de ce microscope en imageant le champ magnétique de fuite au-dessus de microplots
ferromagnétiques présentant un état vortex.

Résumons ici les caractéristiques et performances actuelles de notre microscope de
champ magnétique.

1. Il permet une mesure quantitative de la projection BNV du champ selon l’axe du
centre NV, dont l’orientation est mesurée indépendamment.

2. En employant des centres NV de différentes orientations, il permet une mesure
vectorielle du champ.

3. Il opère aux conditions ambiantes (température ambiante et atmosphère nor-
male).

4. La sensibilité de la mesure, qui dépend du temps d’intégration, vaut ≈ 10 µT·Hz−1/2.

5. La résolution spatiale intrinsèque, c’est-à-dire le volume de détection, est de
quelques (nm)3.

6. Le pouvoir séparateur est de ≈ 100 nm en moyenne, limité par la hauteur de vol
minimum du centre NV.

7. Il permet une mesure tri-dimensionnelle du champ, dans le sens où tout le demi-
espace au-dessus de l’échantillon peut être exploré.

8. La mesure est magnétiquement non invasive car la pointe n’est pas magnétique.

Plusieurs aspects du microscope pourraient être étendus ou améliorés. D’abord, si
notre microscope fonctionne actuellement aux conditions ambiantes, il peut en principe
être utilisé sous ultra-vide et à température cryogénique (4 K). En termes de performances,
la sensibilité de la mesure peut être réduite potentiellement jusqu’à ≈ 100 nT·Hz−1/2, en
optimisant la qualité du diamant contenant le centre NV et en utilisant des protocoles de
mesure plus avancés [66, 74, 111]. Enfin, le pouvoir séparateur du microscope, limité par
la hauteur de vol minimum du centre NV, peut être réduit potentiellement jusqu’à ≈ 10
nm, en optimisant la procédure d’accrochage du nanodiamant ou en fabriquant une pointe
directement à partir d’un diamant massif contenant un centre NV implanté à proximité
de la surface [99, 112].

Avec ces évolutions, la microscopie à centre NV pourrait alors être utilisée pour étudier
des échantillons ou phénomènes impliquant des très faibles densités de spin. Citons par
exemple l’accumulation de spin par l’effet Hall de spin dans les métaux [119], le couplage
magnéto-électrique dans les films minces multiferroïques [120], ou encore les courants de
spin ou de charge dans le graphène ou les matériaux exotiques [3, 4].

Toutefois, les performances actuelles de notre microscope sont déjà largement suffi-
santes pour de nombreuses applications, ce que nous avons illustré notamment en ima-
geant, de manière quantitative, le champ de fuite généré par le cœur d’un vortex ma-
gnétique, qui est un des objets emblématiques du micromagnétisme. Il se trouve même
que la hauteur de vol typique de 100 nm constitue une distance idéale pour étudier des
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échantillons ferromagnétiques, pour lesquels une distance plus faible ferait entrer le centre
NV dans le régime des champs forts, où la spectroscopie ESR n’est plus utilisable.

Dans le chapitre qui suit, nous allons mettre à profit les possibilités sans précédent
offertes par notre microscope à centre NV pour étudier des objets magnétiques qui font
l’objet de nombreux travaux de recherche actuellement, et pour lesquels des questions
fondamentales se posent : les parois de domaine dans les couches ferromagnétiques ultra-
minces.
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CHAPITRE3
Application à l’étude de parois de

domaine dans des couches

ferromagnétiques ultraminces
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3.1 Introduction

Dans le chapitre précédent, nous avons utilisé le microscope à centre NV pour imager
le champ de fuite de microplots de Ni80Fe20 de formes circulaire et carrée. Les mesures sont
quantitatives, vectorielles, non invasives, et la hauteur de vol pour ces expériences est de
l’ordre de 100 nm. Les prédictions théoriques du champ de fuite, pour ces structures bien
connues en micromagnétisme, sont en très bon accord avec les résultats expérimentaux.
Dans ce chapitre, nous allons un pas plus loin en nous intéressant à des objets magnétiques
moins connus, en l’occurrence les parois de domaine dans les couches ferromagnétiques
ultraminces à anisotropie perpendiculaire.

Les systèmes auxquels nous allons nous intéresser sont des hétérostructures consti-
tuées d’une couche ferromagnétique “ultramince” – quelques plans atomiques d’un métal
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de transition – comprise entre deux matériaux non magnétiques, généralement un métal
et un oxyde ou deux métaux (figure 3.1a). Il a été reconnu dès les années 1980 que cer-
taines combinaisons de matériaux donnent lieu à une anisotropie magnétique perpendicu-
laire [122–124], c’est-à-dire que l’aimantation de la couche magnétique est perpendiculaire
au plan des couches à l’équilibre, alors que l’anisotropie de forme favorise normalement
une aimantation dans le plan. Cette anisotropie perpendiculaire, qui a pour origine une hy-
bridation électronique aux interfaces [125–127], est présente notamment dans les systèmes

Oxyde ou métal normal : AlOx, MgO, Pt, … 
Métal ferromagnétique : Co, CoFeB, …  

Métal normal : Pt, Ta, … 

x 

z 
y 

(a) 

(b) 

~ 1 µm 

~ 10 nm 

Ecriture 

Lecture Piste de stockage 

Paroi de domaine 

(c) 

Figure 3.1 – (a) Représentation atomique d’un système tri-couche tel que ceux considérés
dans ce chapitre. La couche magnétique est comprise entre deux couches non magnétiques.
L’aimantation de la couche magnétique, perpendiculaire au plan des couches, est symbo-
lisée par les flèches blanches. (b) Représentation schématique d’une paroi de domaine
dans une piste magnétique à aimantation perpendiculaire. (c) Représentation schéma-
tique du concept de “magnetic domain wall racetrack memory” proposé par Parkin et
collègues [121]. Il s’agit d’une mémoire non volatile dans laquelle l’information est codée
sous la forme de domaines dans une piste magnétique. L’injection d’un courant électrique
dans la piste permet de déplacer les domaines magnétiques vers les zones de lecture et
d’écriture. Ces dernières utilisent également des courants électriques pour lire et écrire
l’information. Figure adaptée de la référence [121].
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tri-couches Ta|CoFeB|MgO [128–130] et Pt|Co|AlOx [131–133]. Ce sont ces systèmes de
matériaux que nous étudierons expérimentalement dans ce chapitre.

Motivations

Dans une couche à aimantation perpendiculaire, une paroi de domaine correspond à
une zone de transition entre un domaine où l’aimantation pointe vers le haut, et un autre
où elle pointe vers le bas (figure 3.1b). L’étude des parois de domaine dans les couches
ultraminces à aimantation perpendiculaire a connu un essor important au cours des der-
nières années, principalement pour deux raisons. La première raison est fondamentale : les
effets d’interface devenant prédominant avec de telles épaisseurs (. 1 nm), de nouveaux
phénomènes apparaissent quant au comportement de ces parois de domaine, notamment
en présence d’un courant électrique (effet Rashba, couple induit par l’effet Hall de spin
dans les couches adjacentes, interaction Dzyaloshinskii-Moriya, etc.), résultant en une
physique riche qui reste encore largement inexplorée.

La deuxième raison est technologique : les domaines magnétiques dans des couches ul-
traminces, et plus particulièrement dans des pistes de largeur micrométrique (figure 3.1b),
pourraient permettre la réalisation de dispositifs spintroniques à faible consommation
énergétique pour la logique [134] ou le stockage de l’information [135].

Un exemple prometteur d’application technologique est le concept de “magnetic do-
main wall racetrack memory” proposé par Parkin et collègues à IBM en 2008 [121]
(figure 3.1c). Par rapport à un disque dur magnétique, dans lequel une tête de lec-
ture/écriture est déplacée mécaniquement pour accéder à l’ensemble des bits magnétiques,
l’idée de la “racetrack memory” est de déplacer les bits eux-mêmes par rapport aux dis-
positifs de lecture/écriture, en utilisant pour cela des courants électriques. La mémoire
consisterait alors en un réseau de pistes magnétiques, dans lesquelles des courants élec-
triques sont utilisés non seulement pour déplacer les bits magnétiques le long des pistes,
mais aussi pour lire et écrire l’information.

Comparé à un disque dur magnétique conventionnel, ce concept présente l’avantage de
s’affranchir des pièces mécaniques, garantissant une meilleure robustesse, tout en promet-
tant une plus grande rapidité d’accès aux données. Ce dernier point est lié à la capacité
à déplacer, à l’aide de courants électriques, les parois de domaine à des vitesses pouvant
atteindre plusieurs centaines de mètres par seconde.

Parmi les systèmes magnétiques envisagés pour réaliser une “racetrack memory”, les
couches ferromagnétiques ultraminces semblent particulièrement prometteuses. En effet,
en comparaison à des couches plus épaisses avec une aimantation planaire [136], les couches
ultraminces offrent des performances similaires en termes de rapidité et densité de sto-
ckage, voire supérieures [132, 137], pour une consommation d’énergie bien moindre du fait
de la plus faible épaisseur des couches.

Cependant, certains phénomènes observés dans les couches ultraminces restent mal
compris à l’heure actuelle. En particulier, des vitesses de propagation anormalement éle-
vées ont été observées dans certains matériaux [132], qui ne peuvent être expliqués par
les mécanismes agissant habituellement dans les couches plus épaisses. L’un des obstacles
dans la compréhension de la dynamique des parois dans les couches ultraminces réside
dans la méconnaissance de la structure interne de ces parois, qui résulte de la difficulté à
les imager par les techniques conventionnelles à haute résolution spatiale.

En effet, les techniques basées sur la microscopie électronique [138] ou à rayons X [139]
butent généralement sur un manque de signal dû au faible volume d’interaction dans les
films d’épaisseur sub-nanométrique, tandis que la microscopie à force magnétique n’est
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pas adaptée car les parois de domaine sont très sensibles aux perturbations magnétiques.
D’autres techniques, telles que la microscopie à effet tunnel polarisé en spin [140] et
la microscopie électronique à basse énergie polarisée en spin [141], peuvent fournir une
résolution suffisante pour imager la structure interne des parois, mais sont limitées à des
systèmes modèles du fait des contraintes expérimentales.

En fait, la technique la plus utilisée actuellement pour étudier les films ultraminces, et
qui est applicable sur la plupart des échantillons, est la microscopie magnéto-optique à effet
Kerr, qui offre une résolution spatiale limitée par la diffraction de la lumière, soit ≈ 500
nm [132]. Si cette technique permet d’étudier la dynamique des parois de domaine, sa
résolution spatiale est insuffisante pour observer leur structure interne, ou pour étudier les
effets de piégeage à l’échelle sub-micrométrique. C’est pourquoi une technique d’imagerie
aussi versatile que la microscopie Kerr, mais offrant une meilleure résolution spatiale, est
hautement désirable.

Dans ce chapitre, nous allons montrer que la microscopie à centre NV permet effec-
tivement d’imager les parois de domaine dans les couches ultraminces, et ce avec une
résolution spatiale bien meilleure que celle de la microscopie à effet Kerr. De plus, nous
verrons qu’elle donne accès à des informations nouvelles, liées à la structure interne des
parois ou la répartition spatiale des sites de piégeage pour ces parois, deux aspects im-
portants dans le cadre du développement de la “racetrack memory”.

Ce chapitre est divisé en trois sections. Dans un premier temps, nous donnerons
quelques éléments théoriques permettant de comprendre les enjeux de l’étude des pa-
rois de domaine, en particulier la nécessité de connaître la structure interne et la nature
des parois (§ 3.2). Nous décrirons ensuite une méthode pour déterminer directement la
nature d’une paroi avec le microscope à centre NV (§ 3.3). Enfin, nous étudierons, à l’aide
de ce microscope, la dynamique d’une paroi sous l’effet d’un chauffage local, ce qui nous
permettra d’explorer le piégeage de la paroi par les défauts (§ 3.4).

3.2 Éléments de la théorie micromagnétique des parois
de domaine

Cette section a pour objet d’introduire les éléments théoriques qui permettront de
comprendre le reste du chapitre. Nous commencerons d’abord par rappeler les bases de
la théorie micromagnétique qui mènent à la prédiction de la structure interne des pa-
rois de domaine dans les couches à aimantation perpendiculaire, selon le modèle le plus
simple (§ 3.2.1). Puis nous expliquerons en quoi certains résultats expérimentaux récents
sont en contradiction avec ce modèle (§ 3.2.2). Nous verrons alors que la prise en compte
d’une interaction d’échange anisotrope modifiant la nature des parois permet de repro-
duire ces résultats (§ 3.2.3). L’existence de cette interaction, d’origine interfaciale, et ses
conséquences font actuellement l’objet d’un important débat académique. Notre méthode
pour déterminer la nature des parois, décrite dans la section 3.3, a pour but principal de
confirmer ou infirmer l’existence d’une telle interaction aux interfaces.

3.2.1 Structure interne d’une paroi de domaine

Considérons une piste magnétique d’épaisseur t et de largeur w ≫ t, dont le grand axe
est parallèle à x (figure 3.2a). On suppose que la piste contient une paroi de domaine droite
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et parallèle à y, de largeur ∆p ≪ w où ∆p sera définie plus bas. De plus, l’aimantation est
supposée uniforme à travers l’épaisseur de la couche, c’est-à-dire selon z. Dans la limite
où w → +∞, on est ainsi ramené à un problème à une dimension, où les variables ne
dépendent que de l’abscisse x. On introduit le vecteur d’aimantation réduite m = M/Ms,
où Ms est l’aimantation à saturation du matériau ferromagnétique. On notera θm(x)
l’angle polaire, à la position x, formé entre le vecteur m et l’axe z (figure 3.2a). L’angle
azimutal, noté ψm, est supposé indépendant de la position x, ce qui sera justifié plus bas.

Dans un film à anisotropie magnétique perpendiculaire, la structure interne d’une
paroi, par exemple une paroi ↑↓, est la manière dont l’aimantation tourne dans l’espace
de m(x→ −∞) = +ẑ à m(x→ +∞) = −ẑ, ẑ étant le vecteur unitaire selon la direction
z. Lorsque ψm = ±π/2, m tourne de manière hélicoïdale : on parle alors de paroi de Bloch
(figure 3.2b, haut). Lorsque ψm = 0 ou π, m tourne de manière cycloïdale : on parle de
paroi de Néel (figure 3.2b, bas). Les deux valeurs de ψm, ±π/2 pour une paroi de Bloch
et 0 ou π pour une paroi de Néel, correspondent aux deux chiralités possibles, chiralité
gauche et chiralité droite. Nous allons voir que ces différents types de paroi ne sont pas
équivalents d’un point de vue énergétique.

Dans une description micromagnétique, la densité totale d’énergie de la couche fer-
romagnétique (énergie par unité de volume) contient en général les quatre termes sui-
vants [104] :

εtot = εech + εani + εdemag + εZeeman . (3.1)

Le terme εech = A(∇m)2 est l’énergie d’échange, de constante A, qui favorise une ai-
mantation uniforme. Le terme εani correspond à l’anisotropie magnétocristalline, en in-
cluant les effets d’interface. Dans le cas d’une couche à aimantation perpendiculaire,
elle prend la forme εani = Kmc sin

2 θm avec Kmc > 0. L’énergie démagnétisante s’écrit
εdemag = −µ0M ·Hd/2, avec Hd le champ démagnétisant. Enfin, le dernier terme décrit
l’énergie Zeeman εZeeman = −µ0M ·H, où H est le champ magnétique externe.

L’énergie totale de la couche magnétique est simplement l’intégrale

Etot =

∫

vol

d3
r εtot(r) . (3.2)

Il est possible de montrer que pour une couche contenant une paroi centrée en x = 0, Etot

est minimisée pour une fonction θm(x) de la forme [104]

θm(x) = 2 tan−1

[

exp

(

x

∆p

)]

, (3.3)

indépendamment de l’angle ψm. Dans cette expression, on a défini ∆p =
√

A/Keff , qui est
le paramètre qui caractérise la largeur de la paroi. La grandeur Keff = Kmc −

1
2
µ0M

2
s est

la constante d’anisotropie effective, correspondant à l’anisotropie magnétocristalline Kmc

réduite du terme d’énergie démagnétisante associé à la composante Mz, lequel favorise
normalement une aimantation planaire.

À partir de l’expression (3.3), on obtient la composante perpendiculaire de l’aimanta-
tion

mz(x) = cos [θ(x)]

= − tanh

(

x

∆p

)

. (3.4)
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Figure 3.2 – (a) Vues de dessus (schéma du haut) et de côté (schéma du bas) d’une
paroi de domaine dans une piste à aimantation perpendiculaire. Le vecteur d’aimantation
réduite m est caractérisé par les angles sphériques θm(x) et ψm, ce dernier étant indépen-
dant de x. (b) La paroi de Bloch (resp. paroi de Néel) correspond aux cas particuliers
ψm = ±π/2 (resp. ψm = 0 ou π), comme illustré sur le schéma du haut (resp. du bas).
(c) Composantes perpendiculaire mz(x) (graphe du haut) et planaire m‖(x) (graphe du
bas) d’une paroi centrée en x = 0, calculées à partir des équations (3.4) et (3.5). (d)
Composantes planaires mx = m‖ cosψm et my = m‖ sinψm au centre de la paroi (x = 0),
à l’équilibre, en fonction de l’amplitude du champ Hx, calculées à partir de l’équation
(3.8). Les deux branches de my (lignes vertes continue et pointillée) correspondent aux
deux signes possibles, qui sont dégénérés tant que Hy = 0. Pour (c) et (d), les paramètres
utilisés sont : t = 1 nm, Ms = 106 A/m, ∆p = 10 nm. La valeur critique pour stabiliser
une paroi de Néel pure vaut µ0Hc,1 ≈ 18 mT.

De plus, l’aimantation planaire m‖ = (mx,my) a pour amplitude

m‖(x) =
√

m2
x(x) +m2

y(x)

= |sin [θ(x)]|
=

1

cosh
(

x
∆p

) . (3.5)

Ces deux composantes sont représentées en fonction de x dans la figure 3.2c pour des
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paramètres typiques de nos échantillons. Le profil θm(x) étant connu, il reste maintenant
à déterminer l’angle

ψm = tan−1

[

my(x)

mx(x)

]

, (3.6)

qui est indépendant de la position x. C’est cet angle qui définit la “nature” de la paroi,
les cas extrêmes étant la paroi de Bloch (ψm = ±π/2) et la paroi de Néel (ψm = 0 ou π).

Pour une paroi placée dans un champ magnétique planaire, de composantes carté-
siennes H = (Hx, Hy, 0), la densité surfacique d’énergie de la paroi s’exprime selon [142]

σtot =
Etot(avec paroi)− Etot(sans paroi)

wt
= σ0 + σd cos

2 ψm − (σHx cosψm + σHy sinψm) , (3.7)

où σ0 = 4
√
AKeff , σd ≈ µ0M

2
s t ln 2/π est l’énergie démagnétisante associée à la compo-

sante Mx [143], et σHi = π∆pMsµ0Hi est l’énergie Zeeman associée à la composante Hi

(i = x ou y).
À partir de l’expression (3.7), on peut déterminer, en fonction de Hx et Hy, l’angle

ψm qui minimise l’énergie de la paroi. Considérons tout d’abord le cas où aucun champ
externe n’est appliqué (σHx = σHy = 0). L’énergie minimum σtot = σ0 est obtenue pour
une paroi de Bloch (ψm = ±π/2). À l’inverse, l’énergie est maximum pour une paroi de
Néel (ψm = 0 ou π) et vaut σtot = σ0 + σd.

Le coût supplémentaire σd de la paroi de Néel vient du champ démagnétisant selon
x, produit par les charges magnétiques situées de part et d’autre du centre de la paroi,
c’est-à-dire en x ∼ ±∆p dans une vision idéalisée (figure 3.2b). Pour la paroi de Bloch, le
champ démagnétisant selon y s’annule pour une paroi infiniment longue, car les charges
magnétiques sont repoussées en y = ±w/2 → ±∞. En champ nul, la configuration stable
est donc la paroi de Bloch, les deux chiralités étant dégénérées. Ceci reste valable pour
une paroi confinée dans une piste de largeur w finie tant que w ≫ ∆p [144], ce qui sera
toujours le cas dans nos expériences où ∆p ∼ 5− 30 nm et w ∼ 500− 1500 nm.

De manière évidente, l’application d’un champ externe permet de stabiliser une paroi
avec n’importe quel angle ψm. En effet, pour un champ suffisamment fort, typiquement
≫ 10 mT, on peut négliger σd dans l’équation (3.7) et l’aimantation planaire de la paroi
s’aligne alors avec le champ, soit ψm = tan−1(Hy/Hx).

Le régime intermédiaire mérite discussion. Considérons l’effet d’un champ appliqué
uniquement selon x. D’après l’équation (3.7), l’angle d’équilibre vérifie alors

cosψm =
σHx
2σd

≈
π2∆pµ0Hx

2µ0Mst ln 2
, (3.8)

qui est valable tant que
∣

∣

∣

σHx
2σd

∣

∣

∣
< 1. Lorsque |Hx| > Hc,1 où l’on définit le champ critique

Hc,1 =
2µ0Mst ln 2

π2∆pµ0

, (3.9)

la paroi est complètement stabilisée dans une configuration Néel, avec ψm = 0 ou π selon
le signe de Hx. En appliquant un champ Hx, on a donc une transition continue entre
la paroi de Bloch et la paroi de Néel, avec une valeur critique Hc,1 ∼ 20 mT au-delà de
laquelle la paroi est purement de type Néel. Cette transition est visible dans la figure 3.2d,
qui montre les composantes planaires mx = m‖ cosψm et my = m‖ sinψm au centre de la
paroi en fonction de Hx.
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3.2.2 Déplacement d’une paroi de domaine par un courant élec-
trique

On sait depuis plusieurs décennies qu’un courant électrique circulant dans une piste
ferromagnétique est capable de déplacer des parois de domaines [145, 146]. Le cadre
général pour décrire la dynamique de l’aimantation m sous l’effet d’un courant repose sur
l’équation Landau-Lifshitz-Gilbert-Slonczewski (LLGS)

∂m

∂t
= −γem×Heff + αm× ∂m

∂t
+ τ , (3.10)

où γe = gµB/~ est le facteur gyromagnétique de l’électron, Heff est un champ magnétique
effectif qui inclut le champ externe ainsi que les contributions de l’interaction d’échange,
du champ démagnétisant et de l’anisotropie, α est la constant d’amortissement de Gilbert,
et τ désigne les couples induit par le courant. Dans cette équation, le premier terme du
membre de droite mène à la précession de m autour de la direction du champ effectif Heff ,
tandis que le second terme mène à la relaxation de m vers ce champ, autrement dit vers
sa position d’équilibre.

Lorsqu’un électron de conduction passe d’un domaine magnétique à un autre, sa direc-
tion de spin est modifiée à cause de l’interaction d’échange qui force le spin de l’électron à
s’aligner avec la direction de l’aimantation du nouveau domaine. Par conservation du mo-
ment cinétique, le changement de direction du spin de l’électron entrant dans le nouveau
domaine donne lieu à un petit changement dans la direction d’aimantation de ce domaine,
ce qui revient à dire que cet électron exerce un couple sur l’aimantation. Ce couple de
“transfert de spin”, noté τ = τTS, a été au centre de la recherche en spintronique durant
les quinze dernières années [146].

Cependant, alors que ce phénomène est relativement bien compris dans la plupart
des systèmes ferromagnétiques, des effets “anormaux” ont été observés ces dernières an-
nées dans certains systèmes de couches ultraminces à aimantation perpendiculaire. Par
exemple, il a été observé dans Pt|Co|AlOx [132, 147], Pt|CoFe|MgO [148] ou encore
Pt|Co|Ni|Co|Pt [149], que les parois de domaine se déplacent à l’encontre du flux d’élec-
trons, contrairement au sens prédit par le couple de transfert de spin standard. De plus,
les vitesses de propagation atteignent jusqu’à 400 m·s−1 [132, 149], ce qui est également
incompatible avec la théorie standard du couple de transfert de spin [150].

Pour expliquer ces observations, il a été proposé que d’autres types de couples sont
présents, qui trouvent leur origine dans l’interaction spin-orbite au sein de la couche
magnétique mais aussi potentiellement dans les couches adjacentes [151]. Ces “couples
spin-orbite” ajoutent une contribution τ SO au couple total qui intervient dans l’équation
(3.10), qui s’écrit alors comme la somme τ = τTS + τ SO.

Toutefois, il n’y a pas encore de consensus à l’heure actuelle concernant le ou les mé-
canismes qui donnent lieu à ces couples spin-orbite. L’un des modèles proposés, qui a
fait l’objet de nombreuses investigations à la fois théoriques [150, 152, 153] et expérimen-
tales [148, 149, 154], est le suivant.

1. Il est conjecturé qu’une interaction d’échange anisotrope, connue sous le nom d’in-
teraction Dzyaloshinskii-Moriya (DM), est présente à l’interface entre la couche
ferromagnétique et la couche métallique inférieure, ce qui stabiliserait une paroi de
Néel avec une chiralité particulière.

2. Le flux d’électrons circule principalement dans la couche métallique inférieure, ce
qui donne lieu, du fait d’un fort couplage spin-orbite dans les métaux lourds, à un
courant de spin dans la direction verticale via l’effet Hall de spin.
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3. Ce courant de spin est injecté dans la couche ferromagnétique et induit alors un
couple τSO capable de déplacer la paroi de Néel.

L’une des hypothèses importantes de ce mécanisme est l’existence d’une interaction
DM interfaciale. Son rôle principal ici est de stabiliser des parois de Néel au détriment
des parois de Bloch [152]. En effet, le couple spin-orbite lié au courant de spin vertical
n’a d’effet que sur la composante mx de l’aimantation, et ne peut donc expliquer le
déplacement que d’une paroi de type Néel [155]. Ce scénario permet d’expliquer le sens
“anormal” de déplacement des parois sous l’effet d’un courant électrique, ainsi que leur
vitesse très rapide [150, 152]. Cependant, la nature exacte du ou des couples spin-orbite
en jeu reste sujette à débat. En effet, certaines observations expérimentales suggèrent
la présence d’autres contributions, que le seul courant de spin vertical généré par l’effet
Hall de spin ne peuvent expliquer [156, 157]. Sur le plan théorique, il a été proposé
notamment que des effets de transport diffusif, ou encore la présence d’une interaction
Rashba, pourraient également jouer un rôle majeur [153].

L’étude expérimentale des couples spin-orbite est rendu difficile par le fait que leur
action sur la propagation des parois est fortement liée à la structure interne de la paroi.
Or celle-ci est inconnue a priori, et dépend de l’existence éventuelle d’interactions non
triviales aux interfaces, telles que l’interaction DM. Ainsi, la nature de la paroi – qui
peut être de type Bloch, Néel ou même dans un cas intermédiaire – est au cœur du
problème du déplacement des parois sous l’effet d’un courant. C’est pourquoi une méthode
permettant de déterminer directement la nature de la paroi serait un outil précieux pour
progresser dans la compréhension des phénomènes de déplacement de parois sous courant.
De plus, une telle méthode fournirait un moyen d’explorer l’origine de cette interaction
DM et plus généralement des effets d’interface dans les couches ultraminces. Nous allons
maintenant expliciter l’effet de l’interaction DM sur la nature d’une paroi (§ 3.2.3), puis
nous introduirons une méthode, basée sur le microscope à centre NV, qui permet de
déduire cette nature (§ 3.3).

3.2.3 Rôle de l’interaction Dzyaloshinskii-Moriya

L’interaction DM est une interaction d’échange antisymétrique dont la forme générale
peut s’écrire, dans une description atomique [158],

EDM =
∑

〈i,j〉
dij · (Si × Sj) (3.11)

où dij est le vecteur de l’interaction DM pour la liaison atomique ij, Si est le vecteur
unitaire du moment de spin de l’atome i, et la somme est effectuée sur les paires de plus
proches voisins 〈i, j〉. Comme cette interaction s’annule lorsqu’il y a un centre d’inversion
entre les sites i et j, elle n’est susceptible d’être présente que lorsque la symétrie locale est
suffisamment basse. C’est notamment le cas des films ultraminces sans symétrie d’inversion
– par exemple une structure Pt|Co|AlOx – où l’interaction DM résulte alors de l’interaction
des atomes magnétiques (Co) avec les atomes de la couche métallique (Pt) subissant un
fort couplage spin-orbite [159] (figure 3.3a). Il s’agit donc ici d’une interaction interfaciale,
qui n’a d’influence sur l’aimantation moyenne de la couche magnétique que si celle-ci est
suffisamment fine.

Pour un film ultramince isotrope dans le plan xy, on a dij ∝ uij × ẑ, où uij est le
vecteur unitaire entre les sites i et j. Dans une description micromagnétique, la densité
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Figure 3.3 – (a) Représentation schématique de l’interaction DM à l’interface entre un
métal ferromagnétique (gris) et un métal avec un fort couplage spin-orbite (bleu). Le
vecteur D12 de l’interaction DM entre les spins S1 et S2 est perpendiculaire au plan
du triangle composé des deux sites magnétiques et d’un atome avec un fort couplage
spin-orbite. Figure tirée de la référence [158]. (b) L’interaction DM agit sur les parois de
domaine comme un champ effectif HDM selon x, dont le signe s’inverse pour des parois
↑↓ et ↓↑ consécutives. Pour DDM suffisamment fort, on obtient ainsi des parois de Néel
monochirales, dites de Dzyaloshinskii. (c) Composantes planaires mx = m‖ cosψm et
my = m‖ sinψm au centre d’une paroi ↑↓, à l’équilibre et en champ magnétique nul, en
fonction de l’intensité de l’interaction DM exprimée en champ effectifHDM (échelle du bas)
ou en constante DDM (échelle du haut). Les deux branches de my (lignes vertes continue et
pointillée) correspondent aux deux signes possibles, qui sont dégénérés tant que Hy = 0.
Les paramètres utilisés sont : t = 1 nm, Ms = 106 A/m, ∆p = 10 nm. La valeur critique
pour stabiliser une paroi de Néel pure vaut µ0Hc,1 ≈ 18 mT, soit Dc,1 ≈ 0.18 mJ/m2.

volumique d’énergie DM s’écrit alors [160]

εDM = DDM

[(

mx
∂mz

∂x
−mz

∂mx

∂x

)

+

(

my
∂mz

∂x
−mz

∂my

∂x

)]

, (3.12)

où DDM est la constante DM effective de la couche magnétique (en J/m2).
Thiaville et collègues ont montré numériquement que l’ajout de ce terme à l’énergie

de la paroi dans l’équation (3.1) a très peu d’effet sur le profil θm(x) à l’équilibre [152].
De plus, en intégrant le terme εDM à l’énergie de la paroi, l’équation (3.7) est modifiée
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selon [142]

σtot = σ0 + σd cos
2 ψm − [(σHx + σDM) cosψm + σHy sinψm] , (3.13)

où σDM = π2∆pMsµ0DDM. Autrement dit, l’interaction DM agit sur la paroi comme un
champ magnétique effectif selon x d’amplitude (figure 3.3b)

HDM =
DDM

∆pMsµ0

. (3.14)

Par conséquent, la discussion sur l’effet d’un champ Hx sur la nature de la paroi (cf.
§ 3.2.1) est aussi valable pour l’effet de DDM : il existe une transition continue de la paroi
de Bloch vers la paroi de Néel droite (ψm = 0) lorsque D passe de 0 à +∞, et vers la paroi
de Néel gauche (ψm = π) lorsque D passe de 0 à −∞, comme illustré dans la figure 3.3c.
Ici, la compétition a lieu entre l’énergie démagnétisante, qui favorise une paroi de Bloch,
et l’énergie DM, qui favorise une paroi de Néel avec une chiralité fixée par le signe de DDM.
Comme précédemment, le champ effectif critique au-delà duquel la paroi est purement de
type Néel vaut µ0Hc,1 ∼ 20 mT, auquel on associe une constante DM critique

Dc,1 =
2 ln 2µ0M

2
s t

π2
∼ 0.2 mJ/m2 . (3.15)

Il est important de noter que l’expression σDM = π2∆pMsµ0DDM est valable pour une
paroi de type ↑↓ (mz > 0 pour x < 0), mais que le signe de σDM est inversé pour une
paroi ↓↑. Cela implique que le sens du champ effectif HDM est inversé pour des parois ↑↓
et ↓↑, comme illustré dans la figure 3.3b. Ainsi, pour une constante DDM donnée telle que
|DDM| > Dc,1, les parois sont de type Néel avec une chiralité unique, gauche ou droite,
fixée par le signe de DDM. On parle alors de parois de Dzyaloshinskii [152], qui sont en
fait des parois de Néel monochirales induites par l’interaction DM.

Notons pour être complets qu’il existe une deuxième transition Dc,2 > Dc,1 qui cor-
respond à la valeur de DDM au-delà de laquelle l’énergie totale de la paroi σtot devient
négative. En champ nul, on trouve d’après l’équation (3.13) que

Dc,2 =
σech + σd

π
≈ σech

π
. (3.16)

Avec les paramètres de la figure 3.3 et en prenant A = 20 pJ/m et Keff = 0.2 MJ/m3, on
trouve Dc,2 ≈ 2.6 mJ/m2, ou en termes de champ effectif Hc,2 ≈ 4Keff

πMs
≈ 260 mT. Lorsque

|DDM| > Dc,2, l’état ferromagnétique devient instable car la création d’une paroi permet
d’abaisser l’énergie du système. On a alors l’apparition d’un spirale de spin cycloïdale
pour un système confiné à la dimension x, ou bien d’un réseau de skyrmions pour une
couche qui s’étend dans le plan xy [160].

Preuves expérimentales de l’interaction Dzyaloshinskii-Moriya

Si l’interaction DM est connue depuis de nombreuses années pour jouer un rôle essentiel
sur le magnétisme des cristaux de basse symétrie [161, 162], son existence dans les couches
ultraminces liée à la réduction de symétrie à l’interface n’a été considérée que bien plus
tard [163, 164].

Expérimentalement, des textures d’aimantation chirales, attribuées à l’interaction DM,
ont été observées dans plusieurs systèmes ultraminces monocristallins par microscopie à
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effet tunnel polarisé en spin. Par exemple, des parois de Dzyaloshinskii ont été observées
dans une bicouche de Fe sur W(110) [140]. Récemment, la même technique a permis
d’imager un réseau de skyrmions, et même des skyrmions individuels, dans une bicouche
de PdFe sur Ir(111) [165]. En utilisant un microscope électronique à basse énergie résolu
en spin, des parois de Dzyaloshinskii ont également été observées dans des échantillons
modèles basés sur des multicouches (Co/Ni)n sur Pt ou Ir [166].

Cependant, la question de savoir si l’interaction DM peut survivre dans des échantillons
de moins bonne “qualité” – c’est-à-dire des échantillons polycristallins, structurés en pistes,
et présentant des interfaces rugueuses – reste ouverte. C’est pourtant le cas de la plupart
des échantillons d’intérêt technologique, qui sont généralement élaborés par pulvérisation
cathodique, puis structurés par lithographie et gravure ionique pour pouvoir y étudier, par
exemple, le déplacement des parois sous courant. En effet, il n’existe pas actuellement de
technique de microscopie permettant d’imager la structure interne des parois de domaine
dans ce type de système ultramince.

Toutefois, à la lumière de la discussion précédente sur l’effet de l’interaction DM sur
une paroi, il apparaît qu’une manière indirecte de mettre en évidence et quantifier cette
interaction DM consiste à démontrer l’existence d’un champ effectif HDM. Cela peut être
réalisé en observant l’effet d’un champ additionnel Hx sur la vitesse de propagation des
parois de domaine : en variantHx, le champ netHx+HDM peut être balayé pour explorer la
transition Bloch/Néel, permettant ainsi de déceler un éventuel décalage de la transition
causée par HDM, puisque la paroi sera purement de type Bloch seulement lorsque le
champ appliqué vérifie Hx = −HDM. En exploitant cette idée, plusieurs groupes ont
identifié la présence d’un champ effectif interne significatif, en propageant les parois soit
par un courant électrique [147–149, 154, 167], soit en appliquant un champ perpendiculaire
Hz [142, 168]. De plus, ce champ effectif change de signe pour des parois ↑↓ et ↓↑, comme
attendu pour un champ lié à l’interaction DM.

En résumé, il existe aujourd’hui un faisceau d’indices pointant, dans les structures
ultraminces asymétriques, vers l’existence d’une interaction DM interfaciale qui stabilise
des parois de Néel monochirales. Cependant, dans la plupart des échantillons étudiés
jusqu’alors, la structure interne des parois n’a jamais pu être observée de manière directe.
Les preuves indirectes obtenues reposent sur l’étude du mouvement des parois sous l’effet
d’un courant ou d’un champ, et impliquent donc un certains nombre d’hypothèses quant
à leur dynamique. Ainsi, une méthode directe pour déterminer la structure interne des
parois au repos, applicable à tous types d’échantillon, est désirable car elle permettrait
de confirmer ou infirmer certaines des interprétations proposées, et progresser dans la
compréhension de la physique du mouvement des parois sous courant. Dans la section
suivante, nous décrivons une méthode basée sur la microscopie à centre NV qui répond à
ces critères.

3.3 Détermination directe de la nature d’une paroi de
domaine

Dans cette section, nous commencerons par décrire une méthode originale permettant
de déterminer la nature d’une paroi de domaine dans une couche à aimantation per-
pendiculaire, puis nous expliquerons la manière dont on peut la mettre en œuvre avec
le microscope à centre NV (§ 3.3.1). Nous détaillerons ensuite une étape cruciale de sa
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réalisation, à savoir la calibration précise des paramètres de l’expérience (§ 3.3.2). Enfin,
nous présenterons et discuterons les résultats obtenus sur des parois de domaines dans
des échantillons de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO (§ 3.3.3) puis dans un échantillon de Pt|Co(0.6
nm)|AlOx (§ 3.3.4).

3.3.1 Principe de la méthode

L’idée générale de la méthode que nous allons exposer ici a été proposée par Stanislas
Rohart et André Thiaville, du Laboratoire de Physique des Solides à Orsay. Il s’agit de
mesurer, de manière quantitative et avec une résolution spatiale nanométrique, le champ
de fuite généré par la paroi, lequel dépend de sa nature [38]. Ceci est illustré dans la
figure 3.4a, qui montre de manière schématique le champ de fuite de différents types de
paroi : paroi de Bloch, paroi de Néel de chiralité gauche, et paroi de Néel de chiralité
droite. On peut distinguer deux contributions au champ de fuite total, la contribution
de l’aimantation perpendiculaire mz d’une part, et celle de la composante planaire m‖
d’autre part. C’est cette dernière qui dépend de la nature de la paroi.

Pour décrire plus précisément le principe de la méthode, nous considérons dans cette
section une situation simplifiée qui nous permet d’obtenir des expressions analytiques
du champ magnétique généré par la paroi. Les détails de ces calculs sont donnés dans
l’annexe A.

On suppose que la couche magnétique s’étend à l’infini dans le plan xy et contient
une paroi de domaine placée en x = 0, le problème étant invariant par translation selon
y. Nous cherchons à calculer le champ de fuite à une distance d de la couche magnétique,
supposée satisfaire les conditions d≫ (t,∆p). Nous avons vu dans la section 3.2.1 que la
composante perpendiculaire de l’aimantation est décrite parmz = − tanh(x/∆p). Ce profil
d’aimantation produit un champ de fuite B

⊥ au niveau de la paroi, dont les composantes
s’écrivent (cf. § A.3.1)











B⊥
x (x) ≈

µ0Mst

π

d

x2 + d2

B⊥
z (x) ≈ −µ0Mst

π

x

x2 + d2

. (3.17)

D’autre part, la composante planaire de l’aimantation m‖ = (mx,my) a une amplitude
donnée par l’équation (3.5), soit m‖(x) = 1/ cosh(x/∆p). Elle produit un champ de fuite
de la forme cosψmB

‖, où ψm = tan−1(my/mx) est l’angle qui caractérise la nature de la
paroi et B

‖ est le champ généré dans le cas d’une paroi de Néel droite (ψm = 0). Les
composantes de B

‖ sont données par (cf. § A.3.1)














B‖
x(x) ≈

1

2
µ0Mst∆p

x2 − d2

(x2 + d2)2

B‖
z (x) ≈ µ0Mst∆p

xd

(x2 + d2)2

. (3.18)

Pour un angle ψm donné, le champ total Bψm est donc simplement la somme

B
ψm(x) = B

⊥(x) + cosψmB
‖(x) . (3.19)

Comme ∆p ≪ d, on a en général ‖B‖‖ ≪ ‖B⊥‖. Autrement dit, la contribution
de l’aimantation planaire de la paroi m‖ agit comme une petite correction par rapport
à la contribution principale de l’aimantation perpendiculaire mz. De plus, le signe et
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Figure 3.4 – (a) Le champ de fuite B
ψm d’une paroi de domaine (colonne de gauche)

peut être décomposé en deux contributions, celle de la composante perpendiculaire de
l’aimantation mz, qui produit un champ B

⊥ (colonne du milieu), et celle de la composante
planaire m‖, qui produit un champ de la forme cosψmB

‖ (colonne de droite). La nature
de la paroi (ici Bloch, Néel gauche ou Néel droite) affecte seulement la contribution de m‖.
(b) Champ de fuite calculé à une distance d = 100 nm pour une paroi de Bloch (courbes
rouge), de Néel gauche (courbes bleues) et de Néel droite (courbes vertes). Les graphes du
haut (resp. du bas) correspondent à la composante Bx (resp. Bz). Les différentes colonnes
montrent les différents contributions : champ total à gauche, contribution de mz au milieu,
contribution de m‖ à droite. Les paramètres du calcul sont : t = 1 nm, Ms = 106 A/m,
∆p = 10 nm.

l’amplitude de cette correction dépendent de la nature de la paroi. L’expression (3.19)
indique ainsi qu’une paroi de Néel (cosψm = ±1) produit un champ supplémentaire par
rapport à une paroi de Bloch, qui s’additionne (cosψm = +1, paroi de Néel droite) ou se
soustrait (cosψm = −1, paroi de Néel gauche) à la contribution principale B

⊥. Ce champ
de fuite additionnel est causé par la présence de charges magnétiques de part et d’autre
de la paroi en x ∼ ±∆p, alors que ces charges sont repoussées à l’infini selon la direction
y dans le cas d’une paroi de Bloch (cf. figure 3.2b). C’est d’ailleurs pour cette même
raison que la paroi de Néel a un coût énergétique plus élevé qu’une paroi de Bloch – en
l’absence d’interaction DM – puisque ces charges induisent une énergie démagnétisante
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supplémentaire.
À titre d’illustration, la figure 3.4b montre les différentes composantes de champ cal-

culées pour les différents types de paroi (Bloch, Néel gauche, Néel droite) avec des pa-
ramètres typiques de nos conditions expérimentales. Notons que les cas intermédiaires
tels que 0 < | cosψm| < 1 sont également autorisés en principe (cf. § 3.2.3). D’après les
équations (3.17) et (3.18), la différence relative maximale entre le champ d’une paroi de
Bloch et d’une paroi de Néel vaut
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=
π∆p

2d
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Cette formule indique que la paroi doit être suffisamment large, et la hauteur de vol suffi-
samment faible, pour aboutir à une différence significative. Pour des paramètres typiques
tels que d = 100 nm et ∆p = 10 nm, on trouve que cette différence vaut ≈ 15%. Par
ailleurs, pour cette même distance de 100 nm, le champ au-dessus de la paroi atteint
environ 4 mT pour la composante Bx. Le champ net vaut donc 4.0, 4.6 et 3.4 mT pour
une paroi de Bloch, de Néel gauche et de Néel droite, respectivement.

Mise en œuvre de la méthode par microscopie à centre NV

En principe, la microscopie à centre NV devrait permettre de mesurer ce champ de
manière assez précise et avec une résolution spatiale suffisante pour en déduire la nature
de la paroi. En effet, elle est capable de mesurer des champs magnétiques de manière
quantitative dans la gamme 0 − 5 mT, avec une précision de l’ordre de 10 µT en une
seconde d’intégration (cf. chapitre 1). De plus, la mesure est effectuée dans un volume
effectif de quelques (nm)3, ce qui est suffisant pour mesurer, à une distance d ∼ 100 nm,
la distribution du champ de fuite d’une paroi de domaine sans introduire de moyennage
spatial significatif.

En pratique cependant, une difficulté supplémentaire vient du fait que les paramètres
intervenant dans les formules (3.17) et (3.18) ne sont pas connus a priori avec une grande
précision. Il s’agit de la distance d à laquelle le centre NV se trouve par rapport à la couche
ferromagnétique, du produit Is =Mst qui caractérise la densité de moments magnétiques
de la couche, et enfin de la largeur de paroi ∆p. Par conséquent, il convient de trouver
une méthode pour déterminer ces paramètres in situ, afin de permettre l’analyse précise
du champ de fuite d’une paroi de domaine.

Pour cela, nous exploitons le fait que le champ de fuite généré par un bord abrupt de la
couche ferromagnétique, Bbord, prend une forme similaire à celui d’une paroi de domaine
de type Bloch, à savoir B

bord ≈ B
⊥/2 (cf. § A.3.1). D’après l’équation (3.17), le champ

B
bord ne dépend donc que de deux paramètres indépendants, d et Is. Une mesure de ce

champ de fuite permet donc d’extraire d et Is, ce qui permet alors de prédire le champ
B

⊥ d’une paroi avec précision. Seul le paramètre ∆p reste connu de manière imprécise, ce
qui résulte en une composante B

‖ prédite avec moins de précision (cf. § B.3).
Cette stratégie est résumée dans la figure 3.5a. L’étude d’une paroi procède ainsi en

deux temps.

1. Les paramètres d et Is sont d’abord déterminés par une mesure du champ de fuite
au-dessus d’un bord de la couche magnétique.

2. Le champ de fuite de la paroi est mesuré dans les mêmes conditions que lors de
l’étape de calibration. Les paramètres obtenus à l’étape 1 permettent de prédire le
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champ de fuite attendu, qui est comparé aux données expérimentales. La comparai-
son permet ainsi de tester les différents hypothèses sur la nature de la paroi (Bloch,
Néel gauche, Néel droite).

Les graphes dans la figure 3.5a montrent par exemple le cas où l’axe du centre NV serait
parallèle à x, c’est-à-dire que la composante BNV = |Bx| du champ serait mesurée.

Notons que le champ de la paroi de Bloch peut être prédit sans même avoir à déterminer
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Figure 3.5 – (a) Illustration de la stratégie générale pour analyser quantitativement le
champ de fuite d’une paroi de domaine par microscopie à centre NV. Une première mesure
du champ de fuite sur un bord de la couche magnétique permet de calibrer l’expérience
en déterminant les paramètres d et Is =Mst (1). Le champ de la paroi est ensuite mesuré
dans les mêmes conditions et comparé à la théorie (2), laquelle inclut les paramètres d et
Is obtenus à l’étape (1). Les graphes montrent la composante Bx calculée à une distance
d = 100 nm au-dessus d’un bord (1) et d’une paroi de domaine (2). Les paramètres du
calcul sont : t = 1 nm, Ms = 106 A/m, ∆p = 10 nm. (b) Expérimentalement, le film
magnétique est structuré en pistes pour chacune des deux étapes. Pour la calibration, on
utilise une piste uniformément aimantée, de largeur wc (1), tandis que la paroi de domaine
est confinée dans une piste de largeur w (2). Les images sont des résultats typiques obtenus
avec le microscope à centre NV sur un échantillon de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO, montrant
dans les deux cas une image AFM ainsi que la carte de champ correspondante, exprimée
en termes de déplacement Zeeman ∆fNV = f+ −D.
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explicitement d et Is. Une fois Bbord – ou l’une de ses composantes vectorielles – mesuré, on
peut en effet prédire le champ attendu pour une paroi de Bloch dans les mêmes conditions,
puisque B

⊥ ≈ 2Bbord. Toute déviation du champ mesuré sur la paroi – au-delà de l’erreur
expérimentale – par rapport au champ prédit B⊥ indiquerait alors que la paroi n’est pas
purement de type Bloch. Ce point est discuté plus en détail dans l’annexe B. L’extraction
explicite de d et Is est néanmoins importante en général, non seulement pour prédire
la composante B

‖ des parois de Néel, mais aussi pour pouvoir calculer le champ d’une
structure plus complexe, telle qu’une paroi de forme non triviale confinée dans une piste
de largeur finie (cf. § 3.3.3).

Expérimentalement, il est pratique de travailler sur des structures de dimensions fi-
nies car cela fournit une référence de dimension spatiale. Nous utiliserons donc des pistes
de largeur finie, à savoir une piste de largeur wc d’aimantation uniforme pour l’étape de
calibration, et une piste de largeur w pour l’étude de la paroi de domaine (figure 3.5b).
De plus, on peut montrer qu’il est important que ces deux pistes soit orientées perpendi-
culairement l’une par rapport à l’autre, afin de minimiser l’incertitude sur les prédictions
théoriques (cf. annexe B). Pour mettre en œuvre cette méthode avec le microscope à centre
NV, nous avons donc structuré les films magnétiques de manière à former pour chaque
échantillon deux séries de pistes, dont les axes sont parallèles à y pour la calibration, et
parallèles à x pour l’imagerie des parois de domaine.

Des exemples de cartes de champ de fuite acquises par microscopie à centre NV sont
montrés dans la figure 3.5b. Elles ont été obtenues sur un échantillon de Ta|CoFeB(1
nm)|MgO qui sera décrit plus en détail dans la section 3.3.3, et illustrent à nouveau la
procédure suivie. Le champ de fuite de la piste de calibration est d’abord mesuré, avant de
cartographier le champ de fuite de la paroi de domaine. Nous allons maintenant détailler la
procédure de calibration (§ 3.3.2), puis nous analyserons les images de parois de domaine
obtenues sur différents échantillons, afin d’en déduire la nature des parois (§ 3.3.3 et
§ 3.3.4).

3.3.2 Procédure de calibration

L’étape de calibration permet de déterminer la distance de mesure d ainsi que le
paramètre Is = Mst, qui correspond à la densité de moments magnétiques par unité
de surface de la couche. Pour cela, on utilise un centre NV d’orientation donnée pour
mesurer le champ de fuite généré au-dessus des bords de la piste. Précisément, la fréquence
de résonance f+ du spin du centre NV est mesurée par la technique de suivi actif avec
des spectres ESR à N = 10 − 20 fréquences (§ 2.3.2). On en déduit le déplacement
Zeeman ∆fNV, défini comme ∆fNV = f+ − D où D est le paramètre de clivage axial.
Afin d’éviter toute approximation inutile, ce déplacement Zeeman n’est pas converti en
champ magnétique BNV (cf. § 1.3.2). Toutes les mesures de champ magnétique, dans cette
section ainsi que les deux suivantes (§ 3.3.3 et § 3.3.4), seront donc exprimées en termes
de déplacement Zeeman du spin du centre NV.

Pour obtenir une coupe de calibration, le centre NV est balayé à travers une piste de
la couche magnétique selon la direction x, comme schématisé dans la figure 3.6a. Comme
la hauteur de vol d est de l’ordre de 100 nm dans nos expériences, on a d≫ t de sorte que
les bords de la couche magnétique peuvent être considérés comme abruptes, c’est-à-dire
Mz(−wc < x < 0) =Ms et Mz = 0 autrement, avec wc la largeur de la piste.

En réalité, du fait de la topographie de l’échantillon, la distance effective entre le
centre NV et la couche magnétique varie durant le balayage (figure 3.6a). Cette distance
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dépendante de la position peut s’écrire comme deff(x) = d + δd(x), où δd(x) = 0 en
moyenne lorsque la pointe est au-dessus de la piste, et δd(x) = −δdm en moyenne lorsque
la pointe est au-dessus du substrat nu. Ici δdm est la hauteur des structures magnétiques
définie lors de l’étape de gravure permettant de former les pistes, qui vaut typiquement
entre 10 et 30 nm. Expérimentalement, on a accès aux variations relatives de deff(x) grâce
à l’information topographique de l’AFM, ce qui permet de fixer δd(x). Par conséquent,
seule la distance absolue, caractérisée par d, est inconnue.

Les composantes du champ de fuite au-dessus d’un bord abrupt parallèle à la direction
y et positionné en x = 0, tel que Mz(x < 0) = +Ms, sont données par (cf. § A.3.1)















Bbord
x (x) =

µ0Mst

2π

deff(x)

x2 + d2eff(x)

Bbord
z (x) = −µ0Mst

2π

x

x2 + d2eff(x)

. (3.21)

Le champ au-dessus d’une piste est obtenu en additionnant simplement les contributions
des deux bords, soit

B
piste(x) = B

bord(x)−B
bord(x+ wc) , (3.22)

avec wc la largeur de la piste de calibration. En utilisant les équations (3.21) et (3.22), on
obtient une formule analytique pour le champ au-dessus de la piste. Ce champ est ensuite
converti en un déplacement Zeeman ∆fNV = f+ −D en diagonalisant le Hamiltonien du
centre NV (cf. § 1.3.1)

H = hDS2
Z + hE(S2

X − S2
Y ) + gNVµBB · S . (3.23)
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Figure 3.6 – (a) Principe de l’expérience de calibration. Le déplacement Zeeman
∆fpiste

NV (x) est mesuré en balayant le centre NV à travers une piste magnétique uniformé-
ment aimantée. (b) Exemple de mesure réalisée sur une piste de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO,
avec un centre NV orienté selon (θ = 62◦, φ = −25◦). La courbe rouge est l’ajustement aux
données, comme expliqué dans le texte. La courbe bleue est la topographie de l’échan-
tillon mesurée simultanément par l’AFM, utilisée pour définir la variation de distance
δd(x) dans la fonction d’ajustement.
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Ici, l’axe Z correspond à l’axe de symétrie du centre NV, caractérisé par les angles sphé-
riques (θ, φ) dans le référentiel xyz, D et E sont les paramètres de clivage du centre
NV.

On obtient ainsi une fonction d’ajustement ∆fpiste
NV (x) dont les seuls paramètres libres

sont la distance maximum d et l’aimantation Is. Notons que les paramètres géométriques
de la piste (largeur wc et hauteur δdm), mesurés indépendamment avec un AFM calibré,
servent de référence pour corriger les échelles de longueur dans les données expérimentales
selon x et z avant de procéder à l’ajustement.

Un exemple de mesure est montré dans la figure 3.6b, réalisée sur une piste de
Ta|CoFeB(1 nm)|MgO de largeur wc = 1.5 µm. La courbe rouge est le résultat de l’ajus-
tement, en très bon accord avec les données. Dans cet exemple, on trouve les valeurs
nominales suivantes pour les paramètres d’ajustement : d = 122.9 nm et Is = 926.3 µA.
Nous allons maintenant examiner les différentes sources d’incertitude afin de donner un
intervalle de confiance pour ces paramètres.

Incertitudes sur la calibration

L’incertitude sur les paramètres ajustables {d, Is} vient des incertitudes sur

1. la procédure d’ajustement ;

2. les paramètres du centre NV (θ, φ,D,E) ;

3. les paramètres géométriques de la piste magnétique (wc, δdm).

Il y a ainsi six paramètres indépendants {pi} = {θ, φ,D,E,wc, δdm} qui introduisent
des incertitudes sur le résultat de l’ajustement. Dans la suite, ces paramètres sont notés
pi = p̄i ± σpi où p̄i est la valeur nominale du paramètre pi et σpi son erreur standard. Les
incertitudes sur θ, φ, D et E ont été discutées au chapitre 2, tandis que celles sur wc et
δdm viennent de la précision de l’AFM utilisé. La table 3.1 donne les valeurs nominales
et erreurs standards de ces six paramètres dans le cas des données montrées dans la
figure 3.6b, qu’on gardera comme exemple dans toute cette section.

L’incertitude et la reproductibilité de la procédure d’ajustement ont d’abord été ana-
lysées en ajustant plusieurs coupes de calibration indépendantes avec les paramètres {pi}
fixés à leurs valeurs nominales {p̄i}. Les histogrammes des résultats pour d et Is, obtenus
avec un ensemble de 13 coupes de calibration, sont montrés dans les figures 3.7a et 3.7b. À
partir de ces distributions, on obtient dp̄i = 122.9±0.7 nm et Is,p̄i = 926.3±2.8 µA. Ici, la
barre d’erreur est donnée par la déviation standard de la statistique. L’incertitude relative
induite par la procédure d’ajustement est donc ǫd/ajust = 0.6% pour d et ǫIs/ajust = 0.3%
pour Is.

Estimons maintenant les incertitudes relatives sur les résultats de l’ajustement, notées
ǫd/pi et ǫIs/pi , liées à chaque paramètre indépendant pi. Dans ce but, la série de coupes de
calibration est ajustée avec un paramètre pi fixé à pi = p̄i±σpi , les cinq autres paramètres
restant fixés à leurs valeurs nominales. Les valeurs moyennes résultantes pour le paramètre
ajustable X ∈ {d, Is} sont notées Xp̄i+σpi

et Xp̄i−σpi , et l’incertitude relative induite par
l’erreur sur le paramètre pi est finalement définie comme

ǫX/pi =
Xp̄i+σpi

−Xp̄i−σpi
2Xp̄i

=
∆X,pi

2Xp̄i

. (3.24)

Pour illustrer la méthode, nous représentons dans les figures 3.7c et 3.7d les histogrammes
des résultats de l’ajustement lorsque le paramètre de clivage D du centre NV est changé de
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Figure 3.7 – (a,b) Histogrammes des résultats de l’ajustement pour d (a) et Is = Mst
(b), obtenus pour une série de 13 coupes de calibration sur une piste de Ta|CoFeB(1
nm)|MgO en fixant les paramètres {pi} à leurs valeurs nominales {p̄i}. (c,d) Histogrammes
des résultats de l’ajustement avec le paramètre de clivage D fixé à D = D̄±σD tandis que
les cinq autres paramètres sont fixés à leurs valeurs nominales. Les notations sont définies
dans le texte.

paramètre pi valeur nominale p̄i incertitude σpi ǫd/pi(%) ǫIs/pi(%)
wc 1500 nm 30 nm 1.8 2.0
δdm 17 nm 2 nm 1.0 0.2
θ 62◦ 2◦ 0.9 0.7
φ −25◦ 2◦ 0.2 1.2
D 2969.5 MHz 0.2 MHz 1.0 1.6
E 3.3 MHz 0.2 MHz 0.5 0.5

ǫX =
√

ǫ2X/ajust +
∑

i ǫ
2
X/pi

2.5 2.9

Table 3.1 – Estimation de l’incertitude ǫX/pi sur la valeur du paramètre X ∈ {d, Is} reliée
à l’erreur sur le paramètre pi. L’incertitude globale ǫX est estimée avec l’équation (3.25),
en supposant que toutes les erreurs sont indépendantes. Les déviations standards obtenues
sur une série de 13 coupes sont ǫd/ajust = 0.6% et ǫIs/ajust = 0.3%.

D̄−σD à D̄+σD. Pour ce paramètre, les incertitudes relatives sur d et Is sont ǫd/D = 1.0%
et ǫIs/D = 1.6%, respectivement. La même analyse est réalisée pour tous les paramètres pi
et les incertitudes correspondantes sont données dans la table 3.1. L’incertitude cumulée
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est finalement donnée par

ǫX =

√

ǫ2X/ajust +
∑

i

ǫ2X/pi , (3.25)

où toutes les erreurs sont supposées indépendantes.
En suivant cette procédure, on obtient finalement dans notre exemple d = 122.9 ±

3.1 nm et Is = 926± 26 µA. En prenant l’épaisseur nominale t = 1 nm, cela correspond à
une aimantation à saturation Ms ≈ 9.26 ·105 A/m, en bon accord avec la valeur rapportée
pour un échantillon similaire dans la référence [169]. Notons que la précision sur la mesure
de Is obtenue avec cette méthode, de l’ordre de 3%, est proche des précisions fournies par
les méthodes conventionnelles pour les couches ultraminces [170]. Mais surtout, notre
mesure sonde le matériau sur une surface de l’ordre de d2 ≈ (100 nm)2, une amélioration
de plusieurs ordres de grandeur par rapport aux autres techniques existantes [169].

3.3.3 Résultats sur des échantillons de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO

Une fois l’expérience calibrée, c’est-à-dire qu’un nombre maximum de paramètres ont
été déterminés, nous pouvons analyser les cartes de champ obtenues sur les parois de do-
maine afin d’en déduire leur nature. Dans cette section, nous allons nous intéresser à deux
échantillons de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO, qui diffèrent par la composition stœchiométrique
de l’alliage de CoFeB. Nous commencerons par détailler la procédure d’analyse pour un
premier échantillon, puis nous montrerons les résultats pour le second échantillon, de
composition stœchiométrique différente.

Ces échantillons ont été élaborés et préparés par Berthold Ocker (Singulus Tech-
nology AG, Allemagne), Laurent Vila (INAC, Grenoble) ainsi que l’équipe de Dafiné
Ravelosona (Institut d’Electronique Fondamentale, Orsay). Il s’agit d’empilements de
Ta(5)|CoFeB(1)|MgO(2)|Ta(5) déposés par pulvérisation cathodique sur un substrat de
silicium oxydé thermiquement (les nombres entre parenthèses indiquent les épaisseurs en
nanomètres). Les films ont ensuite été structurés en pistes par lithographie électronique
et gravure ionique. Une seconde étape de lithographie électronique permet de définir une
piste en or, qui sert d’antenne rf pour l’excitation du centre NV. Des domaines ont fina-
lement été nucléés dans les pistes magnétiques en injectant un courant électrique dans la
piste en or.

Analyse d’une première paroi

L’échantillon considéré dans un premier temps possède une couche magnétique de
stœchiométrie nominale Co40Fe40B20. Il comporte une piste principale contenant deux
parois de domaines, ainsi qu’une piste perpendiculaire à la première qui sert pour la
calibration (figure 3.8). Les dimensions finales des pistes sont δdm = 17 ± 2 nm et wc =
w = 1500± 30 nm.

Les figures 3.9a et 3.9b montrent l’image AFM d’une portion de la piste ainsi que
la carte de champ correspondante, révélant une paroi de domaine. Ces images ont été
obtenues dans les mêmes conditions que pour enregistrer les coupes de calibration de la
figure 3.6b, c’est-à-dire avec le même centre NV et la même hauteur de vol. De plus, la
paroi de domaine est située à quelques micromètres seulement de la zone de calibration,
de sorte que le paramètre Is peut être considéré comme identique dans les deux cas.

Pour comparer la carte de champ expérimentale à la théorie, nous utilisons des simu-
lations micromagnétiques qui permettent de décrire précisément la structure interne de
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Figure 3.8 – Image de microscopie électronique à balayage de l’échantillon de
Ta|Co40Fe40B20(1 nm)|MgO après structuration. Les pistes colorées en bleu sont les pistes
magnétiques, la piste colorée en jaune est l’antenne rf. Les rectangles rouges indiquent les
zones utilisées pour la calibration et pour l’imagerie des parois de domaine.

la paroi. Précisément, nous utilisons le logiciel de calcul micromagnétique OOMMF [110]
pour obtenir l’aimantation de la structure à l’équilibre puis, dans un second temps, nous
calculons le champ de fuite et finalement le déplacement Zeeman (cf. § A.1).

Les différents paramètres de la simulation sont fixés à leurs valeurs nominales, qui
sont déterminées comme suit. La largeur de la piste w est mesurée avec un AFM cali-
bré. L’épaisseur de la couche magnétique t est estimée lors du dépôt de la couche ma-
gnétique. L’aimantation à saturation Ms est obtenue à partir du paramètre Is = Mst
fourni par l’étape de calibration. La constante d’anisotropie Kmc est obtenue à partir
du champ d’anisotropie effective Hk,eff mesuré expérimentalement [171], selon la formule
Kmc = µ0Ms(Ms+Hk,eff)/2. Enfin, la constante d’échange A est estimée d’après les valeurs
rapportées dans la littérature.

Pour l’échantillon de Ta|CoFeB|MgO, on prend par exemple w = 1500 nm, t = 1 nm,
Ms = 9.26 · 105 A/m, Kmc = 5.9 · 105 J/m3 (d’après µ0Hk,eff = 107 mT), et A = 20 pJ/m.
Les incertitudes sur ces différents paramètres, ainsi que leur influence sur le résultats des
simulations, sont analysées dans l’annexe B et seront discutées plus bas.

Par ailleurs, il est possible dans la simulation d’imposer une forme de paroi arbitraire.
Nous considérerons ici une paroi droite, formant éventuellement un angle d’inclinaison φp
par rapport à l’axe y, comme schématisé dans la figure 3.9c. Cet angle est directement
estimé à partir de la carte de champ expérimentale, ce qui donne φp ≈ 2 ± 1◦ dans
l’exemple de la paroi imagée dans la figure 3.9b. L’incertitude sur φp permet de prendre en
compte le fait que la paroi n’est pas nécessairement rigoureusement droite. Notons qu’une
modélisation plus fine de la forme de la paroi peut également être réalisée, comme nous le
verrons plus loin (cf. § 3.4.1). Cependant, comme le champ de fuite est peu sensible aux
détails de la forme de la paroi (cf. § A.3.2), nous nous contenterons ici de l’approximation
d’une paroi droite.
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Figure 3.9 – (a) Image AFM d’une portion de piste de Ta|Co40Fe40B20(1 nm)|MgO.
(b) Carte de champ correspondante, révélant une paroi de domaine. Le centre NV est
orienté selon (θ = 62◦, φ = −25◦). (c) Dans les simulations, la paroi est supposée droite
avec une inclinaison φp par rapport à l’axe y, perpendiculaire au grand axe de la piste.
(d) Cartes de champ calculées en prenant φp = 2◦ pour quatre types de paroi différents.
L’échelle de couleur est la même qu’en (b). (e) Coupes prises à travers la paroi dans (b)
et (d), permettant de comparer l’expérience aux simulations. Le graphe en insert est un
agrandissement près du maximum, montrant que la chiralité de la paroi de Bloch a un
effet négligeable sur le champ de la paroi. Les nappes colorées dans (e) sont les intervalles
de confiances à ±1σf , où σf est l’erreur standard estimée en fonction des incertitudes sur
les paramètres du calcul.

Une fois la géométrie définie, le calcul de l’aimantation à l’équilibre M(x, y) est réalisé
avec quatre initialisations différentes, correspondant aux parois de Bloch gauche, Bloch
droite, Néel gauche et Néel droite (cf. § A.3.2). La distribution du champ de fuite B(x, y)
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Chapitre 3 – Application à l’étude de parois de domaine

est ensuite calculée à la distance d. Puis, connaissant l’axe de projection (θ,φ) du centre
NV, on calcule finalement la carte du déplacement Zeeman ∆fparoi

NV (x, y) après diagonali-
sation du Hamiltonien (3.23) du centre NV.

Déduction de la nature de la paroi

La figure 3.9d montre les images ainsi obtenues pour simuler la paroi observée dans
la figure 3.9b. On constate tout d’abord que les images des parois de Bloch de chiralités
gauche et droite sont très similaires. Un examen plus attentif (cf. insert de la figure 3.9e)
montre que la différence relative près du maximum est de ≈ 0.6%, ce qui est inférieur à
l’erreur de mesure. On se contentera donc désormais de considérer la moyenne du champ
produit pour ces deux chiralités possibles, qu’on qualifiera simplement de paroi de Bloch.

En comparant quantitativement les cartes de champ calculées (figure 3.9d) à l’image
mesurée (figure 3.9b), on trouve que l’hypothèse d’une paroi de Bloch est celle qui repro-
duit le mieux les données expérimentales. Cela apparaît de manière plus claire encore en
prenant une coupe à travers la paroi, au centre de la piste (figure 3.9e). Le profil du champ
mesuré est en bon accord avec celui prédit pour une paroi de Bloch, et au contraire dévie
significativement de celui prédit pour une paroi de Néel, la différence étant bien supérieure
à l’erreur expérimentale.

Pour cet échantillon de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO, les parois de domaine semblent donc
être de type Bloch. Autrement dit, l’angle ψm qui caractérise la nature de la paroi est
tel que |ψm| ≈ π/2. Pour donner un intervalle de confiance pour l’angle ψm, nous avons
analysé en détail l’influence des incertitudes sur les paramètres utilisés dans le calcul (cf.
annexe B). Cela nous permet d’estimer une erreur standard σf sur le déplacement Zeeman
prédit, qui s’écrit

σf =
gNVµB
h

√

σ2
B⊥ + cos2 ψmσ2

B‖ . (3.26)

Dans cette formule, σB⊥ et σB‖ sont les erreurs absolues sur les contributions B⊥
NV =

|B⊥ · uNV| et B‖
NV = |B‖ · uNV| du champ projeté selon l’axe NV, respectivement.

Ces erreurs absolues sont reliées aux erreurs relatives ǫB⊥ et ǫB‖ selon σB⊥ = ǫB⊥B⊥
NV

et σB‖ = ǫB‖B
‖
NV. Comme expliqué dans l’annexe B, l’erreur ǫB⊥ est faible car B⊥

NV est
directement relié au champ mesuré sur le bord de la piste de calibration, et est donc
peu sensible aux incertitudes sur les paramètres intermédiaires. Dans l’exemple de la
figure 3.9e, on trouve ǫB⊥ ≈ 1.5%.

En revanche, l’incertitude ǫB‖ est plus importante car B‖
NV est proportionnel à la

largeur de paroi ∆p, laquelle n’est pas connue de manière précise du fait de la grande
incertitude sur la valeur de la constante d’échange A. Dans notre exemple, basé sur l’in-
tervalle A = 10−30 pJ/m pour la constante d’échange [172, 173], on estime une largeur de
paroi ∆p = 20± 5 nm, et une incertitude relative sur la prédiction du champ ǫB‖ ≈ 25%.

Ces incertitudes sont matérialisées par les nappes colorées dans la figure 3.9e, qui
représentent l’intervalle de confiance [∆fNV − σf , ∆fNV + σf ]. On peut en déduire un
intervalle de confiance pour cosψm, défini comme la gamme de valeurs de cosψm pour
laquelle les données restent dans l’intervalle [∆fNV − σf , ∆fNV + σf ], où ∆fNV et σf dé-
pendent de ψm. D’après la figure 3.9e, on trouve ainsi | cosψm| < 0.07. Cet intervalle peut
également être traduit en un intervalle pour l’intensité de l’interaction DM en utilisant
l’équation (3.13), ce qui donne ici |DDM| < 0.01 mJ/m2. Il n’y a donc pas de signature de
l’interaction DM dans cet échantillon.
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3.3. Détermination directe de la nature d’une paroi de domaine

Analyse d’une seconde paroi

Afin de confirmer cette conclusion, nous avons imagé une seconde paroi dans la même
piste magnétique. Celle-ci est visible en même temps que la première paroi dans l’image
iso-champ de la figure 3.10b, l’image topographie correspondante étant montrée dans la
figure 3.10a. Les deux parois sont séparées par une distance suffisamment grande (≈ 4 µm)
pour que le recouvrement des champs de fuite puisse être ignoré.

La carte de champ de cette seconde paroi est montrée, avec la simulation d’une paroi de
Bloch, dans la figure 3.10c. L’angle d’inclinaison est estimé à φp = −1±1◦. La figure 3.10d
compare le profil du champ mesuré à travers la paroi avec les simulations. À l’instar de
la première paroi, les données sont cohérentes avec une configuration purement de type
Bloch, et indiquent une limite supérieure pour l’interaction DM de |DDM| < 0.01 mJ/m2.
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Figure 3.10 – (a) Image AFM de la piste de Ta|Co40Fe40B20(1 nm)|MgO. (b) Image iso-
champ correspondante, révélant deux parois de domaine distantes d’environ 4 µm l’une
de l’autre. La paroi de gauche est celle imagée dans la figure 3.9b. (c) Cartes de champ
mesurée (image de gauche) et simulée (image de droite) correspondant à la paroi de droite.
(d) Coupes prises à travers la paroi. Les nappes colorées sont les intervalles de confiances
à ±1σf . Le centre NV est orienté selon (θ = 62◦, φ = −25◦), et la hauteur de vol extraite
de la calibration (figure 3.6b) est d = 122.9± 3.1 nm.

Mesures vectorielles

Pour les mesures présentées dans les figures 3.9 et 3.10, le centre NV a un axe de
quantification tel que (θ = 62◦, φ = −25◦). Nous avons répété ces mesures, c’est-à-dire
l’étape de calibration suivie de l’imagerie de la paroi, en utilisant d’autres axes de projec-
tion. La figure 3.11 montre les cartes de champ enregistrées au-dessus d’une même paroi
(celle de gauche dans la figure 3.10b) avec quatre axes NV différents. On rappelle que le
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Chapitre 3 – Application à l’étude de parois de domaine

déplacement Zeeman mesuré est relié au champ magnétique en première approximation
par la formule ∆fNV ≈ gNVµBBNV/h, où BNV = |B · uNV| est la projection du champ sur
l’axe NV. Autrement dit, les images de la figure 3.11 sont essentiellement des cartes de
champ montrant la composante BNV.

D’après l’équation (3.17), le champ généré par la paroi de domaine comprend deux
composantes, une composante planaire Bx de profil lorentzien selon x, et une composante
perpendiculaire Bz de profil “dispersif”, qui est la dérivée d’une fonction lorentzienne. De
même, les bords de la piste produisent ici une composante By de profil lorentzien selon y
et une composante Bz de profil dispersif (cf. équation (3.21)). Selon l’orientation de l’axe
NV, les images font donc apparaître différentes combinaisons de ces quatre contributions.

Dans les figures 3.11a à 3.11c, l’axe NV est approximativement parallèle au plan xy.
Par conséquent, on voit essentiellement sur les images le profil lorentzien du champ de la
paroi (Bx), ainsi que celui des bords de la piste (By). Selon l’angle azimutal φ, l’amplitude
relative de ces deux composantes Bx et By varie. Ainsi, le champ des bords et de la paroi
apparaissent avec une amplitude comparable dans la figure 3.11a, tandis que le champ de
la paroi domine dans la figure 3.11b, et enfin dans la figure 3.11c c’est celui des bords qui
domine. Lorsque l’axe NV a une composante significative selon z, on voit apparaître en
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Figure 3.11 – Images du champ de fuite d’une même paroi (celle de gauche dans la
figure 3.10b) obtenues avec différents orientations du centre NV. En-dessous de chaque
image expérimentale est montrée la simulation correspondante, en supposant une paroi
de type Bloch. Les angles sphériques (θ,φ) caractérisant l’axe de projection sont indiqués
au-dessus de chaque image. La hauteur de vol d, déduite de mesures de calibration, vaut
≈ 116 nm (a), 122 nm (b), 195 nm (c) et 178 nm (d).
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3.3. Détermination directe de la nature d’une paroi de domaine

plus le profil dispersif du champ des bords et de la paroi (Bz). C’est le cas notamment
dans la figure 3.11d, où la décroissance plus lente du profil dispersif est clairement visible.
On voit également ce profil dans la figure 3.11c au-dessus de la paroi, qui apparaît alors
comme une ligne de champ nul.

Dans tous les cas, les simulations sous l’hypothèse d’une paroi de Bloch donnent un
très bon accord avec les données, et aucune déviation par rapport à cette configuration au-
delà de l’erreur expérimentale n’est décelable. Ces expériences non seulement confirment
la robustesse de la méthode pour déterminer la nature d’une paroi, mais illustrent aussi
une caractéristique essentielle de la microscopie à centre NV, qui permet des mesures
vectorielles et quantitatives du champ de fuite d’un échantillon, lesquelles peuvent ensuite
être confrontées à des modèles théoriques.

Étude d’une couche magnétique de composition stœchiométrique différente

Nous avons ensuite étudié un échantillon similaire au précédent mais de composition
stœchiométrique différente, en particulier avec une plus grande proportion de Fe : ici
la couche magnétique est Co20Fe60B20, contre Co40Fe40B20 précédemment. Récemment,
Torrejon et collègues ont en effet observé par des expériences de déplacement de parois sous
courant, dans des couches de Co20Fe60B20, une signature de la présence d’une interaction
DM, dont l’intensité devrait être suffisante pour être observable par microscopie à centre
NV [167].

L’empilement est le même que précédemment, à savoir Ta(5)|CoFeB(1)|MgO(2)|Ta(5),
et le film est structuré en un ensemble de pistes comme montré dans la figure 3.12a. Les
dimensions finales des pistes sont δdm = 54 ± 5 nm et wc = w = 1000 ± 20 nm. La
calibration sur une piste uniformément aimantée (figure 3.12b) fournit d = 156.6 ± 4.2
nm et Is = 889 ± 27 µA. Cette dernière valeur, correspondant à Ms ≈ 8.9 · 105 A/m,
est en bon accord avec celles mesurées par d’autres méthodes [169]. Par ailleurs, basé sur
la gamme A = 10 − 30 pJ/m pour la constante d’échange et sur le champ d’anisotropie
effective µ0Hk,eff = 45 mT [171], on trouve une largeur de paroi ∆p = 30± 8 nm.

La figure 3.12 montre les résultats obtenus pour des parois de domaine situées dans
deux pistes distinctes, d’inclinaison φp = 0 ± 1◦ (figures 3.12c et 3.12d) et φp = 3 ± 1◦

(figures 3.12e et 3.12f). L’axe NV a ici une importante composante selon z, ce qui explique
la ligne d’annulation du champ près de la paroi, ainsi que la décroissance lente du champ
de la paroi et des bords. Les erreurs relatives des prédictions théoriques sont estimées à
ǫB⊥ ≈ 2.1% et ǫB‖ ≈ 27%. Comme le montre la figure 3.12g, l’accord entre l’expérience
et la simulation d’une paroi de Bloch est très bon. Il n’y a donc pas non plus dans cet
échantillon de signature de la présence d’une interaction DM, avec une limite supérieure
|DDM| < 0.02 mJ/m2.

L’échantillon étudié ici n’est pas exactement identique à ceux étudiés dans la réfé-
rence [167]. En particulier, les épaisseurs des couches adjacentes de Ta sont différentes, et
une étape de recuit (300◦C pendant 2 h sous vide) est appliquée après le dépôt alors que
notre échantillon n’a pas subi de traitement thermique particulier. Nos résultats motivent
donc une étude systématique de l’influence de la composition exacte de l’empilement –
stœchiométrie, épaisseur des couches, structure cristalline, etc. – sur la nature des parois
et l’intensité de l’interaction DM.
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Figure 3.12 – Analyse des données obtenues sur un échantillon de Ta|Co20Fe60B20(1
nm)|MgO avec un centre NV orienté selon (θ = 134◦, φ = 28◦). (a) Image de microscopie
électronique à balayage de l’échantillon après structuration, montrant les différentes pistes
utilisées pour la calibration et l’imagerie des parois. La piste colorée en jaune est l’antenne
rf. (b) Coupe de calibration prise sur une piste uniformément aimantée. (c,d) Image AFM
d’une piste contenant une paroi de domaine (c) et carte de champ correspondante (d).
(e,f) Image AFM (e) et carte de champ correspondante (f) montrant une paroi dans une
autre piste magnétique. (g) Coupes prises à travers la paroi (d) dans le graphe de gauche et
la paroi (f) dans le graphe de droite. Les nappes colorées sont les intervalles de confiances
à ±1σf .
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3.3.4 Résultats sur un échantillon de Pt|Co(0.6 nm)|AlOx

Enfin, nous avons étudié un échantillon de Pt|Co|AlOx réalisé par Gilles Gaudin (Spin-
tech, Grenoble) et nucléé par Stanislas Rohart (Laboratoire de Physique des Solides, Or-
say) [39]. Il a été proposé par plusieurs auteurs que dans ce type de film, les parois sont
de type Néel, stabilisées par une forte interaction DM à l’interface Pt|Co [150, 152, 174].

Le film est basé sur un empilement de Pt(3)|Co(0.6)|Al(1.6) déposé par pulvérisation
cathodique sur un substrat de silicium oxydé. Après le dépôt, la couche d’aluminium est
oxydée par exposition à un plasma oxygène, formant un empilement Pt(3)|Co(0.6)|AlOx(2).
La couche magnétique est ensuite structurée en deux ensembles de pistes, comme précé-
demment (figure 3.12a). Les dimensions finales des pistes étudiées sont δdm = 25 ± 3
nm, wc = 980 ± 20 nm et w = 470 ± 20 nm. La calibration sur une piste uniformément
aimantée (figure 3.13a) fournit d = 119.0 ± 3.4 nm et Is = 671 ± 18 µA. Cette dernière
valeur, correspondant à Ms ≈ 1.12 · 106 A/m, est en bon accord avec celle trouvée dans
la littérature [131]. Par ailleurs, basé sur la gamme A = 10− 30 pJ/m pour la constante
d’échange et sur le champ d’anisotropie effective µ0Hk,eff = 920 mT [131], la largeur de
paroi vaut ∆p = 6.0± 1.6 nm.

La figure 3.13 montre les résultats obtenus pour des parois de domaine situées dans
trois pistes distinctes. L’inclinaison moyenne des parois est φp = 6± 2◦ pour la première
(figure 3.13c), φp = 4±2◦ pour la deuxième (figure 3.13e) et φp = 0±2◦ pour la troisième
(figure 3.13f). Les erreurs relatives sont estimées à ǫB⊥ ≈ 2.1% et ǫB‖ ≈ 23%. Dans les
trois cas, la comparaison des données aux simulations (figures 3.13d à 3.13f) indiquent que
les parois sont de type Néel avec une chiralité gauche. On peut extraire des données et des
incertitudes une limite inférieure pour l’intensité de l’interaction DM, |DDM| > 0.1 mJ/m2,
avec DDM de signe négatif – correspondant à la chiralité gauche – selon la convention de
la référence [160].

Ce résultat est cohérent avec les observations expérimentales de Pizzini et collègues
effectuées dans des échantillons similaires [174]. Il a en effet été observé un effet de nucléa-
tion de parois dépendant du champ planaire, dont l’analyse suggère que les parois sont de
type Néel gauche, stabilisées par une interaction DM de constante estimée à DDM ≈ −2.2
mJ/m2. De même, le déplacement très rapide des parois sous courant, dans la direction
opposée au flux des électrons [132], peut être interprété comme le résultat du couple induit
par l’effet Hall de spin dans la couche de Pt à condition que les parois soient de type Néel
gauche [148, 152], stabilisées par une interaction DM de constante estimée à DDM ≈ −2.4
mJ/m2 [150]. Une telle valeur de DDM expliquerait aussi qualitativement les mesures de
résistivité électrique et de dépiégeage de parois en fonction du champ planaire réalisées
récemment dans un échantillon de Pt|Co(0.4 nm)|AlOx [147].

Nos expériences confirment donc de manière directe que les parois de domaine sont
de type Néel gauche dans Pt|Co|AlOx, ce qui suggère l’existence d’une interaction DM
significative à l’interface Pt|Co. Il est important de noter que notre méthode ne suppose
aucune hypothèse sur la dynamique de la paroi sous courant et/ou sous champ. La nature
de la paroi est mesurée au repos, à partir de simples considérations sur le champ de fuite
statique.

Effets additionnels d’une forte interaction Dzyaloshinkii-Moriya

Jusqu’à maintenant, nous avons uniquement considéré, par simplicité et afin d’éviter
d’introduire des paramètres supplémentaires, l’effet de l’interaction DM sur l’angle ψm de
l’aimantation planaire de la paroi. En faisant cela, deux autres effets de l’interaction DM

107



Chapitre 3 – Application à l’étude de parois de domaine

D
é

p
l. Z

e
e

m
a

n
 (M

H
z
) 

D
é

p
l.
 Z

e
e

m
a

n
 (

M
H

z
) 

Position x (µm) 

(e) 

60

40

20

-0.3 0 0.3


 

200 nm 

40

20

x

y 

Simulation 
(Néel gauche) 

55

50

45

-0.05 0 0.05

55

50

45

-0.05 0 0.05

10 µm 

 Données
 Néel gauche
 Bloch
 Néel droite

60

55

50

45

-0.05 0 0.05

D
é

p
l.
 Z

e
e

m
a

n
 (

M
H

z
) 

Position x (µm) 

D
é

p
l.
 Z

e
e

m
a

n
 (

M
H

z
) 

Position x (µm) 

(f) 

(c) 

(b) 

Expérience 

40

20

0

H
e

ig
h

t (n
m

)
H

a
u

te
u

r (n
m

) 

(d) 

Exp. Exp. 

Position x (µm) 

δ
d

 (n
m

) 

0

10

20

30

1.00.50.0

0
-20

D
é

p
l.
 Z

e
e

m
a

n
 (

M
H

z
) 

(a)  Données
 Ajustement

Figure 3.13 – Analyse des données obtenues sur un échantillon de Pt|Co(0.6 nm)|AlOx

avec un centre NV orienté selon (θ = 87◦, φ = 23◦). (a) Coupe de calibration prise
sur une piste uniformément aimantée. (b) Image AFM d’une piste contenant une paroi
de domaine. (c) Carte de champ correspondante. La simulation montrée en-dessous de
l’image expérimentale correspond à une paroi de Néel gauche avec φp = 6◦. (d) Coupes
prises à travers la paroi dans (c). L’insert est un agrandissement près du maximum.
Les nappes colorées sont les intervalles de confiances à ±1σf (cf. équation (3.26)). (e,f)
Résultats obtenus avec le même centre NV pour des parois situées dans deux autres pistes
magnétiques. Barres d’échelle : 200 nm.
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ont été négligés.

1. L’interaction DM induit une rotation de l’aimantation près des bords de la couche
magnétique [160].

2. Le profil de paroi en présence de l’interaction DM dévie légèrement par rapport au
profil standard mz(x) = − tanh(x/∆p) [152].

Le premier effet modifie le champ de fuite au-dessus de la piste de calibration, tandis que
le second affecte le champ au-dessus de la paroi. Nous allons quantifier ces effets dans le
cas de Pt|Co|AlOx, pour lequel l’interaction DM est possiblement intense.

L’angle maximum de rotation sur les bords est fixé par le ratio DDM/Dc,2 [160], où
Dc,2 est la valeur critique de l’interaction DM au-delà de laquelle l’énergie de paroi devient
négative (cf. § 3.2.3). D’après les estimations données dans les références [150] et [174],
ce ratio vaut environ 0.7 pour Pt|Co(0.6 nm)|AlOx. En prenant DDM = 0.7Dc,2 ≈ −2.5
mJ/m2 avec les paramètres de notre échantillon, il est prédit que la rotation de l’aiman-
tation sur les bords atteint ≈ 20◦ [160], dans le sens schématisé dans la figure 3.14a.
En incluant cette rotation dans les simulations, nous trouvons que le champ maximum
au-dessus du bord est augmenté de ≈ 1.8% dans les conditions de la figure 3.13a (cf.
figure 3.14a). Comme cette correction est de l’ordre de notre erreur de mesure, la rota-
tion de l’aimantation sur les bords induit par l’interaction DM ne peut pas être détectée
directement dans notre expérience. En ajustant à nouveau les données de la figure 3.13a,
le résultat pour d et Is est modifié de manière similaire. On trouve d = 121.0 ± 3.4 nm
et Is = 670± 17 µA si une interaction DM de constante DDM = −2.5 mJ/m2 est inclue,
contre d = 119.0±3.4 nm et Is = 671±18 µA sans interaction DM. La différence relative
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Figure 3.14 – (a) En présence d’une forte interaction DM, l’aimantation dévie de la
direction z près des bords de la piste. Le graphe montre le déplacement Zeeman au-
dessus d’une piste, calculé dans les mêmes conditions que dans la figure 3.13a, pour deux
valeurs différentes de DDM. (b) L’interaction DM fait aussi dévier le profil d’aimantation
de la paroi par rapport au profil standard mz(x) = − tanh(x/∆p). Le graphe montre le
déplacement Zeeman au-dessus d’une paroi de domaine, calculé dans les mêmes conditions
que dans la figure 3.13d, pour deux valeurs différentes de DDM.
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est inférieure à l’incertitude globale sur les prédictions (cf. annexe B), par conséquent elle
peut être négligée sans que cela n’affecte l’interprétation des données mesurées sur les
parois de domaine.

Pour quantifier le second effet, nous avons réalisé le calcul OOMMF avec deux valeurs
différentes de DDM qui stabilisent une paroi de Néel gauche : DDM = −0.5 mJ/m2, comme
utilisé pour toutes les simulations dans les sections 3.3.3 et 3.3.4, et DDM = −2.5 mJ/m2.
Le calcul du champ de fuite dans les conditions de la figure 3.13 montre une augmentation
du champ maximum de ≈ 0.5% pour l’interaction DM la plus forte (figure 3.14b). À
nouveau, cette correction est bien en-dessous de l’incertitude globale (cf. annexe B).

En outre, il est intéressant de noter que ces deux effets ont tendance à se compenser
– au moins partiellement – puisque le premier tend à augmenter la distance d estimée,
et donc diminuer le champ prédit au-dessus de la paroi, tandis que le second tend au
contraire à augmenter le champ prédit. Finalement, nous concluons que négliger les effets
additionnels d’une forte interaction DM mène à des prédictions pour le champ de fuite
d’une paroi de Néel qui sont correctes à l’incertitude près, même pour une constante DM
aussi grande que 70% de Dc,2. On remarquera enfin que les prédictions dans le cas de la
paroi de Bloch ne sont de toutes façons pas affectées par ces considérations, puisque le
cas Bloch implique une interaction DM très faible telle que DDM ≪ Dc,1.

Conclusion

Dans cette section, nous avons introduit une méthode permettant de déterminer la
nature des parois de domaine dans des couches ultraminces à aimantation perpendiculaire.
Nous avons trouvé que les parois sont de type de Bloch dans nos films de Ta|CoFeB(1
nm)|MgO, comme le prédit le modèle magnétostatique le plus simple, mais de type Néel
de chiralité gauche dans un film de Pt|Co(0.6 nm)|AlOx. Ce résultat fournit une preuve
expérimentale directe de l’existence d’un mécanisme qui stabilise des parois de Néel d’une
chiralité particulière, en l’occurrence l’interaction DM interfaciale.

Selon les théories actuelles [152], la présence d’une forte interaction DM stabilisant des
parois de Néel serait la clé de l’explication du déplacement particulièrement rapide des
parois dans des échantillons tels que Pt|Co(0.6 nm)|AlOx [132]. Or c’est principalement
ce phénomène qui est à l’origine de l’attrait des systèmes magnétiques ultraminces pour la
réalisation de dispositifs spintroniques rapides et à faible consommation d’énergie, tels que
la “racetrack memory”. Par conséquent, la capacité à déterminer la nature d’une paroi au
repos, de manière directe et indépendamment de toute hypothèse quant à la dynamique
des parois sous l’effet d’un courant électrique ou d’un champ magnétique, est un atout
crucial pour pouvoir optimiser les matériaux et processus en vue des applications. C’est
également un outil intéressant du point de vue fondamental, puisqu’il pourrait aider, en
modifiant les matériaux de différentes manières, à élucider l’origine de l’interaction DM.

3.4 Étude de la dynamique d’une paroi de domaine sous
l’effet d’un chauffage local

Un autre aspect des parois de domaine, qui est très important à la fois du point de
vue fondamental et dans le contexte des applications potentielles, est la question de leur
stabilité, ainsi que de la capacité à les positionner le long d’une piste avec une précision
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arbitraire. Cette question est notamment liée à l’influence des défauts structuraux dans
la piste magnétique, et à celle de la température.

Nous avons déjà remarqué plus haut que nos images de microscopie à centre NV
révèlent des parois qui ne sont pas parfaitement droites ni parfaitement perpendiculaire
à l’axe de la piste. Autrement dit, les parois n’ont pas la forme qui minimiserait l’énergie
dans une piste magnétique idéale, sans défaut. De plus, nous avons parfois observé, lors
d’acquisitions d’images de champ avec le microscope à centre NV, des “sauts” de la paroi
entre deux ou plusieurs positions différentes. Un exemple de cette observation est montré
dans la figure 3.15b, la figure 3.15a montrant l’image AFM correspondante. Au cours
de l’acquisition, la paroi semble en effet “sauter” plusieurs fois d’une position initiale à
une autre, située environ 300 nm plus loin, avant de revenir à sa position initiale. Cette
observation suggère deux conséquences remarquables dans le cas présent.

1. La paroi a une stabilité limitée, puisqu’elle ne reste pas dans une position donnée
plus longtemps que quelques minutes.

2. La paroi ne peut pas prendre toutes les positions possibles, puisqu’elle effectue ici
des sauts de 300 nm d’un seul coup.

C’est l’objet de cette section que d’étudier ces phénomènes. En particulier, nous allons
utiliser le microscope à centre NV pour mesurer précisément la position et la forme d’une
paroi, puis nous étudierons la stabilité et la dynamique des parois sous l’effet d’une per-
turbation locale [40]. Pour cela, nous utiliserons un échantillon de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO
identique à celui étudié précédemment, avec la composition stœchiométrique Co40Fe40B20

(cf. § 3.3.3). De plus, puisque nous sommes intéressés par des phénomènes dynamiques,
nous utiliserons la technique d’imagerie iso-champ plutôt que la cartographie complète du
champ, afin d’acquérir les images aussi rapidement que possible.

Dans un premier temps, nous décrirons une procédure d’ajustement des données qui
permet d’extraire la forme et la position des parois (§ 3.4.1). Puis nous analyserons la
dynamique des sauts d’une paroi, en fonction notamment de l’intensité du laser de mesure
(§ 3.4.2). À l’aide d’un modèle théorique, nous montrerons que ces sauts sont accélérés
par un effet de chauffage local induit par le laser (§ 3.4.3). Enfin, nous exploiterons ce
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Figure 3.15 – Image AFM (a) et carte de champ BNV correspondante (b) obtenue sur
une piste de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO. La hauteur de vol est ≈ 120 nm, et le centre NV est
orienté selon (θ = 102◦, φ = 27◦). En (a), la pointe AFM et le centre NV sont représentés
de manière schématique pour indiquer les axes lents et rapides du balayage. La paroi
semble “sauter” entre deux positions distinctes durant l’acquisition.
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nouveau degré de contrôle pour déplacer la paroi à l’aide du laser, et explorer ainsi le
paysage énergétique de la paroi (§ 3.4.4).

3.4.1 Reconstruction du profil de position d’une paroi

Dans un échantillon parfait, les parois de domaine devraient être parfaitement droites
et perpendiculaires au grand axe de la piste pour minimiser leur coût énergétique. Pour-
tant, nous avons constaté depuis le début de ce chapitre que dans les échantillons réels,
les parois ne suivent pas parfaitement cette forme idéale. Cela est dû à la présence de
défauts structuraux ou de fabrication dans la piste magnétique, qui modifient localement
le paysage énergétique, créant des “sites de piégeage” pour les parois.

En conséquence, une paroi ne peut se trouver, à l’équilibre, que dans un de ces sites de
piégeage, auquel correspond un certain “profil spatial de position”. Pour une paroi située
dans une piste dont le grand axe est parallèle à x, ce profil de position est caractérisé par
la fonction xp = f(y), où y ∈ [−w/2, w/2] et w est la largeur de la piste (figure 3.16a).
Ce profil de position contient non seulement la “forme” de la paroi, qui renseigne sur les
défauts se trouvant à proximité, mais aussi sa position moyenne le long de la piste, qui
est le paramètre important pour les applications. Nous allons présenter une méthode pour
estimer ce profil de position à partir des images de microscopie à centre NV.

Afin de minimiser le temps d’acquisition, nous enregistrerons non pas des cartes de
champ mais des images iso-champ différentielles, c’est-à-dire des images révélant deux
contours iso-champ (cf. § 2.3.2). La figure 3.16b montre quelques images iso-champ de
parois de domaine dans la piste de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO, où les contours correspondent
ici à BNV = 0.7 mT et BNV = 1.5 mT.

Pour extraire le profil de position d’une paroi xp(y) à partir de son image iso-champ, il
nous faut être capable de simuler l’image pour un profil test, puis ajuster ce profil afin que
l’image simulée reproduise au mieux les données. Par rapport aux simulations réalisées
précédemment (cf. § 3.3.3), la seule différence a priori est qu’il faut en plus appliquer la
réponse optique du centre NV à la carte de champ BNV afin d’obtenir l’image iso-champ,
comme expliqué dans l’annexe A (cf. § A.1.3).

Pour réaliser l’ajustement, le profil spatial de position du centre de la paroi, c’est-à-
dire la fonction xp(y), doit être ramené à un nombre fini de paramètres ajustables. Dans
notre exemple, la piste de largeur w = 1500 nm est divisée en N = 15 bandes de largeur
w/N = 100 nm, comme schématisé dans la figure 3.16a. Une paroi droite, parallèle à l’axe
y et centrée en x = xi, est placée dans chaque bande i. Les paramètres ajustables sont
donc l’ensemble de positions {xi}i=1..N .

En principe, il suffit donc d’ajuster les positions {xi} pour minimiser l’erreur entre
l’image simulée et l’image expérimentale. Cependant, il est important de veiller d’abord à
minimiser le temps de calcul d’une image. En effet, les simulations réalisées dans la section
3.3.3 nécessitent typiquement plusieurs heures de calcul, qui servent pour une moitié à
calculer la distribution d’aimantation d’équilibre M(x, y) avec le logiciel OOMMF, et pour
l’autre moitié à calculer le champ de fuite B(x, y) à une distance d. Une telle durée est
bien trop longue pour envisager l’ajustement d’un paramètre.

Pour réduire ce temps de calcul, nous allons simplifier le problème en ignorant la struc-
ture interne de la paroi, qui est une paroi de Bloch d’après les résultats de la section 3.3.3.
Cela revient à considérer la paroi comme abrupte, séparant deux domaines semi-infinis
aimantés uniformément (figure 3.16a). Comme discuté dans l’annexe A, cette approxima-
tion introduit une erreur de quelques pourcents, ce qui n’a pas d’effet significatif sur le
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Figure 3.16 – (c) Pour simuler les données, la piste magnétique est décomposée en un
ensemble de N fines bandes comprenant chacune une paroi abrupte, droite et horizontale.
(b) Images iso-champ de trois parois de domaine différentes dans une piste de Ta|CoFeB(1
nm)|MgO. (c) Images iso-champ calculées selon le modèle (a) et ajustées aux données (b),
en prenant les positions du centre des N parois comme paramètres libres. Les lignes bleues
superposées aux images représentent le profil de position issu de l’ajustement, ainsi que
les bords de la piste. Le centre NV est orienté selon (θ = 122◦, φ = 45◦), et la hauteur de
vol est d ≈ 110 nm.

résultat de l’ajustement (cf. § A.3.1).
Avec ce modèle de paroi abrupt, on peut alors utiliser les formules analytiques du

champ de fuite d’un domaine, données par l’équation (A.2). Il suffit ensuite de sommer
les contributions des 2N domaines, ce qui donne la distribution du champ de fuite de la
paroi, et finalement l’image iso-champ théorique. Le calcul d’une image prend quelques
secondes, et il est ainsi possible d’ajuster la simulation aux données avec un temps de
calcul de quelques heures.

La figure 3.16c montre le résultat des simulations ajustées aux données expérimentales
de la figure 3.16b, et montre un très bon accord avec l’expérience. Le profil de position
de la paroi fourni par l’ajustement est représenté en superposition des simulations dans
la figure 3.16c, et diffère significativement pour les trois parois montrées en exemples.
L’incertitude sur la position de chaque segment xi est de ≈ 20 nm en moyenne (erreur
standard) avec nos paramètres d’acquisition (50 ms par pixel). Cette incertitude pourrait
être réduite en intégrant plus longtemps par pixel afin d’augmenter le rapport signal-sur-
bruit. Précisons que xi donne une estimation de la position de la paroi moyennée sur la
largeur w/N = 100 nm de la bande i. Cependant, réduire cette largeur ne donnerait pas
plus d’information car la hauteur de vol d, de l’ordre de 100 nm, empêche le microscope
d’être sensible à des détails plus petit que d (cf. § 2.3.3). C’est d’ailleurs la raison pour
laquelle nous avons choisi N = 15.

Notons que la même procédure d’ajustement est également applicable à une carte com-
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plète de champ magnétique. Cependant, l’image iso-champ étant plus rapide à enregistrer
(cf. § 2.3.2), elle est moins sensible aux dérives thermiques et fournit donc une plus grande
précision dans la détermination des positions {xi}, ce qui la rend mieux adaptée pour une
caractérisation systématique de la forme des parois.

Nous allons maintenant étudier une paroi en particulier, que nous allons imager de
manière répétée par imagerie iso-champ. Nous utiliserons notamment la procédure d’ajus-
tement décrite dans cette section pour évaluer précisément les variations dans le temps
du profil de position de cette paroi.

3.4.2 Observation et analyse des sauts d’une paroi entre deux
sites de piégeage

Considérons l’image iso-champ située en haut dans la figure 3.16b. D’après l’ajuste-
ment (figure 3.16c), la paroi se trouve dans un site de piégeage, qu’on appellera site 1, qui
incline légèrement la paroi de ≈ 3◦ par rapport au profil de position “naturel”, parallèle à
l’axe y. En imageant cette paroi de manière “rapide” – 3 minutes d’acquisition par image
– et répétée, nous avons observé des sauts de la paroi entre deux sites de piégeage, le site
1 et un second site, que l’on appellera site 2. Un “film” complet d’une série de 21 images –
soit 63 minutes d’acquisition – est disponible dans la référence [175]. La figure 3.17 montre
quelques unes de ces images mettant en évidence ces sauts, qui ont lieu sur une échelle de
temps de plusieurs dizaines de minutes.

Ce phénomène stochastique, appelé généralement effet Barkhausen, correspond à des
sauts activés thermiquement au-dessus d’une barrière de potentiel. Il a déjà été observé par
diverses techniques dans des couches minces ferromagnétiques [176–179]. Il est observé ici
de manière directe – dans l’espace réel – dans un film ultramince, à température ambiante
et sans champ magnétique externe.

Des images plus résolues des deux états de la paroi sont montrées dans les figures 3.18a
et 3.18b. Les profils de position de la paroi dans chaque site, reconstruits par ajustement
des données (cf. § 3.4.1), sont représentés dans la figure 3.18c. Il ressort que le site 2
est plus incliné que le site 1, et que l’espacement entre les deux sites varie de 200 nm à
l’extrémité gauche de la paroi à 50 nm à l’extrémité droite.
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Figure 3.17 – Série d’images iso-champ (2 x 1.2 µm) obtenues consécutivement. Le temps
d’acquisition d’une image est de 3 minutes. Seules quelques images de la série complète
sont montrées ici, mettant en évidence les sauts de la paroi du site 1 vers le site 2, puis
du site 2 vers le site 1. Les images ont été corrigées des dérives thermiques de la pointe
AFM par rapport à l’échantillon en corrélant les images AFM. La puissance du laser à
l’entrée de l’objectif est de 400 µW.
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Plutôt que d’imager la paroi complète, il est possible d’observer son évolution tem-
porelle en mesurant le signal en un point fixe de l’échantillon. Cela permet d’obtenir des
traces télégraphiques comme celles de la figure 3.18d, obtenues en balayant la pointe AFM
dans une petite région au-dessus du site 2. Le signal présente des variations abruptes entre
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Figure 3.18 – (a,b) Images iso-champ de la paroi dans le site 1 (a) et dans le site 2
(b). (c) Image AFM correspondant à la même zone qu’en (a) et (b). Les lignes noires
sont les profils de position reconstruits à partir de (a) et (b), indiquant que les deux
sites de piégeage sont séparés de 200 nm au plus. (d) Traces télégraphiques obtenues en
répétant des images de 200 x 200 nm (carrés noirs dans (a) et (b)) et en intégrant le signal
dans les rectangles pointillés. Le signal est positif (resp. négatif) lorsque la paroi est dans
le site 1 (resp. site 2). Les points de la trace résultante sont séparés de 10 secondes et
correspondent chacun à 3 secondes d’intégration. Avant d’intégrer spatialement le signal,
les images sont corrigées des dérives thermiques en corrélant les images AFM. Les trois
traces correspondent à des puissances laser différentes, 250, 640 et 1250 µW de haut en
bas. (e) Modèle phénoménologique proposé pour interpréter les observations. L’énergie de
la paroi en fonction de sa position moyenne le long de la piste présente deux minimums
locaux correspondant aux sites de piégeage 1 et 2. Le laser, focalisé sur le site 2, tend à
approfondir le site 2 et à abaisser la barrière d’énergie qui sépare les deux sites, favorisant
ainsi le piégeage de la paroi dans le site 2.
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deux niveaux distincts, traduisant les sauts de la paroi par-dessus une barrière d’énergie.
De manière surprenante, la dynamique du processus de saut semble dépendre fortement

de la puissance du laser PL qui sert à exciter le centre NV. Celui-ci est focalisé sur la
pointe, qui est positionnée approximativement au-dessus du site 2 pour les mesures de la
figure 3.18d. Les traces obtenues avec trois puissances laser différentes suggèrent que le
temps de vie du site 2 augmente avec la puissance, tandis que celui du site 1 diminue. À la
puissance maximum PL = 1250 µW, la paroi reste même dans le site 2 sans revenir vers le
site 1. Aucun évènement 2 → 1 n’a ainsi été observé après 3 heures d’attente dans la même
position. En revanche, si le laser est soudainement éteint (PL = 0), la paroi relaxe vers le
site 1 avec un temps caractéristique de 10 minutes 1 et y reste (pas d’évènement 1 → 2
observé après 3 heures d’attente). On peut déduire de ces observations que, en l’absence
du laser, le site 1 est thermodynamiquement stable à température ambiante, tandis que le
site 2 est métastable, avec un temps de vie de 10 minutes. Quant au laser, ici focalisé sur
le site 2, il tend à stabiliser la paroi dans le site 2, comme illustré schématiquement par le
modèle à deux puits de potentiel proposé dans la figure 3.18e. Ce modèle et le mécanisme
sous-jacent seront discutés plus en détail dans la section 3.4.3.

Mesure des taux de transition

Pour quantifier et analyser plus précisément la dynamique de la paroi sous l’effet
du laser, nous avons cherché à mesurer les taux de transition de la paroi d’un site de
piégeage vers l’autre, en fonction d’une part de la position de la pointe – et donc du laser,
qui est toujours focalisé sur la pointe – et d’autre part de la puissance du laser PL. En
particulier, nous avons examiné le cas où la pointe est positionnée essentiellement au-
dessus du site 2, comme montré dans la figure 3.19a (images de gauche), et le cas où elle
est placée essentiellement au-dessus du site 1, comme montré dans la figure 3.19a (images
de droite). La position exacte de la pointe est choisie dans les deux cas de sorte à pouvoir
déterminer sans ambiguïté, via le signal iso-champ, le site de piégeage dans lequel la paroi
se trouve à un instant donné. Nous souhaitons donc mesurer les taux de transition Γki→j

du site i vers le site j avec la pointe placé au-dessus du site k pour i, j, k = 1, 2 et i 6= j,
soit quatre taux différents.

Étant donné que les sauts de la paroi sont des processus stochastiques, il est nécessaire
d’accumuler un grand nombre d’évènements afin d’en extraire un taux caractéristique.
Cela est en principe possible à partir de traces télégraphiques telles que celle de la fi-
gure 3.18d, mais la lenteur du processus ne permet pas d’accumuler un nombre suffisant
d’évènements.

Pour mesurer Γ1
2→1 et Γ2

1→2, nous avons donc procédé comme illustré dans la fi-
gure 3.20b. Partant de la paroi dans le site 1 et la pointe sur le site 2, le signal iso-champ
est mesuré continument jusqu’à ce qu’un changement de site 1 → 2 soit observé, fournis-
sant une valeur du délai t21→2. La pointe est ensuite déplacée vers le site 2, et le signal
iso-champ est mesuré continument jusqu’à ce qu’un changement de site 2 → 1 soit ob-
servé, fournissant une valeur du délai t12→1. En répétant cette procédure de nombreuses fois
(≥ 10 pour chaque valeur de PL), on peut construire simultanément les distributions des
délais t21→2 et t12→1. À partir des histogrammes (figure 3.19c), on peut ensuite construire
la fonction de distribution cumulative P (tji→j) (figure 3.19d). Celle-ci peut être ajustée
par une fonction exponentielle avec un taux caractéristique Γki→j, soit

P (tki→j) = 1− exp(−Γki→jt
k
i→j) . (3.27)

1. La procédure de mesure sera détaillée plus bas.
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Le résultat des mesures de Γ1
2→1 et Γ2

1→2 est montré dans les figures 3.20a et 3.20b,
respectivement. On voit que ces taux de transition augmentent de manière exponentielle
avec PL, avec des taux dépassant 0.1 Hz à la puissance maximum, soit un temps ca-
ractéristique < 10 secondes. Ce comportement montre que le laser tend à accélérer la
dynamique de saut de la paroi vers le site illuminé par le laser.

Dans le même temps, nous avons observé que les taux de transition vers le site non illu-
miné par le laser (Γ2

2→1 et Γ1
1→2) restent très faibles, voire diminuent lorsque PL augmente.

Comme ces taux sont très faibles, il est difficile d’accumuler assez d’évènements pour les
estimer de manière précise. À partir de traces télégraphiques comme celles montrées dans
la figure 3.18d, il est néanmoins possible de tirer des ordres de grandeur. Lorsque la pointe
est positionnée sur le site 1 et une fois la paroi dans le site 1, aucun évènement 1 → 2 n’est
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Figure 3.19 – (a) Images iso-champ de la paroi dans les sites 1 et 2. (b) Images iso-
champ obtenues lorsque la fenêtre de balayage est réduite au carré rouge indiqué en (a).
Les flèches décrivent la séquence suivie pour obtenir les histogrammes des délais t21→2 et
t12→1. (c) Exemples d’histogrammes des délais t12→1 avant un saut de la paroi du site 2
vers le site 1, avec la pointe positionnée au-dessus du site 1, comme indiqué en (a) sur
les deux images de droite. Sont montrés les cas PL = 835 et 1250 µW. (d) Exemples de
fonctions de distribution cumulatives des délais t12→1 obtenues à partir des histogrammes.
Sont montrés les cas PL = 0, 835 et 1250 µW. Les lignes continues sont l’ajustement par
une simple décroissance exponentielle de taux caractéristique Γ1

2→1.
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observé même après 3 heures de mesure continue, quelque soit la puissance PL utilisée.
On en déduit une limite supérieure Γ1

1→2 < 10−4 Hz. De même, lorsque la pointe est sur
le site 2 et une fois la paroi dans le site 2, aucun évènement 2 → 1 n’est observé même
après 3 heures de mesure continue, pour des puissances laser au-delà de ≈ 900 µW. À
plus basse puissance cependant, des sauts 2 → 1 sont observés sur une échelle de temps
de plusieurs dizaines de minutes, comme illustré par les traces de la figure 3.18d. À partir
de ces évènements, on déduit que Γ2

2→1 se trouve dans la gamme 10−3 − 10−4 Hz pour
PL < 900 µW.

Enfin, pour le cas particulier PL = 0, c’est-à-dire en l’absence d’excitation laser, le
taux Γ2

2→1 = Γ1
2→1 a été obtenu de la manière suivante. La paroi est d’abord préparée

dans le site 2 en utilisant une forte puissance laser, le laser est éteint, puis l’état de la
paroi est vérifié toutes les 2 minutes en allumant le laser pendant 5 secondes avec une
puissance aussi faible que possible (PL = 250 µW), jusqu’à ce que la paroi saute vers
le site 1. En répétant cette séquence 10 fois, nous avons estimé un taux caractéristique
Γ2→1(PL = 0) = 1.8(1) ·10−3 Hz, soit un temps caractéristique d’environ 10 minutes. Cela
signifie que le site 2 est en fait métastable, tandis que le site 1, qui lui ne relaxe jamais en
l’absence du laser sur les échelles de temps des expériences, est stable. Cela signifie aussi
que les sauts observés dans la figure 3.17 n’ont lieu que parce que le laser a une puissance
finie, non nulle. De ce point de vue, l’imagerie par microscopie à centre NV est, dans ce
cas particulier au moins, légèrement perturbative.

Les résultats des mesures des quatre taux Γki→j sont résumés dans les figures 3.20a et
3.20b. Ils confirment que le laser tend à attirer la paroi dans le site de piégeage qui est
illuminé par le laser, comme décrit par le modèle phénoménologique de la figure 3.18e.
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Nous allons maintenant proposer une interprétation de ce phénomène, puis nous montre-
rons que le contrôle de cette dynamique de paroi peut être utilisé comme une ressource
pour cartographier les sites de piégeage dans la piste magnétique.

3.4.3 Modèle de la dynamique de paroi sous l’effet du laser

Dans la figure 3.18e, nous avons proposé un modèle phénoménologique simple qui ex-
plique qualitativement les observations expérimentales. Les deux sites de piégeage agissent
comme des puits de potentiel pour la paroi, séparés par une barrière. À la température
T > 0, il existe une probabilité non nulle pour que la paroi “saute” d’un puits à l’autre,
qui est proportionnelle au facteur d’Arrhenius, soit

Γ ∝ exp(−∆E/kBT ) , (3.28)

où ∆E est la hauteur de la barrière à franchir et kBT est l’énergie thermique, avec kB la
constante de Boltzmann. L’évolution des taux de transition en fonction de la puissance du
laser (figures 3.20c et 3.20d) suggèrent que le laser tend à diminuer localement l’énergie
de la paroi, ce qui a pour effet de creuser le puits illuminé et d’abaisser la barrière. Le
résultat net est que le laser tend à attirer la paroi vers le site illuminé et à la stabiliser
dans ce site.

La question qui se pose maintenant est de savoir s’il existe un mécanisme physique
qui pourrait supporter, qualitativement et quantitativement, l’hypothèse d’une énergie
de paroi abaissée localement par le laser. Nous allons montrer que le chauffage local de
la couche magnétique induit par le laser apparaît comme un mécanisme plausible pour
expliquer les observations expérimentales.

Élévation de température induite par le laser

L’un des effets attendus du laser sur la piste magnétique est un échauffement local,
puisqu’une puissance de l’ordre du milliwatt est focalisée sur une surface de l’ordre du µm2.
Pour quantifier cet échauffement, nous avons utilisé le centre NV comme thermomètre
de taille nanométrique [180–182]. Il a en effet été observé récemment que le paramètre
de clivage axial D, qui correspond à l’interaction spin-spin entre les deux électrons non
appariés du centre NV (cf. § 1.3.1), varie avec la température [183]. Autour de T = 300
K, cette variation, qui est essentiellement une conséquence de la dilatation thermique du
cristal de diamant [184], vaut

dD

dT
≈ −75 kHz/K . (3.29)

Nous avons placé le centre NV au-dessus de la piste magnétique (figure 3.21a) et
avons enregistré des spectres ESR en fonction de la puissance laser PL (figure 3.21b). Les
spectres ESR sont ajustés par une somme de deux fonctions gaussiennes, ce qui fournit
les fréquences de résonance f+ et f−. Le paramètre D est simplement la moyenne de ces
deux fréquences, D = (f+ + f−)/2. La figure 3.21c montre que D diminue de manière
approximativement linéaire lorsque PL augmente. En convertissant la variation de D en
variation de température ∆T à l’aide de l’équation (3.29), on trouve que ∆T augmente
avec PL selon une pente

∆T

PL
≈ 22 K/mW . (3.30)

Il y a donc une élévation significative de la température au niveau du centre NV, c’est-
à-dire à environ 100 nm au-dessus de la surface de l’échantillon. Bien que nous n’ayons
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Figure 3.21 – (a) La température est mesurée en fonction de la puissance du laser PL,
en plaçant la pointe au-dessus de la piste magnétique et en enregistrant des spectres
ESR du centre NV. (b) Exemples de spectres ESR enregistrés à différentes puissances
laser, montrant la diminution du paramètre de clivage axial D lorsque PL augmente. (c)
Évolution de D avec la puissance du laser. La variation de température correspondante
∆T est déduite en utilisant le facteur de conversion de -75 kHz/K mesuré par Acosta et
collègues autour de 300 K [183]. La ligne continue est un ajustement linéaire, indiquant
une pente de 21.6(4) K/mW.

pas accès directement à la température à l’intérieur de la piste, on peut supposer que
l’échauffement y est également significatif et du même ordre de grandeur qu’au niveau
du centre NV. Nous allons maintenant voir comment cet échauffement local se traduit au
niveau de la dynamique de la paroi.

Paysage de potentiel

Nous décrivons ici les grandes lignes du modèle développé par Joo-Von Kim, de l’Insti-
tut d’Electronique Fondamentale à Orsay. Les détails du calcul peuvent être trouvés dans
la référence [40]. Dans un modèle à une dimension, la paroi, caractérisée par une position
moyenne q le long de la piste, voit un paysage de potentiel de la forme

V (q) = −V1[T (q1)] sech2

(

q − q1
∆p

)

− V2[T (q2)] sech2

(

q − q2
∆p

)

+ S(q)σtot[T (q)] , (3.31)

où T (q) est le profil spatial de température. Les deux premiers termes sont les puits de
potentiel correspondant aux deux sites de piégeage 1 et 2, avec ∆p la largeur de la paroi
comme définie dans la section 3.2.1. Les centres des puits q1 et q2 sont tels que q2−q1 ≈ 140
nm d’après la figure 3.18c, et les forces de piégeage V1 et V2 dépendent de la température
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locale. Le troisième terme dans l’équation (3.31) est l’énergie “intrinsèque” de la paroi,
indépendamment du piégeage. Elle s’exprime comme le produit de l’énergie par unité
de surface σtot, qui dépend de la température locale, par la surface de la paroi S(q) (cf.
§ 3.2.1). Cette dernière dépend de la position puisque la paroi se déforme en passant du
site 1 au site 2 (figure 3.18c), augmentant sa surface de S(q1) ≈ 1506 nm2 à S(q2) ≈ 1520
nm2. C’est d’ailleurs principalement pour cette raison que le site 1 est plus stable que le
site 2.

Les dépendances en température de Vi(T ) et σtot(T ) peuvent être reliées aux variations
de l’aimantation à saturation Ms(T ) selon

Vi(T ) = Vi,0

[

Ms(T )

Ms(0)

]

(3.32)

σtot(T ) = σtot,0

[

Ms(T )

Ms(0)

]2

, (3.33)

où Vi,0 = (3
√
3/2)µ0Ms(0)Hp,iS∆p avec Hp,i le champ de dépiégeage associé au puits i.

Hp,i correspond au champ magnétique à appliquer selon z pour que la barrière disparaisse.
La densité surfacique d’énergie σtot,0 est celle d’une paroi de Bloch, donnée par σtot,0 =
4
√
AKeff , où A est la constante d’échange et Keff la constante d’anisotropie effective (cf.

§ 3.2.1). La relation (3.32) vient du fait que le champ de dépiégeage est indépendant de
la température, tandis que la relation (3.33) vient de l’observation empirique que σtot(T )
varie comme [Ms(T )]

2 [40, 172].

Il suffit donc de connaître la fonction Ms(T ) pour déterminer la dépendance en tem-
pérature du paysage de potentiel (3.31). Or celle-ci peut être mesurée directement par
magnétométrie à SQUID, comme le montre la figure 3.22. L’extrapolation des données
permet d’estimer avec une bonne précision l’effet d’un échauffement jusqu’à 50 K au-
dessus de la température ambiante. C’est cette extrapolation qui sera utilisée dans la
suite.
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Figure 3.22 – Aimantation à saturation en fonction de la température. Les symboles
carrés sont les mesures SQUID entre 4 K et 300 K, tandis que la ligne continue est un
ajustement par une fonction spline avec une extrapolation jusqu’à 350 K.
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Influence de l’échauffement local

L’effet du laser est de modifier le profil de température T (q). Nous supposerons que
l’échauffement induit par le laser suit le profil gaussien du spot laser, soit

T (q) = T0

(

1 + a(PL) exp
[

−2(q − qL)
2

w2
L

])

, (3.34)

où a est une constante phénoménologique qui convertit la puissance laser PL en une
variation de température, T0 = 300 K, qL est la position du centre du spot laser, et wL
est la taille caractéristique du spot sur l’échantillon, mesurée expérimentalement comme
étant wL ≈ 330 nm.

La fonction de potentiel (3.31), qui tient compte de la dépendance en température
Ms(T ), est tracée dans les figures 3.23a et 3.23b pour différents niveaux de chauffage in-
duit par le laser. Quand le laser est focalisé du côté du site 1 (figure 3.23a), le minimum du
potentiel au site 1 diminue progressivement en fonction de la puissance du laser et la hau-
teur de la barrière protégeant le site 2 diminue, conséquences de la diminution de l’énergie
de la paroi induite par l’augmentation locale de température. Un phénomène similaire se
produit lorsque le laser est focalisé du côté du site 2 (figure 3.23b). Ce résultat donne
une base quantitative à l’interprétation qualitative de l’effet du laser donnée initialement
(cf. figure 3.18e). Notons que dans le régime considéré ici, le paysage de potentiel reste
dominé par les sites de piégeage. Le laser agit essentiellement comme une perturbation
qui affecte la profondeur des puits de piégeage et la hauteur des barrières.
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Figure 3.23 – Paysage énergétique de la paroi V (q) en présence d’un chauffage induit
par laser. Les deux puits ont des champs de dépiégeage µ0Hp,1 = 1.1 mT et µ0Hp,2 = 1.8
mT, choisis pour ajuster au mieux les taux de transition mesurés à PL = 0. Le paysage
est montré pour le cas où le laser est focalisé en qL = −150 nm (a) et qL = 200 nm (b),
comme indiqué par les lignes vertes, afin de mimer au mieux l’expérience. Un décalage
vertical est appliqué aux différentes courbes pour faciliter leur comparaison. Le coefficient
de chauffage est varié entre a = 0 (pas de chauffage) et a = 0.04 (augmentation de 12 K
au centre du faisceau laser).

Taux de transition

Les taux de transition entre les deux puits de potentiel peuvent être calculés à partir
de la fonction de potentiel (3.31). Pour cela, la méthode de Kramer est appliquée au
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modèle stochastique unidimensionnel de la dynamique de la paroi. Les détails du calcul
et les formules finales pour les taux de transition sont données dans la référence [40].
Elles font notamment apparaître le facteur d’Arrhenius exp(−∆E/kBT ), où ∆E est la
hauteur apparente de la barrière. Les paramètres magnétiques du matériau utilisés dans
le calcul sont pris de la référence [171]. Les paramètres libres restants sont les champs de
dépiégeage µ0Hp,1 et µ0Hp,2 ainsi que le coefficient de chauffage a

PL . Les deux premiers
sont choisis de manière à reproduire les taux de transition mesurés expérimentalement
pour PL = 0, ce qui donne µ0Hp,1 = 1.1 mT et µ0Hp,2 = 1.8 mT, en bon accord avec les
valeurs observées typiquement dans ce type d’échantillon [130]. Ces champs représentent
les forces intrinsèques de piégeage au niveau de chaque site, et servent à calibrer le calcul
des taux de transition.

Dans un second temps, le coefficient a
PL est ajusté pour reproduire au mieux les données

des figures 3.20c et 3.20d. On trouve a
PL ≈ 20 W−1, ce qui correspond à une augmentation

de température de 6 K/mW dans la piste magnétique au niveau du centre du faisceau
laser. Ceci est en accord raisonnable avec l’augmentation de 20 K/mW mesurée au niveau
du centre NV, et confirme que le chauffage par laser est un mécanisme très plausible pour
expliquer le piégeage de la paroi par le laser.

3.4.4 Application à la cartographie des sites de piégeage

Nous avons vu que le laser utilisé dans la microscopie à centre NV peut affecter locale-
ment les propriétés magnétiques de l’échantillon et, à puissance suffisante, peut attirer et
stabiliser une paroi dans un site de piégeage voisin du site d’origine. Nous allons mainte-
nant voir comment il est possible d’exploiter ce nouveau degré de contrôle pour explorer
le piégeage dans la piste magnétique.

En effet, en déplaçant la pointe – et donc le laser – le long de la piste avec une puissance
laser suffisamment élevée, typiquement PL > 1 mW, la paroi est forcée en permanence à
sauter vers le site de piégeage le plus proche de la pointe, sautant ainsi de site en site en
suivant la direction de balayage. Ceci est illustré dans la figure 3.24a, qui montre quelques
étapes intermédiaires au cours de l’acquisition d’une image iso-champ de la piste. On
observe, en temps réel 2, la paroi qui saute de site en site à mesure que la pointe est
déplacée du haut vers le bas de la piste. Cela permet de visualiser directement les sites
de piégeage disponibles dans la portion de piste imagée 3. Pour étudier un site particulier,
il est possible de “tirer” la paroi jusqu’à ce site en utilisant une forte puissance laser,
puis d’éteindre le laser dès que la paroi est piégée dans le site en question. À la suite de
cette préparation assistée par laser, on peut alors imager la paroi sans la perturber ni la
déplacer en utilisant une puissance laser suffisamment faible, typiquement PL = 250 µW.

Nous avons utilisé cette technique de préparation-imagerie pour cartographier les sites
de piégeage présents dans une portion de piste de 2 µm de long. Nous avons ainsi iden-
tifié clairement 6 sites de piégeage, montrés dans la figure 3.24b. Hormis le site 2 qui est
métastable, puisqu’il relaxe vers le site 1 avec un temps caractéristique de 10 minutes,
les 5 autres sites sont stables à température ambiante, c’est-à-dire qu’aucun saut vers un
site voisin n’est observé, en l’absence du laser, pendant une durée de plusieurs heures. À

2. L’expression “temps réel” est employée ici pour signifier que les sauts de la paroi sont visibles au
cours de l’acquisition et non pas par traitement ultérieur. La dynamique d’un saut individuel, de temps
caractéristique sub-nanoseconde, n’est bien sûr pas résolue dans nos expériences.

3. L’image qui figure en couverture de ce manuscrit est une vue d’artiste de ce phénomène, réalisée
par Joo-Von Kim.
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Figure 3.24 – (a) Illustration du contrôle de la position de la paroi par le laser. Les
images sont des instantanés obtenus au cours de l’acquisition d’une image iso-champ de
la piste à forte puissance laser (PL = 1250 µW). À mesure que la pointe se déplace le long
de la piste de haut en bas, la paroi saute de site en site, attirée par le laser focalisé sur
la pointe. (b) Images iso-champ obtenues à basse puissance (PL = 250 µW) après avoir
préparé la paroi dans chacun des 6 sites de piégeage stables ou métastables identifiés dans
cette portion de piste. (c) Carte des profils de position des 6 sites de piégeage (lignes
noires), superposés à l’image AFM.

l’inverse, des sites intermédiaires peuvent être aperçus lors du balayage à haute puissance
(figure 3.24a), mais ceux-ci ne sont pas assez profonds pour stabiliser la paroi à tempé-
rature ambiante, qui relaxe donc rapidement, en quelques secondes au plus, vers un site
voisin stable.

À partir des images des 6 sites stables (figure 3.24b), on peut finalement reconstruire les
profils de position xp(y) de ces sites, comme montré dans la figure 3.24c en superposition
de l’image AFM. Les parois sont à chaque fois légèrement déformées, mais restent proches
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de la forme idéale parallèle à y. De plus, la densité de sites de piégeage est relativement
faible : il y a en moyenne un site stable tous les 300 nm, ce qui est bien plus faible que dans
d’autres systèmes de matériaux à anisotropie perpendiculaire tels que Co/Pt, Co/Pd ou
Co/Ni [130]. Ce degré de désordre indique une très faible densité de défauts structuraux et
exclue la rugosité des bords de la piste magnétique comme source principale de piégeage.
En revanche, le détail microscopique de ces défauts structuraux – texture cristalline, joints
de grain, rugosité d’interface, etc. – et leur contribution au piégeage reste à clarifier [185].

Cette technique de cartographie des sites de piégeage pourrait permettre d’optimiser
les propriétés des couches magnétiques, notamment dans le contexte du développement de
la “racetrack memory”. En effet, le but ici est de créer des sites de piégeage régulièrement
espacés les uns des autres, avec un espacement le plus petit possible. En termes de réso-
lution spatiale, la microscope à centre NV permet ainsi de gagner un ordre de grandeur
par rapport à la technique d’imagerie standard pour les films ultraminces, la microscopie
magnéto-optique à effet Kerr.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons employé le microscope à centre NV pour imager et
étudier des parois de domaine dans des couches ultraminces à aimantation perpendiculaire.
Nous avons en particulier développé une méthode qui permet de déterminer la nature
d’une paroi au repos, ce qui constitue une avancée importante pour mieux comprendre
et optimiser les processus de déplacement des parois par un courant électrique, avec des
implications à la fois sur le plan fondamental et technologique. Nous avons également
montré que le microscope à centre NV permet de déclencher et d’observer in situ les
sauts d’une paroi entre différents sites de piégeage adjacents. Cette technique permet de
cartographier les sites de piégeage dans une piste magnétique, ce qui est également un
enjeu important pour les applications.

Ces résultats montrent que le microscope à centre NV est un instrument tout à fait
pertinent pour l’étude des couches ferromagnétiques ultraminces, qui permet d’ores et déjà
d’aller bien au-delà de ce qu’il est possible de faire avec les autres techniques existantes.
Le microscope à centre NV se présente donc comme un outil de choix pour les futurs axes
de recherche du domaine, en particulier pour la détection et l’étude des skyrmions dans
les couches ultraminces [158].

En outre, on peut anticiper que les méthodes d’analyse des mesures de champ intro-
duites dans ce chapitre, qui nous ont permis de déterminer la nature d’une paroi, peuvent
être adaptées à d’autres types d’objets magnétiques pour lesquels il existe une inconnue
quant à la distribution de l’aimantation. Un exemple notable concerne les couches minces
multiferroïques telles que BiFeO3. La question de savoir comment le couplage magnéto-
électrique affecte le profil de l’aimantation dans les parois des domaines ferroélectriques
est actuellement ouverte [120], et pourrait en principe être adressée par microscopie à
centre NV.
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CHAPITRE4
Détection du bruit magnétique avec le

centre NV du diamant par relaxométrie

de spin
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4.1 Introduction

Dans les chapitres précédents, nous nous sommes essentiellement concentrés sur l’uti-
lisation du centre NV du diamant pour la mesure de champs magnétiques statiques. En
intégrant un centre NV dans un microscope à sonde locale, nous avons en particulier
cartographié le champ de fuite statique produit par des échantillons ferromagnétiques.
Cependant, une vaste classe de matériaux et d’échantillons ne produit pas de champ sta-
tique mais plutôt un champ fluctuant aléatoirement, qui s’annule en moyenne. Il s’agit
des échantillons paramagnétiques, incluant un grand nombre de molécules et espèces bio-
logiques.

Dans ce chapitre, nous allons voir que le centre NV peut également être utilisé pour
détecter les fluctuations du champ magnétique, ou “bruit magnétique”. Nous nous fo-
caliserons sur une méthode en particulier, basée sur la mesure du temps de relaxation
longitudinale du spin du centre NV, noté T1 [41]. Cette méthode, qui utilise des moyens
purement optiques, est sensible au bruit magnétique à la fréquence de transition de spin
du centre NV, soit à ∼ 3 GHz. Nous commencerons par décrire la méthode pour mesurer
le temps T1, puis étudierons les variations de T1 pour les centres NV dans les nanodia-
mants (§ 4.2). La corrélation avec la taille du nanodiamant suggère que la relaxation est
principalement causée par des moments magnétiques fluctuants localisés sur la surface du
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nanodiamant. Nous montrerons ensuite que l’ajout de molécules paramagnétiques sur la
surface des nanodiamants mène à une réduction de T1, démontrant ainsi que la relaxo-
métrie de spin renseigne sur le bruit magnétique local (§ 4.3). Les possibilités offertes par
cette méthode de relaxométrie, ainsi que par d’autres techniques similaires développées
récemment, seront également discutées.

4.2 Relaxation de spin du centre NV dans les nanodia-
mants

Le temps de relaxation longitudinale d’un spin, noté T1, est le temps caractéristique
qui décrit la relaxation d’un état polarisé vers l’équilibre thermodynamique. Dans le cas
du centre NV à température ambiante, l’énergie thermique kBT est telle que kBT ≫ hD,
où D est le paramètre de clivage axial qui sépare l’état |ms = 0〉 du doublet |ms = ±1〉
(cf. § 1.3.1). À l’équilibre, le spin électronique du centre NV est donc dans un mélange
statistique équilibré des trois états de spin |ms = 0,±1〉. Après une impulsion laser, le
spin est efficacement polarisé dans l’état |ms = 0〉 (cf. § 1.2.2). Le temps T1 décrit donc
le retour à l’équilibre à partir de cet état polarisé.

Dans cette section, nous décrivons d’abord la procédure permettant de mesurer le
temps T1 en utilisant les propriétés optiques du centre NV (§ 4.2.1). Nous chercherons
ensuite à déterminer le mécanisme qui gouverne la relaxation de spin des centres NV dans
les nanodiamants. Pour cela, nous étudierons l’évolution de T1 en fonction de la taille
du nanodiamant (§ 4.2.2), puis proposerons un modèle pour expliquer les observations
expérimentales (§ 4.2.3).

4.2.1 Mesure optique du temps de relaxation de spin T1

Le temps de relaxation longitudinale du spin électronique du centre NV peut être me-
suré de manière purement optique, en observant la fluorescence du centre NV en réponse à
une séquence d’impulsions laser microsecondes. Expérimentalement, le seul élément qu’il
faut ajouter au microscope confocal utilisé dans les chapitres précédents (cf. § 1.4.2) est un
modulateur acousto-optique (AA Opto-Electronic MT200-A0,5-VIS). Ce modulateur, qui
a un temps de montée/descente de l’ordre de 10 ns, permet de générer des séquences d’im-
pulsions arbitraires à partir d’un laser continu (figure 4.1a). L’appareillage électronique
associé comprend un générateur d’impulsions programmable (SpinCore PulseBlasterESR-
PRO, résolution 2.5 ns) et un module de comptage résolu en temps (FastComTec P7887,
résolution 250 ps).

Le principe de la mesure repose sur la séquence schématisée dans la figure 4.1b. Après
initialisation dans l’état de spin |ms = 0〉 avec une impulsion laser de durée 3 µs, le
centre NV est laissé dans le noir pendant une durée τ . L’état du spin électronique est
alors lu en mesurant la fluorescence émise lors d’une seconde impulsion laser de même
durée, bénéficiant du fait que l’état |ms = 0〉 est un état brillant alors que les états
|ms = ±1〉 sont des états sombres (cf. § 1.2.2). Pendant le temps d’attente τ , le spin a une
certaine probabilité d’effectuer un saut de l’état |ms = 0〉 vers l’un des états |ms = ±1〉. La
séquence est répétée un grand nombre de fois de manière à obtenir la probabilité moyenne
d’occupation de l’état |ms = 0〉. En variant le temps d’attente τ , il est donc possible
d’observer directement la relaxation vers un mélange statistique des états |ms = 0,±1〉,
avec un temps caractéristique T1.
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Figure 4.1 – (a) Schéma de l’expérience. Un modulateur acousto-optique (MAO) permet
de générer des séquences arbitraires d’impulsions laser de quelques microsecondes pour
exciter le centre NV. La fluorescence est mesurée en fonction du temps avec une pho-
todiode à avalanche et un module de comptage synchronisé à la séquence d’impulsions.
MD : miroir dichroïque. (b) Séquence utilisée pour sonder la dynamique de relaxation de
spin du centre NV. Une première impulsion laser initialise l’état de spin puis, après un
temps d’attente τ , une deuxième impulsion lit l’état de spin. (c) Traces temporelles de
fluorescence obtenues lors de l’impulsion de lecture après deux temps d’attente différents.
Le signal est accumulé sur un grand nombre de répétitions de la même séquence (typique-
ment 107 répétitions). La région bleutée représente la fenêtre d’intégration utilisée pour
tracer la courbe de relaxation I(τ).

Des traces de fluorescence typiques enregistrées lors de l’impulsion de lecture, pour
un centre NV dans un nanodiamant, sont montrées dans la figure 4.1c. Ces traces font
apparaître un régime transitoire d’une durée d’environ 500 ns, dont la forme dépend du
temps d’attente τ précédent l’impulsion, suivi d’un régime stationnaire indépendant de τ .
Dans ce régime stationnaire, le centre NV est efficacement polarisé en spin dans l’état
|ms = 0〉 des niveaux fondamental et excité, mais une partie significative des populations
se trouve également dans l’état métastable (cf. § 1.4.2).

Le régime transitoire dépend des populations initiales du centre NV. Dans l’exemple de
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la figure 4.1c, après un délai τ = 3 µs le centre NV a quasiment complètement relaxé vers
l’équilibre, c’est-à-dire vers un mélange équilibré des états |ms = 0,±1〉. Cela résulte en
un faible taux de fluorescence, qui augmente ensuite vers le taux stationnaire en raison de
la polarisation progressive de l’état de spin. À l’inverse, après un délai τ = 0.3 µs le centre
NV est encore fortement polarisé dans l’état |ms = 0〉 du niveau fondamental, résultant
en un fort taux de fluorescence. Ce pic de fluorescence est suivi d’une décroissance liée à
l’établissement progressif d’une population dans le niveau métastable.

Pour estimer le degré de polarisation du spin, le signal de fluorescence est intégré au
début de l’impulsion, dans une fenêtre de durée typique Tint = 300 ns (zone bleutée dans
la figure 4.1c). En traçant le signal intégré en fonction du délai τ , on obtient alors une
courbe de relaxation notée I(τ). La figure 4.2a montre un résultat typique de courbe de
relaxation I(τ) enregistrée pour un centre NV dans un nanodiamant. Deux dynamiques
distinctes sont observées. Aux temps courts, I(τ) augmente en raison de la relaxation de la
population du niveau métastable vers le niveau fondamental, avec un temps caractéristique
Tm ≈ 200 ns. Aux temps longs (τ ≫ Tm), le signal décroît en raison de la relaxation de
spin au sein de ce niveau fondamental, caractérisée par la constante de temps T1. Nous
allons maintenant établir un modèle simplifié de la dynamique du centre NV permettant
de comprendre de façon quantitative cette observation expérimentale.

Dynamique du centre NV dans le noir

D’après le modèle développé au chapitre 1 (cf. § 1.4.1), le taux de fluorescence au
début de l’impulsion laser de lecture peut s’écrire comme

I(τ) ≈ A0n0(τ) + A1[n+1(τ) + n−1(τ)] , (4.1)

où A0 et A1 sont les taux de fluorescence associés aux états de spin |ms = 0〉 et |ms = ±1〉
du niveau fondamental, respectivement, et n0,±1(τ) sont les populations de ces états juste
avant l’impulsion. L’une des propriétés fondamentales du centre NV est que A1 < A0,
ce qui permet la lecture optique de l’état de spin. Le problème qui se pose ici est de
déterminer les populations n0,±1 en fonction du délai τ qui sépare l’impulsion laser de
lecture de l’impulsion d’initialisation précédente.

Il existe trois temps caractéristiques qui décrivent la relaxation du centre NV à la
suite de l’impulsion d’initialisation (figure 4.2b). Le premier est la durée de vie du niveau
excité, qui vaut τeff ≈ 12 ns (cf. § 1.4.2). Une fois ce niveau excité complètement dépeuplé,
il ne reste des populations que dans le niveau fondamental, notées n0,±1, ainsi que dans le
niveau métastable, notée nm (figure 4.2c). Le deuxième temps caractéristique est la durée
de vie du niveau métastable, qui vaut Tm ≈ 200 ns [61, 62] et qui correspond au temps
de relaxation du niveau métastable vers le niveau fondamental. Enfin, le troisième temps
caractéristique est le temps de relaxation de spin T1, qui correspond à la relaxation au
sein du niveau fondamental.

De façon générale, (T1, Tm) ≫ τeff , si bien qu’il suffit de considérer le système à quatre
niveaux de la figure 4.2c, comprenant le niveau métastable et le triplet de spin fonda-
mental. On définit k01 comme le taux de transition bidirectionnel entre les états |ms = 0〉
et |ms = ±1〉 du niveau fondamental, et km0 (resp. km1) comme le taux de relaxation
du niveau métastable vers l’état |ms = 0〉 (resp. vers les états |ms = ±1〉). De plus, on
introduit α tel que

{

km0 = αkm
km1 = 1−α

2
km

, (4.2)
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Figure 4.2 – (a) Courbe de relaxation I(τ) mesurée pour un centre NV situé dans un
nanodiamant de taille ≈ 10 nm. La ligne continue est un ajustement des données avec
l’équation (4.6), qui fournit les paramètres suivants : T1 = 1.1 µs, C1 = 0.25, Tm = 210
ns, Cm = 0.15. (b) Structure simplifiée des niveaux d’énergie du centre NV, montrant
les transitions optiques ainsi que le chemin de relaxation non radiative via le niveau
métastable. (c) Agrandissement de (b) montrant uniquement les quatre niveaux de plus
basse énergie, qui sont ceux considérés pour décrire la dynamique du centre NV dans le
noir et aboutir à l’équation (4.6).

avec k−1
m = Tm ≈ 200 ns et typiquement α ∼ 0.5 (cf. § 1.4.2).

Nous pouvons maintenant résoudre les équations de taux classiques

dni
dt

=
∑

j

(kjinj − kijni) , (4.3)

en considérant un système à quatre niveaux fermé,

n0 + n+1 + n−1 + nm = 1 . (4.4)

On obtient ainsi l’expression des populations {ni(τ)} en fonction des populations initiales
{ni(0)}, soit























nm(τ) = nm(0)e
−τ/Tm

n0(τ) = 1
3
+
[

n0(0)− 1
3

]

e−τ/T1 + nm(0)
[

αT1 − Tm
3

]

e−τ/T1−e−τ/Tm
T1−Tm

n±1(τ) = 1
3
±
[

n+1(0)−n−1(0)
2

]

e−τ/(3T1) − 1
2

[

n0(0)− 1
3

]

e−τ/T1
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2
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3
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3

T1−Tm e−τ/Tm
]

, (4.5)
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où l’on a posé T1 = 1/3k01.
Défini ainsi, T1 est le temps caractéristique de décroissance de la population n0 associé

à la relaxation de spin. En introduisant les expressions (4.5) dans l’équation (4.1), le signal
de fluorescence I(τ) s’écrit sous la forme

I(τ) = I(∞)
[

1− Cme
−τ/Tm + C1e

−τ/T1] , (4.6)

avec






I(∞) = A0+2A1

3

C1 ≈ A0−A1

A0+2A1
[3n0(0)− 1 + nm(0)]

Cm ≈ nm(0)
. (4.7)

Nous avons choisi ici α = 1/3 afin de simplifier les expressions des coefficients C1 et Cm.
Dans ce cas, C1 est proportionnel à la différence des taux de fluorescence dépendant du
spin (A0 − A1), et au degré de polarisation initiale dans l’état |ms = 0〉.

L’expression (4.6) montre que la courbe I(τ) mesurée expérimentalement comporte
deux dynamiques, correspondant d’une part à la relaxation du niveau métastable vers
le fondamental, de temps caractéristique Tm ≈ 200 ns, et d’autre part à la relaxation
de spin au sein du fondamental, de temps caractéristique T1. Le contraste optique de la
décroissance en T1 est donné par le coefficient C1, qui vaut typiquement C1 ∼ 0.2. Il est
essentiellement équivalent au contraste C des résonances de spin observées en spectroscopie
ESR (cf. § 1.2.2).

Nous pouvons maintenant ajuster les données expérimentales de I(τ) avec l’équation
(4.6), en laissant libres les paramètres I(∞), T1, Tm, C1 et Cm. Dans l’exemple de la
figure 4.2a, qui correspond à un centre NV dans un nanodiamant, l’ajustement montre
un très bon accord avec les données expérimentales et indique un temps de relaxation de
spin de T1 = 1.1 µs. Plus généralement, les valeurs de T1 mesurées dans nos nanodiamants
s’étendent sur trois ordres de grandeur, entre 1 µs et 1 ms. Or dans le diamant massif,
le temps T1 des centres NV a été mesuré dans la gamme T1 = 1 − 10 ms à température
ambiante [69]. Il semble donc qu’il existe une différence de plusieurs ordres de grandeur
entre le temps T1 d’un centre NV très proche de la surface, comme dans un nanodiamant,
et celui d’un centre NV très loin de toute surface, comme dans un diamant massif. L’objet
de la section suivante est d’étudier cette différence de manière quantitative.

4.2.2 Étude de T1 en fonction de la taille du nanodiamant

Pour comprendre les faibles valeurs de T1 observées dans les nanodiamants compa-
rativement aux valeurs mesurées dans le diamant massif, nous avons cherché à étudier
l’influence de la taille du nanodiamant. Les nanodiamants que nous avons étudiés sont les
mêmes que ceux utilisés dans les chapitres précédents (cf. § 2.2.1). Ils ont été dispersés sur
une lame de verre et étudiés avec le microscope confocal combiné à l’AFM (figure 4.1a),
le tout aux conditions ambiantes.

Pour chaque nanodiamant fluorescent, la fonction d’autocorrélation de l’intensité de
fluorescence g(2)(τ) est mesurée de manière à vérifier que le nanodiamant contient un seul
centre NV (cf. § 1.4.2). La courbe de relaxation I(τ) est alors enregistrée et ajustée par
l’équation (4.6), fournissant les paramètres T1, Tm, C1 et Cm. Chaque nanodiamant étudié
a été également imagé par AFM afin de déduire son diamètre moyen d0, défini comme la
hauteur maximum observée dans l’image AFM. La figure 4.3 montre, à titre d’exemple, les
courbes I(τ) de deux centres NV situés dans des nanodiamants de tailles différentes. Pour

132



4.2. Relaxation de spin du centre NV dans les nanodiamants









 





 

































 











 





 















 















   

    













 

 






F
lu

o
. 
(u

. 
a

.)
 

τ   (µs) 

F
lu

o
. (u

. a
.) 

Figure 4.3 – Courbes de relaxation I(τ) mesurées pour un centre NV individuel dans
un petit nanodiamant (d0 = 9 ± 3 nm, courbe bleue) et dans un nanodiamant plus gros
(d0 = 73 ± 10 nm, courbe rouge). L’ajustement par l’équation (4.6) (lignes continues)
donne des valeurs de T1 de 11.8±0.4 µs et 802±136 µs, respectivement. Les images AFM
correspondantes sont montrées à gauche du graphe.

un nanodiamant de taille d0 = 9 ± 3 nm, le centre NV unique a un temps de relaxation
de spin T1 = 11.8± 0.4 µs, tandis que pour un nanodiamant de taille d0 = 73± 10 nm, le
temps de relaxation atteint T1 = 802±136 µs. Cette différence de deux ordres de grandeur
suggère une corrélation possible entre le temps T1 du spin du centre NV et la taille du
nanodiamant dans lequel il se trouve.

Nous avons effectué une statistique sur un ensemble de 51 centres NV dans des nano-
diamant isolés, avec des diamètres d0 allant de 7 nm à 88 nm. Les nuages de points pour
les paramètres T1, Tm, C1 et Cm en fonction de la taille du nanodiamant sont montrés dans
les figures 4.4a à 4.4d. Pour les paramètres Tm, C1 et Cm, il n’y a apparemment pas de
corrélation avec la taille. De plus, on trouve que Tm = 198±72 ns (moyenne ± écart-type),
en bon accord la valeur observée pour les centres NV dans le diamant massif [61, 62].

En revanche, le temps de relaxation de spin T1 est clairement corrélé à la taille puisqu’il
augmente sur trois ordres de grandeur lorsque la taille diminue dans la gamme considérée.
Le temps T1 passe ainsi de quelques µs pour les plus petits nanodiamants (< 10 nm) à
plus de 1 ms pour les plus gros (> 60 nm). Ce comportement suggère que le mécanisme
limitant pour la relaxation de spin est lié à des effets de surface. Plus le nanodiamant est
gros, plus la surface est loin du centre NV et plus la relaxation est lente.

L’objet de la section suivante est de proposer un modèle permettant d’expliquer ces
observations expérimentales.

4.2.3 Relaxation induite par un bain de spins surfacique

Pour des centres NV situés dans des échantillons de diamant massif, il a été identifié
que le couplage du centre NV aux phonons est la principale cause de relaxation de spin
à température ambiante, avec des temps T1 valant typiquement entre 1 ms et 10 ms [69].
À basse température, l’influence des phonons est réduite, ce qui mène à des temps T1
pouvant atteindre 100 s à 4 K [69]. Le mécanisme dominant est alors la relaxation induite
par les impuretés paramagnétiques présentes dans le diamant, principalement les atomes
d’azote substitutionnels (cf. § 1.2.3).

Dans les nanodiamants, il existe un canal de relaxation supplémentaire lié à la proxi-
mité de la surface du diamant. En particulier, un bain de centres paramagnétiques recou-
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Figure 4.4 – Valeurs des paramètres T1 (a), Tm (b), C1 (c) et Cm (d) extraits de l’ajuste-
ment des données en fonction du diamètre du nanodiamant contenant le centre NV. Les
barres d’erreur verticales (resp. horizontales) représentent l’incertitude issue de l’ajuste-
ment des courbes I(τ) (resp. de la mesure AFM). Dans (b-d), les lignes horizontales in-
diquent la valeur moyenne obtenue à partir des données expérimentales, soit Tm = 198±72
ns, C1 = 0.21± 0.12 et Cm = 0.083± 0.037 (moyenne ± écart-type).

vrant la surface a été identifié par de nombreuses études [71, 186–191] et est principale-
ment assigné à des liaisons pendantes comportant des spins électroniques non appariés.
Par exemple, pour des nanodiamants avec une surface à terminaison oxygène comme ceux
utilisés ici, Tisler et collègues ont déterminé une densité surfacique de spins σ ≈ 1 − 10
spins/nm2 [191].

Pour expliquer nos observations, nous proposons que la réduction du temps T1 des
centres NV individuels dans nos nanodiamants est due aux fluctuations de ces centres
paramagnétiques de surface (CPS). Ces fluctuations ajoutent une contribution kcps01 au
taux de transition kbulk01 du matériau massif, de sorte que le taux total s’écrit

k01 = kbulk01 + kcps01 . (4.8)

Ici, kbulk01 = 1/3T bulk
1 où T bulk

1 est le temps de relaxation de spin d’un centre NV dans
le diamant massif, le facteur 3 ayant été établi précédemment (cf. § 4.2.1). Nous allons
maintenant tester l’hypothèse des CPS en modélisant le nanodiamant comme une sphère
et les CPS comme un ensemble de spins dont la direction fluctue aléatoirement, de densité
surfacique σ (figure 4.5a).

Dans une approche semi-classique, les CPS produisent au niveau du centre NV un
champ magnétique fluctuant B(t) qui est responsable de la relaxation de son état de

134



4.2. Relaxation de spin du centre NV dans les nanodiamants












(a) (b) (c) 

Spin NV 
Spins de 
surface 

(CPS) 

Figure 4.5 – (a) Le nanodiamant est modélisé par une sphère de diamètre d0 et un bain
de spins de surface fluctuant aléatoirement, avec une densité surfacique σ. (b) Notations
pour le calcul de la variance du champ magnétique au niveau du centre NV. L’axe de
quantification du centre NV est noté z. Le référentiel XY Z, dans lequel sont définis les
angles sphériques (θ, φ) qui décrivent la position des spins du bain, est choisi de manière à
faciliter le calcul de l’intégrale (4.19). (c) Notations pour le calcul du taux de fluctuation
du bain de spins.

spin. L’effet réciproque du centre NV sur le bain est négligé. En l’absence de champ
magnétique externe, B(t) est nul en moyenne, soit 〈B(t)〉 = 0, et est caractérisé par des
densités spectrales

SBk(ω) =

∫ +∞

−∞
Bk(t)Bk(t+ τ)e−iωτdτ . (4.9)

Les trois composantes SBk avec k = x, y, z sont supposées non corrélées. Pour un système
de nombre quantique de spin S = 1 ayant pour axe de quantification l’axe z, on a [63]

kcps01 =
γ2e
2

[

SBx(ω0) + SBy(ω0)
]

, (4.10)

où γe ≈ γNV = gNVµB
~

est le facteur gyromagnétique de l’électron et ω0 = 2πD est la
fréquence de transition de spin du centre NV. L’équation (4.10) indique que la relaxation
de spin est causée par les composantes transverses du bruit magnétique à la fréquence de
résonance de ce spin, soit à D ≈ 2.87 GHz. En supposant des fonctions de corrélation de
la forme

〈Bk(0)Bk(τ)〉 = 〈B2
k〉e−|τ |/τc (4.11)

où τc est le temps de corrélation du champ magnétique et 〈B2
k〉 sa variance, le taux de

relaxation lié aux CPS s’écrit

kcps01 = γ2eB
2
⊥

τc
1 + ω2

0τ
2
c

. (4.12)

En utilisant l’équation (4.8), le taux de relaxation de spin total peut se mettre sous la
forme

1

T1
=

1

T bulk
1

+ 3γ2eB
2
⊥

τc
1 + ω2

0τ
2
c

, (4.13)

où B2
⊥ = 〈B2

x〉+ 〈B2
y〉 représente la variance du champ magnétique transverse.

Nous allons maintenant présenter des calculs simples qui permettent d’estimer la va-
riance B2

⊥ du champ magnétique perpendiculaire à l’axe du centre NV ainsi que son temps
de corrélation τc.
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Calcul de la variance du champ du bain B2
⊥

La variance B2
⊥ du champ magnétique au niveau du centre NV peut être obtenue en

sommant les contributions de tous les spins du bain, selon

B2
⊥ =

∑

i

B2
⊥,i . (4.14)

Le champ dipolaire rayonné par un spin Si, positionné en ri sur la surface du diamant
(figure 4.5b), est donné par

Bi =
µ0γe~

4πr3i
[Si − 3(Si · ui)ui)] , (4.15)

où ui = ri/ri. Le spin Si n’ayant pas de direction privilégiée, il est décrit par une matrice-
densité

ρi =
1

2S + 1
✶2S+1 , (4.16)

où ✶2S+1 est la matrice identité de dimension 2S + 1, et S est le nombre quantique des
spins du bain. Le champ généré par ce spin a donc pour variance

B2
⊥,i = 〈B2

x,i〉+ 〈B2
y,i〉

= Tr{ρi(B2
x,i +B2

y,i)}

=

(

µ0γe~

4π

)2

CS
2 + 3 sin2 αi

r6i
, (4.17)

où αi est l’angle entre ri et l’axe z du centre NV (figure 4.5b), et la constante CS est
définie comme

CS =
1

2S + 1

S
∑

m=−S
m2 =

S(S + 1)

3
. (4.18)

Pour un bain de spins électroniques de densité surfacique σ, dont la surface est décrite en
coordonnées sphériques par r = r(θ, φ) (figure 4.5b), la somme (4.14) sur tous les spins
du bain donne finalement

B2
⊥ =

(

µ0γe~

4π

)2

CSσ

∫ 2π

0

dφ

∫ π

0

dθ sin θ
2 + 3 sin2(α(θ, φ))

r(θ, φ)4
. (4.19)

Le cas le plus simple correspond à un centre NV situé exactement au centre d’un
nanodiamant sphérique de diamètre d0. Nous obtenons alors l’expression

B2
⊥ =

(

4µ0γe~

π

)2

πCS
σ

d40
. (4.20)

Notons que la dépendance en d−4
0 vient simplement de la dépendance en d−6

0 du champ
dipolaire d’un spin individuel, B2

i , intégrée sur la surface du nanodiamant. Considérant des
spins S = 1/2, on trouve B⊥ = 26 mT·nm3× σ1/2

d20
, ce qui donne par exemple B⊥ = 260 µT

pour un nanodiamant de 10 nm de diamètre avec σ = 1 nm−2. La formule (4.20) peut être
facilement généralisée au cas d’un centre NV excentré dans un nanodiamant sphérique.
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Calcul du temps de corrélation du bain τc

Le temps de corrélation des fluctuations du bain τc peut être décomposé en deux
contributions principales selon

1

τc
= R = Rdip +Rvib , (4.21)

où Rdip est dû au couplage dipolaire intra-bain tandis que Rvib est causé par la relaxation
de spin due au couplage avec les phonons. Dans une approche simplifiée de champ moyen,
Rdip peut être obtenu en sommant les interactions dipolaires d’un spin donné Si avec tous
les autres spins Sj du bain selon

~Rdip =

√

∑

j 6=i
〈H2

ij〉 , (4.22)

où Hij est l’interaction dipolaire magnétique

Hij =
µ0γ

2
e~

2

4πr3ij
[Si · Sj − 3(Si · uij)(Sj · uij)] . (4.23)

Ici, rij est le rayon-vecteur entre les deux spins et uij = rij/rij (figure 4.5c). Pour des
mélanges parfaits des états de spin, la matrice-densité décrivant le système à deux spins
est

ρij =
1

(2S + 1)2
✶2S+1 ⊗ ✶2S+1 . (4.24)

On en déduit

〈H2
ij〉 = Tr{ρijH2

ij}

=

(

µ0γ
2
e~

2

4π

)2
6C2

S

r6ij
. (4.25)

Pour évaluer la somme (4.22) sur un bain surfacique de densité σ, on utilise l’approxima-
tion

∑

j 6=i

1

r6ij
≈ σ

∫ +∞

rmin

2πr

r6
dr , (4.26)

où rmin est la distance minimum autorisée entre deux spins du bain. On prendra par
la suite rmin = 0.15 nm, qui correspond à la distance inter-atomique minimum dans le
diamant. Après intégration, le taux de fluctuation Rdip s’écrit finalement

~Rdip =
µ0γ

2
e~

2
√
6CS

4π

√

π

2

σ1/2

r2min

. (4.27)

Pour un bain de spins S = 1/2, on trouve Rdip = 11 ns−1·nm ×σ1/2, soit Rdip = 11 ns−1 =
2π × 1.8 GHz en prenant σ = 1 nm−2.

Quant à la contribution vibrationnelle Rvib, on peut l’estimer à partir de la littérature.
Plusieurs études par résonance paramagnétique électronique effectuées sur différents types
de nanodiamants rapportent des valeurs de Rvib entre 1 et 2 ns−1 [187, 192], voire plus
faibles [188, 193]. Ces valeurs sont bien plus petites que celle de Rdip calculée ci-dessus
avec σ = 1 nm−2. Par conséquent, la contribution vibrationnelle sera négligée par la suite,
de sorte que R ≈ Rdip.
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Comparaison aux données

En remplaçant l’expression (4.20) dans l’équation (4.13), valable pour un centre NV
situé au centre d’un nanodiamant de diamètre d0, le taux de relaxation s’écrit

1

T1
=

1

T bulk
1

+

(

48µ2
0γ

4
e~

2Cs
πd40

)(

σR(σ)

ω2
0 +R(σ)2

)

, (4.28)

où R(σ) = 1/τc ≈ Rdip(σ) est donné par l’équation (4.27). Le second terme de l’équation
(4.28), qui est le terme dominant dans les nanodiamants, varie en d−4

0 . C’est cette forte
dépendance qui est à l’origine des variations importantes du temps T1 en fonction de la
taille du nanodiamant. Notons que la formule (4.28) peut être généralisée au cas d’un
centre NV excentré dans un nanodiamant sphérique à l’aide de l’équation (4.19).

La figure 4.6a compare les points expérimentaux de 1/T1 en fonction de d0 aux courbes
théoriques issues du modèle. Le calcul est effectué pour deux cas extrêmes (figure 4.6b) :

1. le centre NV est situé au centre de la sphère (‘cas 1’, équation (4.28)) ;

2. le centre NV est situé à 3 nm sous la surface du nanodiamant – proche de la limite
de photostabilité du centre NV [194] – avec l’axe de quantification parallèle à la
surface (‘cas 2’).
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Figure 4.6 – (a) Le nuage de points représente les données expérimentales de 1/T1 en
fonction du diamètre d0 du nanodiamant, tirées de la figure 4.4a. Les courbes sont le
résultat du modèle d’un bain de spins de surface schématisé en (b). (b) Schéma illustrant
les deux cas extrêmes considérés pour le calcul. Dans le ‘cas 1’, le centre NV est situé au
centre de la sphère. Dans le ‘cas 2’, il est situé à 3 nm en-dessous de la surface, avec un
axe de quantification parallèle à la surface. Dans (a), les lignes continues correspondent
au ‘cas 1’, les lignes pointillées au ‘cas 2’. Les paramètres du calcul sont T bulk

1 = 2 ms et
σ = 0.1 nm−2 (lignes vertes), σ = 1 nm−2 (lignes rouges) ou σ = 10 nm−2 (lignes bleues).
La zone colorée en rouge indique les valeurs intermédiaires entre les cas 1 et 2 pour une
densité σ = 1 nm−2.
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Le seul paramètre libre étant la densité surfacique σ, trois valeurs de σ différentes sont
testées. On constate que dans le cas où σ = 1 nm−2, les points expérimentaux sont dans
l’ensemble situés entre ces deux courbes extrêmes (zone colorée en rouge), suggérant que
le modèle décrit bien la dépendance en taille du temps T1. De plus, une densité σ = 1
nm−2 est cohérente avec l’ordre de grandeur estimé avec d’autres méthodes par Tisler et
collègues pour des nanodiamants comparables [191].

Ainsi, selon ce modèle, le temps de relaxation de spin des centres NV dans les nanodia-
mants est dominé par le bruit magnétique produit par des spins intrinsèques à la surface
du nanodiamant. Le qualificatif “intrinsèque” précise que ces spins sont liés essentiellement
à la structure carbonée du nanodiamant et ses terminaisons, par opposition aux éventuels
spins extrinsèques liés par exemple aux contaminants. Ces derniers seront l’objet de la
section suivante.

4.3 Détection de molécules paramagnétiques par re-
laxométrie de spin

Dans la section précédente, nous avons vu que la relaxation du spin du centre NV dans
les nanodiamants est dominée par le bruit magnétique induit par les spins intrinsèques
à la surface du nanodiamant. Par conséquent, la mesure du temps de relaxation T1 de-
vrait permettre de détecter des changements d’environnement magnétique liés soit à une
altération de la surface du nanodiamant, soit à un objet magnétique fluctuant amené à
proximité du nanodiamant.

Pour tester cela, nous avons déposé des molécules paramagnétiques sur les nanodia-
mants et avons étudié leur effet sur les centres NV contenus dans ces nanodiamants. Nous
avons observé une réduction significative du temps T1, validant ainsi la capacité à dé-
tecter des molécules externes par relaxométrie de spin (§ 4.3.1). Nous avons également
observé un effet sur les propriétés optiques des centres NV, qui sera analysé par un modèle
de la photodynamique du centre NV (§ 4.3.2). Enfin, la sensibilité de cette méthode de
relaxométrie de spin sera discutée (§ 4.3.3).

4.3.1 Réduction du temps de relaxation T1

Les molécules que nous avons utilisées sont des molécules de perchlorate de gadoli-
nium(III), de formule chimique Gd(ClO4)3. La solution mère, fournie par Sigma-Aldrich,
est concentrée à 40% en poids dans de l’eau, soit une concentration d’environ 1 mol/L,
abrégée 1 M par la suite. Le paramagnétisme de la molécule vient de l’ion Gd3+. Celui-ci
possède un nombre quantique de spin élevé S ′ = 7/2, et surtout un spectre de fluctua-
tions très large, ce qui en fait un agent de contraste par relaxation couramment utilisé en
imagerie par résonance magnétique [195, 196].

La procédure expérimentale que nous avons suivie est la suivante. Les nanodiamants
sont dispersés sur une lame de verre munie d’une grille métallique de repérage. Dans un
premier temps, un certain nombre de nanodiamants contenant un centre NV unique est
repéré, et chaque nanodiamant est caractérisé. La caractérisation comprend une mesure de
la courbe de relaxation I(τ) du centre NV pour en extraire le temps T1, ainsi qu’une mesure
AFM pour estimer la taille du nanodiamant. Des étapes de traitement avec la solution
de gadolinium sont ensuite appliquées. Après chaque traitement, la grille de repérage
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permet de retrouver les nanodiamants déjà caractérisés, et la courbe de relaxation I(τ)
est mesurée à nouveau.

Pour la première étape de traitement, une goutte de la solution de gadolinium diluée
à 1 mM est déposée sur la lame. Le séchage de la goutte conduit à l’adsorption des
molécules à la surface des nanodiamants. Pour la deuxième étape de traitement, une
goutte concentrée à 10 mM est ajoutée. Nous avons ainsi caractérisé et appliqué ces deux
traitements à 33 centres NV situés dans des nanodiamants distincts.

Il est commode de regarder d’abord l’effet statistique des deux traitements au gadoli-
nium sur l’ensemble des nanodiamants étudiés. Les histogrammes des taux de relaxation
Γ1 = 1/T1 sont montrés dans la figure 4.7 pour les trois cas suivants :

1. avant tout traitement ;

2. après le premier traitement avec 1 mM de solution ;

3. après le second traitement avec 10 mM de solution.

La distribution est clairement décalée vers des valeurs de Γ1 plus élevées après chaque
traitement supplémentaire, ce qui indique que le spin des centres NV est sensible au bruit
magnétique induit par les spins des ions Gd3+.
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Figure 4.7 – Histogrammes des taux de relaxation de spin Γ1 = 1/T1 obtenus à partir
d’un ensemble de 33 centres NV individuels dans des nanodiamants distincts. La mesure
est effectuée avant tout traitement (graphe du haut), après ajout de 1 mM de solution
de gadolinium (graphe du milieu) et après ajout supplémentaire de 10 mM de solution
(graphe du bas).

Plutôt que de regarder l’effet moyen sur un ensemble de nanodiamants, on peut exami-
ner l’effet des traitements sur chaque nanodiamant individuellement. La figure 4.8 montre
ainsi le nuage de points des taux de relaxation après traitement, noté Γtr

1 = 1/T tr
1 , en

fonction du taux avant traitement, noté Γint
1 = 1/T int

1 , pour les 33 centres NV étudiés.
On voit ainsi que la plupart des points sont au-dessus de la ligne pointillée de référence,
correspondant au cas où T1 est inchangé. En outre, il ne semble pas y avoir de corrélation
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Figure 4.8 – Nuage de points représentant le taux de relaxation mesuré pour des centres
NV individuels après le premier traitement (cercles verts) et après le second (triangles
oranges) en fonction du taux de relaxation mesuré avant tout traitement. Les lignes
continues correspondent à la valeur moyenne du facteur d’exaltation de la relaxation
ηtr = Γtr

1 /Γ
int
1 , qui vaut ηtr = 7 pour le premier traitement (ligne verte) et ηtr = 31 pour le

deuxième (ligne orange). La ligne pointillée noire correspond à ηtr = 1 et sert de référence.

de l’intensité de l’effet avec la valeur du taux de relaxation initial, et donc avec la taille
du nanodiamant. En définissant un facteur d’exaltation de la relaxation

ηtr =
Γtr
1

Γint
1

=
T int
1

T tr
1

, (4.29)

on trouve en moyenne ηtr = 7 après le premier traitement, et ηtr = 31 après le second trai-
tement. Ces valeur moyennes sont représentées par les lignes continues dans la figure 4.8.
La dispersion des points autour des valeurs moyennes peut s’expliquer par la non unifor-
mité des molécules adsorbées à la surface des nanodiamants, qui fait que certains centres
NV subissent un effet plus important que d’autres. En particulier, les centres NV proches
de l’interface avec le substrat (ici une lame de verre) devraient être moins affectés par le
traitement, car mieux protégés.

À partir du facteur d’exaltation ηtr, il est possible d’estimer la densité σ′ de spins
S ′ = 7/2 ajoutés à la surface des nanodiamants. Pour cela, nous supposons que les spins
7/2 constituent un bain de spins de surface qui n’interagit pas avec le bain intrinsèque de
spins S = 1/2. Ce bain additionnel produit un champ magnétique fluctuant de varianceB′2

⊥
et de temps de corrélation τ ′c. En négligeant le taux de relaxation Γbulk

1 dû aux interactions
avec les phonons, le taux de relaxation de spin du centre NV est alors la somme des
contributions des deux bains, soit

Γtr
1 = Γint

1 + ΓGd
1 . (4.30)
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D’après les équations (4.19) et (4.27), on peut écrire B2
⊥ et τc sous les formes générales

B2
⊥ = AformeCSσ (4.31)
1

τc
= KCSσ

1/2 , (4.32)

où Aforme dépend uniquement de la forme du nanodiamant et de la position relative du
centre NV, et K est une constante. En introduisant ces expressions dans l’équation (4.12)
puis dans l’équation (4.30), on obtient une expression simple du facteur d’exaltation

ηtr =
Γtr
1

Γint
1

= 1 +
CS′σ′

CSσ
× CSσ

1/2

CS′σ′1/2 × 1 + ω2
0τ

2
c

1 + ω2
0τ

′2
c

≈ 1 + 3.64

(

σ′

σ

)1/2

. (4.33)

La dernière ligne a été obtenue en évaluant directement 1+ω2
0τ

2
c = 3.64 pour une densité

σ = 1 nm−2 et en supposant 1/τ ′c ≫ ω0, ce qui sera vérifié a posteriori. Notons que la
contribution vibrationnelle de τ ′c est négligée devant la contribution dipolaire, ce qui sera
également vérifié a posteriori. L’équation (4.33) montre que ηtr ne dépend pas de la forme
ni de la taille du nanodiamant, puisque le facteur Aforme n’y apparaît pas.

On peut maintenant en déduire la densité de spins 7/2 à partir du facteur d’exaltation
ηtr mesuré. On trouve σ′ ≈ 3σ ≈ 3 nm−2 lors de l’ajout de 1M de solution, et σ′ ≈
70σ ≈ 70 nm−2 lors de l’ajout de 10M de solution. En termes de nombre de molécules
de gadolinium, cela correspond, pour un nanodiamant de 10 nm de diamètre, à un ajout
de 1000 et 20000 molécules, respectivement. On calcule alors que R′

dip = 400 ns−1 pour
σ′ = 3 nm−2, qui est en effet bien plus grand que les valeurs typiques de la contribution
vibrationnelle (R′

vib ∼ 50 ns−1 [197]) et que ω0 = 18 ns−1.

4.3.2 Réduction du contraste optique

Dans la section précédente, nous avons examiné les conséquences de l’ajout de molé-
cules de gadolinium sur le temps de relaxation de spin du centre NV. Cependant, nous
avons observé que cet ajout a aussi des conséquences sur ses propriétés optiques. Autre-
ment dit, l’augmentation du bruit magnétique affecte non seulement la dynamique du
centre NV dans le noir mais aussi sous excitation optique. Ce deuxième effet est plus par-
ticulièrement visible dans le régime des faibles temps de relaxation T1. Pour atteindre ce
régime, nous avons appliqué plusieurs étapes de traitement supplémentaires avec la même
solution de gadolinium que précédemment. La courbe de relaxation I(τ) est mesurée après
chaque nouvelle étape, qui a pour effet de diminuer T1. Quelques courbes ainsi obtenues
sont montrées dans les figures 4.9a et 4.9b pour deux centres NV individuels dans des
nanodiamants distincts.

On observe dans les deux cas que la réduction du temps T1 s’accompagne d’une ré-
duction de l’amplitude de la décroissance du signal de fluorescence. Autrement dit, le
contraste optique qui permet d’observer la relaxation de spin diminue. Pour quantifier cet
effet, nous définissons un contraste effectif

Ceff
1 =

max[I(τ)]

I(∞)
− 1 , (4.34)

où le maximum est pris sur la courbe d’ajustement des données – plutôt que sur les
données elles-mêmes – pour réduire l’influence du bruit. La figure 4.9c montre les points
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Figure 4.9 – (a,b) Courbes de relaxation I(τ) mesurées après différentes étapes succes-
sives de traitement avec la solution de gadolinium, permettant de raccourcir progressi-
vement le temps de relaxation T1. Les points sont les données expérimentales, les lignes
continues sont l’ajustement par l’équation (4.6). Sont montrés les cas de deux centres
NV désignés comme NV A3 (a) et NV B6 (b). (c) Contraste de T1 effectif mesuré pour
différents centres NV en fonction de T1, qui a été diminué progressivement en ajoutant
des molécules de gadolinium. La ligne pointillée est obtenue à partir de l’équation (4.6)
en fixant C1 = 0.26, Cm = 0.1 et Tm = 200 ns. La ligne continue est obtenue en résol-
vant la dynamique complète du centre NV, sans paramètre d’ajustement (voir texte). (d)
Courbes I(τ) théoriques obtenues en résolvant la dynamique complète du centre NV pour
différents temps T1.

expérimentaux de Ceff
1 en fonction de T1 obtenus pour différents centres NV, en incluant

ceux des figures 4.9a et 4.9b. L’effet de réduction du contraste lorsque T1 est diminué est
observé pour tous les centres NV étudiés.

Lorsque T1 ≫ Tm, on a par définition Ceff
1 = C1 d’après l’équation (4.6). Lorsque T1 se

rapproche de Tm, les deux exponentielles dans l’équation (4.6) se recouvrent partiellement,
ce qui réduit le contraste effectif. Le calcul de Ceff

1 à partir de l’équation (4.6) en supposant
C1 et Cm constants est montré dans la figure 4.9c (ligne pointillée). Le contraste minimum
est obtenu pour T1 = Tm et vaut alors (C1 − Cm). Ces considérations montrent que le
recouvrement entre les deux exponentielles a un effet significatif sur Ceff

1 , mais ne suffit
pas à expliquer pourquoi Ceff

1 s’annule pour des valeurs assez petites de T1.
Un autre effet est que le coefficient C1 dans l’équation (4.6) dépend en réalité du temps

T1. Comme l’indique l’équation (4.7), C1 dépend de l’efficacité de polarisation du spin dans
l’état |ms = 0〉 lors de l’impulsion laser d’initialisation, ainsi que de la différence des taux
de fluorescence (A0−A1) lors de l’impulsion de lecture. Or les processus de polarisation et
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de lecture de l’état de spin par excitation optique sont intrinsèquement gouvernés par la
durée de vie du niveau métastable Tm (cf. § 1.2). Par conséquent, ces processus deviennent
inefficaces lorsque T1 ∼ Tm, et le coefficient C1 tend alors à s’annuler.

Pour vérifier ces hypothèses, nous avons calculé la dynamique du centre NV sous
excitation optique en prenant en compte l’effet de la relaxation de spin dans le niveau
fondamental. Pour cela, nous utilisons le modèle à sept niveaux décrit au chapitre 1
(cf. § 1.4.1), auquel on ajoute un taux de relaxation bidirectionnel k01 = 1/3T1 entre
l’état |ms = 0〉 et les états |ms = ±1〉 du niveau fondamental. On peut ainsi prédire
les traces fluorescence lors de l’impulsion laser de lecture, puis en déduire la courbe de
relaxation I(τ) théorique. La figure 4.9d montre les courbes I(τ) ainsi calculées pour
différentes valeurs de T1, en bon accord qualitatif avec les courbes expérimentales. De
plus, on peut prédire le contraste effectif Ceff

1 défini par l’équation (4.34). La courbe
de Ceff

1 en fonction de T1 calculée avec ce modèle est tracée dans la figure 4.9c (ligne
continue) et reproduit bien, en moyenne, les données expérimentales. Notons qu’il n’y a
aucun paramètre d’ajustement dans ce calcul.

Cet effet de réduction de contraste impose une limite inférieure aux temps T1 qui
peuvent être mesurés, typiquement T1 > Tm ≈ 200 ns. Pour un centre NV au centre d’un
nanodiamant de 10 nm de diamètre, cette limite inférieure sur T1 correspond à une limite
supérieure de densité de spins de σ < 80 nm−1, soit B⊥ < 2.3 mT.

4.3.3 Sensibilité de la méthode

Nous avons vu dans la section 4.3.1 que la relaxométrie de spin avec le centre NV
permet de détecter la présence d’espèces paramagnétiques additionnelles, telles que des
molécules adsorbées à la surface du nanodiamant. Nous allons maintenant évaluer la
sensibilité de cette méthode, c’est-à-dire le plus petit nombre de spins additionnels pouvant
être détectés en un temps d’acquisition donné.

Nous considérons pour cela un centre NV situé au centre d’un nanodiamant de dia-
mètre d0, possédant un bain de spins électroniques de surface S = 1/2 avec une densité
initiale σ. Le nombre de spins en surface vaut Ne = σπd20. Nous cherchons à calculer
le plus petit nombre de spin supplémentaires δNe détectable avec un rapport signal-sur-
bruit (RSB) de 1. Nous nous placerons dans le cadre du protocole de détection à un seul
temps τ proposé par Steinert et collègues [198] (figure 4.10a). Cela permet de mesurer
une quantité qui dépend de T1, en l’occurrence l’intensité I(τ0) pour un temps d’attente
τ = τ0 fixé, sans avoir à mesurer la courbe I(τ) complète (figure 4.10b).

On supposera pour simplifier les expressions que τ0 ≫ (Tm, Tpulse), où Tpulse est la durée
des impulsions laser. Le nombre de photons détectés en répétant la séquence pendant un
temps total Ttot peut s’écrire,

N(Γ1) ≈
RTint
τ0

Ttot
[

1 + C1e
−Γ1τ0

]

, (4.35)

où R est le taux de comptage des photons sous illumination optique continue, Tint = 300
ns est la largeur de la fenêtre d’intégration, et C1 est le contraste. Lorsque le taux de
relaxation Γ1 est augmenté d’une quantité infinitésimale δΓ1, le nombre total de photons
détectés est diminué de

δNsignal ≈ δΓ1RTintTtotC1e
−Γ1τ0 . (4.36)

Pour un bruit de mesure dû exclusivement au “bruit de grenaille” (shot noise) de la
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Figure 4.10 – (a) Séquence utilisée dans le protocole de détection à τ = τ0, qui consiste
en une seule impulsion laser répétée de nombreuses fois. Le délai entre les impulsions est
fixé à τ0, et la durée d’impulsion vaut Tpulse ∼ 1 µs. (b) Courbe I(τ) calculée avec un taux
de relaxation de spin Γ1 = 0.1 s−1 (courbe bleue). La courbe rouge illustre l’effet d’une
augmentation de ce taux de δΓ1 = 0.2Γ1. Le protocole à un seul τ permet de sonder la
variation de fluorescence pour un temps τ = τ0 fixé, notée δNsignal et reliée à la variation
δΓ1.

détection des photons, l’incertitude sur le nombre total de photons détectés vaut

δNbruit =
√

N(Γ1) ≈
√

RTintTtot
τ0

, (4.37)

où l’on a pris C1 ≪ 1 pour simplifier. Le rapport signal-sur-bruit s’écrit alors

RSB =
δNsignal

δNbruit

= δΓ1

√

RTintTtotτ0C1e
−Γ1τ0 . (4.38)

Le rapport maximum RSBm est obtenu pour τ0 = T1/2 et vaut

RSBm =
δΓ1√
Γ1

C1

√

RTintTtot
2e

. (4.39)

Ainsi, pour un changement δΓ1 donné, RSBm est amélioré lorsque Γ1 décroit. Cependant,
les quantités δΓ1 and Γ1 ne sont pas indépendantes, comme nous allons le voir.

D’après les équations (4.27) et (4.28), le taux de relaxation de spin dû au bain de spins
électroniques de surface peut être écrit comme

Γ1(σ) =
A

d40

σ3/2

σ +B
, (4.40)

avec A = 5.75 × 109 s−1nm5 et B = 2.64 nm−2. On cherche à calculer l’effet d’une
augmentation infinitésimale δσ de la densité surfacique de spin. Le taux de relaxation de
spin devient

Γ1(σ + δσ) = Γ1(σ) + δΓ1 , (4.41)
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avec
δΓ1

Γ1(σ)
=
δσ

σ

(

1

2
+

B

B + σ

)

. (4.42)

En insérant les équations (4.40) et (4.42) dans l’équation (4.39), on obtient finalement

RSBm = δσ × C1

2d20

√

ARTintTtot
2e

σ + 3B

σ1/4(σ +B)3/2
. (4.43)

On constate que pour un δσ donné, RSBm est d’autant plus grand que le diamètre d0 est
petit et que la densité initiale σ est petite.

La quantité RSBm peut être exprimée en fonction du nombre de spins additionnels
δNe, ce qui donne

RSBm = δNe ×
C1

2πd40

√

ARTintTtot
2e

σ + 3B

σ1/4(σ +B)3/2
. (4.44)

Du fait de la dépendance en d−4
0 , il est crucial d’utiliser un nanodiamant aussi petit que

possible dans le but de détecter une augmentation δNe donnée. Le plut petit nombre de
spins additionnels qui peut être détecté, en imposant un RSB de 1, vaut finalement

δNe,min =
1

P√
Ttot

d40f(σ) , (4.45)

où P = C1

2π

√

ARTint
2e

et f(σ) = σ1/4(σ+B)3/2

σ+3B
est une fonction qui varie lentement avec σ.

Par exemple, pour un centre NV dans un nanodiamant de 10 nm de diamètre avec une
densité initiale de spins σ = 1 nm−2, ce qui correspond à N = 314 et T1 = 6.3 µs, on
trouve δNe,min ≈ 14 spins en 10 s d’intégration, en prenant R = 105 s−1 et C1 = 0.2.

Ce résultat montre que la relaxométrie de spin avec le centre NV du diamant peut
permettre de détecter des très petites fluctuations du nombre de spins – jusqu’à quelques
spins – à la surface du nanodiamant sur une échelle de temps de l’ordre de la minute.
On pourrait ainsi envisager d’utiliser cette technique pour étudier par exemple les modi-
fications de la chimie de surface (terminaison, adsorption de molécules) en réponse à des
variations environnementales (température, pression, humidité). Le centre NV pourrait
également être utilisé comme capteur d’espèces chimiques en phase liquide ou gazeuse, en
plongeant le nanodiamant directement dans le liquide ou dans le gaz.

4.4 Conclusion

Nous avons montré dans ce chapitre que le centre NV du diamant peut être utilisé pour
détecter le bruit magnétique local. La méthode est basée sur la mesure, par des moyens
optiques, du temps de relaxation T1 de l’état de spin électronique associé au centre NV.
Ce temps T1 dépend directement du bruit magnétique à la fréquence de 2.87 GHz, qui
est la fréquence de transition de spin du centre NV. Nous avons illustré cette méthode
en détectant le bruit magnétique généré par des molécules de gadolinium adsorbées à la
surface des nanodiamants.

En parallèle du travail présenté ici, plusieurs équipes ont également exploré la relaxo-
métrie de spin avec le centre NV du diamant. En utilisant un centre NV proche de la
surface dans un diamant massif, Sushkov et collègues ont récemment démontré la dé-
tection d’une molécule unique, illustrant l’extrême sensibilité de la méthode [199]. Des
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applications dans un contexte biologique ont également été réalisées. Des centres NV
dans des nanodiamants ont ainsi permis de détecter des molécules de ferritine [200], ou
encore des atomes de gadolinium intégrés dans un modèle de membrane cellulaire [201].
Par ailleurs, Steinert et collègues ont employé des ensembles de centres NV pour mesurer
la concentration en ions gadolinium dans un canal microfluidique, et ont également imagé
une cellule individuelle par relaxométrie de spin [198, 202].

En outre, un certain nombre d’autres techniques ont été développées pour mesurer le
bruit magnétique avec le centre NV. Plutôt que de mesurer la relaxation longitudinale de
l’état de spin, ces techniques mesurent sa décohérence. En effet, le temps de cohérence T2
d’une superposition quantique du type 1√

2
(|ms = 0〉+ |ms = +1〉) est également sensible

au bruit magnétique. Selon le protocole employé, ce temps T2 est sensible à différentes
fréquences dans le spectre de bruit, généralement entre 1 kHz et 1 MHz [74, 203, 204]. Il
est même possible de reconstruire le spectre de bruit magnétique à partir de mesures de
cohérence. Ces techniques ont récemment permis d’enregistrer des spectres de résonance
magnétique nucléaire sur des échantillons organiques de quelques (nm)3 de volume [6, 7,
205].

Les techniques de mesure du bruit magnétique basées sur le centre NV du diamant
ouvrent ainsi de nouvelles opportunités en chimie et en biologie. Il a par exemple été pro-
posé que le centre NV pourrait permettre de déterminer la structure moléculaire d’une
protéine complexe [206]. À plus court terme, le centre NV pourrait être utilisé comme cap-
teur très sensible pour aider aux diagnostiques médicaux, par exemple pour les maladies
du cerveau via la détection d’anomalies dans la distribution du fer [207]. Enfin, le centre
NV pourrait également servir de capteur intracellulaire, pour sonder les canaux ioniques
individuels [9] ou bien étudier les processus transitoires de formation de radicaux libres.
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Conclusion et perspectives

Dans ce mémoire, nous avons introduit et utilisé des nouvelles méthodes permettant
de caractériser le champ magnétique à l’échelle nanométrique. Ces méthodes sont basées
sur le défaut azote-lacune du diamant, ou centre NV, qui sert de magnétomètre de di-
mension atomique. Nous avons en particulier réalisé un nouveau type de microscope de
champ magnétique, en plaçant un centre NV unique sur la pointe d’un microscope à force
atomique. Ce microscope permet de cartographier le champ magnétique produit par un
échantillon de manière quantitative, vectorielle, tri-dimensionnelle, non invasive, et avec
une résolution nanométrique, le tout aux conditions ambiantes.

Un domaine d’application immédiat du microscope à centre NV est le nanomagné-
tisme. Nous avons notamment mis en évidence, à l’aide de notre microscope, l’existence
d’une interaction Dzyaloshinskii-Moriya interfaciale dans un système de couches ferro-
magnétiques ultraminces. Or il a été prédit qu’une telle interaction devrait permettre
de stabiliser des objets magnétiques localisés, appelés skyrmions magnétiques [160, 208]
(figure 4.11a). Des preuves expérimentales ont d’ailleurs été obtenues récemment dans

Skyrmions magnétiques Matériaux multiferroïques 

Magnétisme orbital  
du graphène 

Canaux ioniques 

(a) (b) 

(c) (d) 

Figure 4.11 – Illustration de quelques applications potentielles de la microscopie à centre
NV : (a) la détection de skyrmions magnétiques dans les couches ferromagnétiques ultra-
minces, (b) l’étude locale du couplage magnéto-électrique dans les films minces multi-
ferroïques multidomaines, (c) l’étude locale de la réponse diamagnétique orbitale du gra-
phène autour du point de Dirac, (d) la détection des flux ioniques à travers une membrane
cellulaire via les canaux ioniques. L’image (d) est tirée de la référence [9].
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des systèmes modèles [165]. Dans un futur proche, le microscope à centre NV pourrait
donc permettre d’observer et étudier des skyrmions dans des structures complexes, telles
que des pistes magnétiques ou des microplots, ouvrant la voie au développement d’une
nouvelle génération de dispositifs spintroniques.

Au-delà des matériaux ferromagnétiques, d’autres domaines de la matière condensée
impliquant des spins pourraient bénéficier de la microscopie à centre NV. Un exemple
notable est le couplage magnéto-électrique dans les matériaux multiferroïques, tels que
l’oxyde BiFeO3 (figure 4.11b). Il existe en effet des questions ouvertes quant aux échelles
de longueur de ce couplage dans les films minces multidomaines, qui pourraient potentiel-
lement être résolues par des mesures locales du champ magnétique [120].

Le champ magnétique trouve sa source non seulement dans les moments magnétiques
des constituants de la matière, mais aussi dans les mouvements de charges électriques.
Ainsi, la microscopie à centre NV pourrait être utilisée pour détecter des courants de
charge, aussi bien des électrons dans les solides que des ions dans les liquides ou dans les
échantillons biologiques. Un exemple d’application potentielle est l’étude du magnétisme
orbital dans le graphène (figure 4.11c). Il a en effet été prédit que la susceptibilité magné-
tique associée au diamagnétisme orbital diverge au point de Dirac [209], mais la réponse
magnétique orbitale du graphène n’a jamais pu être observée à l’échelle locale jusqu’alors.
Pour observer de tels phénomènes, il est nécessaire de travailler à température cryogénique
pour réduire les fluctuations thermiques. Un microscope à centre NV fonctionnant à 4 K
est d’ailleurs en cours de réalisation dans notre laboratoire.

Enfin, nous avons vu que le centre NV peut également servir de capteur de bruit
magnétique. Cette propriété a de nombreuses applications potentielles, particulièrement
en biologie. Par exemple, il a été prédit que le passage d’espèces à travers les canaux
ioniques des membranes cellulaires pourrait être détecté en mesurant le bruit magnétique
généré par les spins nucléaires de ces espèces [9] (figure 4.11d). Cette technique locale et
non invasive pourrait aider à la caractérisation de l’action des canaux ioniques, avec des
implications importantes pour la biologie moléculaire et le développement de nouveaux
médicaments.
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ANNEXE A
Simulation des images de champ

magnétique obtenues par microscopie à

centre NV
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Dans cette annexe, nous décrivons d’abord la procédure générale pour simuler les
images de champ magnétique obtenues avec le microscope à centre NV (§ A.1). Nous
illustrerons ensuite cette méthode par deux exemples de structures magnétiques abordées
dans ce manuscrit : un microplot carré présentant un état vortex, puis une paroi de
domaine dans un piste à aimantation perpendiculaire (§ A.2). Enfin, nous examinerons
différents modèles permettant de calculer de manière simple le champ de fuite généré par
une paroi de domaine dans une couche ultramince (§ A.3).

A.1 Méthode générale

Comme illustré dans la figure A.1, la procédure que nous suivons pour simuler les
images de microscopie à centre NV comprend trois étapes :

1. discrétiser la distribution d’aimantation M(x, y, z) de la structure magnétique ;

2. calculer le champ de fuite B(x, y) à une distance d, correspondant à la hauteur de
vol du centre NV ;

3. appliquer la réponse du centre NV pour obtenir la simulation de la carte de dépla-
cement Zeeman ∆fNV(x, y), de la carte de champ BNV(x, y), ou encore de l’image
iso-champ D(x, y).
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Figure A.1 – Diagramme illustrant les trois étapes suivies pour simuler les images de
champ magnétique obtenues par microscopie à centre NV.

A.1.1 Discrétisation de la distribution d’aimantation

La première étape a pour objectif de discrétiser la distribution d’aimantation M(x, y, z)
en un ensemble de parallélépipèdes aimantés uniformément. Autrement dit, on cherche
à déterminer un ensemble de N cellules {i}i=1..N , où la cellule i est un parallélépipède
de dimensions 2ai × 2bi × 2ci et d’aimantation Mi, centré en (xi, yi, zi). Selon le degré
de précision désiré, on pourra prendre un maillage fin et utiliser un logiciel dédié pour
obtenir l’état d’équilibre de la structure magnétique, tel que le logiciel de calcul micro-
magnétique OOMMF [110], ou bien réaliser une décomposition directement à partir d’un
modèle théorique.

A.1.2 Calcul du champ de fuite

La seconde étape consiste à calculer le champ de fuite de la structure en utilisant la
distribution d’aimantation discrétisée. Pour cela, on utilise les formules analytiques du
champ de fuite généré par un parallélépipède uniformément aimanté.
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Figure A.2 – Un barreau aimanté uniformément (a) est équivalent à un condensateur plan
(b). Les “électrodes” portent une densité surfacique de charges magnétiques ±σm = ±Ms

où Ms est l’aimantation par unité de volume du matériau ferromagnétique.

Ces formules sont obtenues comme suit. Considérons par exemple la géométrie de la
figure A.2a, c’est-à-dire un parallélépipède de taille 2a×2b×2c possédant une aimantation
uniforme orientée selon l’axe z, soit M = Msẑ où Ms est l’aimantation à saturation du
matériau. En utilisant l’artifice mathématique des charges magnétiques, on est ramené au
problème d’un condensateur plan bien connu en électrostatique (figure A.2b). Les charges
magnétiques couvrent les surfaces z = ±c du barreau aimanté, avec une densité surfacique
±σm où σm = M · ẑ = Ms. Le potentiel scalaire magnétique est simplement l’intégrale
sur les deux surfaces chargées du potentiel “coulombien” d’une simple charge, qui s’écrit,
en prenant l’origine du repère au centre du parallélépipède,

φm(x, y, z) =
1

4π

∫ +a

−a
dx′
∫ +b

−b
dy′

+σm
√

(x− x′)2 + (y − y′)2 + (z − c)2

+
1

4π

∫ +a

−a
dx′
∫ +b

−b
dy′

−σm
√

(x− x′)2 + (y − y′)2 + (z + c)2
. (A.1)

Le champ magnétique peut alors être calculé sans approximation en tout point de
l’espace. À l’extérieur de l’aimant, il s’écrit B = µ0H = −µ0∇φm, où µ0 est la perméabilité
magnétique du vide. Après intégration, on obtient l’expression des trois composantes
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√
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(A.2)
Des formules analogues peuvent être obtenues pour un parallélépipède aimanté selon

x (composantes Bxx, Bxy et Bxz) ou y (composantes Byx, Byy et Byz), et donc, par
superposition, pour toute direction d’aimantation M. Le champ de fuite de la structure
magnétique est finalement obtenu en sommant les contributions de toutes les cellules de
la structure. En général, nous somme intéressés par le champ à une distance d donnée de
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la structure, qui correspond à la hauteur de vol du centre NV. La somme est donc évaluée
pour une seule altitude z, par exemple z = c + d, si d est défini comme la distance entre
le centre NV et la face supérieure du parallélépipède considéré.

La sommation sur toutes les cellules de la structure est réalisée avec le logiciel MAT-
LAB. Lorsque le maillage de la structure est régulier, on peut remarquer qu’on a affaire à
un problème de convolution entre la distribution d’aimantation et le champ de fuite d’une
cellule élémentaire de cette distribution – “la fonction de transfert”. Il est alors avanta-
geux, en termes de temps de calcul, d’effectuer le produit de convolution dans l’espace de
Fourier.

A.1.3 Application de la réponse du centre NV

Une fois que le champ de fuite total B(x, y) est calculé, il ne reste plus qu’à appliquer la
réponse du centre NV pour obtenir des images comparables à celles obtenues expérimen-
talement. Pour des champs suffisamment faibles (. 5 mT, cf. § 1.3.2), les fréquences de
résonance de spin du centre NV, f±, sont reliées à la projection BNV du champ magnétique
local sur l’axe NV selon

f±(BNV) ≈ D ±
√

E2 +
(gNVµB

h
BNV

)2

, (A.3)

où D et E sont les paramètres de clivage du centre NV (cf. § 1.3.1).
Expérimentalement, la spectroscopie ESR nous permet de mesurer l’une des fréquences

f+ ou f−, ou bien de les encoder partiellement dans l’intensité de fluorescence avec le mode
d’imagerie iso-champ. Cependant, il est commode de convertir ces fréquences en champ
magnétique en utilisant la relation inverse de l’équation (A.3), soit

BNV ≈ h

gNVµB

√

(f± −D)2 − E2 . (A.4)

Ainsi, les images montrées dans ce manuscrit sont généralement des cartes de champ BNV,
ou bien des images iso-champ dont les contours sont exprimées en termes de BNV.

Une carte de BNV est simulée en calculant simplement la projection du champ calculé
B(x, y) sur l’axe NV, soit

BNV = |B · uNV| (A.5)

où uNV est le vecteur directeur unitaire caractérisant l’axe NV. Celui-ci est défini par les
angles sphériques (θ, φ) dans le référentiel xyz du laboratoire, qui sont mesurés comme
expliqué au chapitre 2 (cf. § 2.2.3).

Les images iso-champ différentielles sont enregistrées en appliquant successivement
deux fréquences rf frf,1 et frf,2, révélant ainsi les contours BNV = BNV,1 et BNV = BNV,2

avec

BNV,i ≈
h

gNVµB

√

(frf,i −D)2 − E2 . (A.6)

Pour obtenir la simulation d’une telle image iso-champ, on applique à la carte de champ
BNV la fonction

D(frf,1, frf,2, BNV) = S(frf,2, BNV)− S(frf,1, BNV) , (A.7)

où S(frf , BNV) est le spectre ESR pour un champ BNV donné. Celui-ci est exprimé sous
la forme d’une somme de deux fonctions gaussiennes G(x) = e−x

2

, soit

S(frf , BNV) = R
(

1− C
[

G
(

frf − f+(BNV)

∆fr/2
√
ln 2

)

+ G
(

frf − f−(BNV)

∆fr/2
√
ln 2

)])

. (A.8)
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Dans cette expression, R est le taux de fluorescence détecté hors résonance, C est le
contraste des raies ESR, et ∆fr est la largeur à mi-hauteur des raies. Ces paramètres,
ainsi que les paramètres D et E qui interviennent dans la relation (A.3), sont déterminés
expérimentalement en enregistrant au préalable un spectre ESR en champ magnétique
nul.

Dans la section 3.3 du chapitre 3, la fréquence de résonance f+ mesurée n’est pas
convertie en champ magnétique BNV afin d’éviter de recourir à l’équation approximative
(A.4), qui peut introduire une erreur de quelques pourcents en présence d’un champ
transverse à l’axe NV (cf. § 1.3.2). Dans ce cas, les images expérimentales sont simplement
exprimées en termes de déplacement Zeeman ∆fNV = f+ −D. Pour simuler ces images,
on diagonalise, en chaque point (x, y), le Hamiltonien du centre NV

H(x, y) = hDS2
Z + hE(S2

X − S2
Y ) + gNVµBB(x, y) · S , (A.9)

où le référentiel XY Z est défini par l’orientation du cristal de diamant, l’axe Z étant
parallèle à l’axe NV 1. À partir des énergies propres de H, on déduit la fréquence de tran-
sition de spin f+, et donc la carte du déplacement Zeeman ∆fNV(x, y) = f+−D, qui peut
finalement être comparée à l’image expérimentale. Comme précédemment, les paramètres
requis pour la simulation, à savoir D, E ainsi que les angles (θ, φ) qui caractérisent l’axe
NV, sont mesurés au préalable.

A.2 Exemples illustratifs

Nous allons montrer ici brièvement comment s’applique concrètement cette méthode
de simulation, en prenant deux exemples tirés des chapitres 2 et 3. La première structure
considérée est un microplot carré de Ni80Fe20, qui requiert un maillage très fin et l’utilisa-
tion d’un logiciel de calcul micromagnétique. À l’inverse, la deuxième structure abordée,
une paroi de domaine dans une piste à aimantation perpendiculaire, est relativement bien
décrite par un modèle très simple comportant seulement deux cellules.

A.2.1 Exemple 1 : Structure vortex dans un microplot carré

Considérons un microplot carré de Ni80Fe20, de taille 5 µm × 5 µm × 50 nm, comme
ceux étudiés expérimentalement au chapitre 2 (cf. § 2.3.4). L’état d’équilibre d’une telle
structure est l’état vortex. Pour décrire correctement le cœur de vortex, la structure
est discrétisée en cellules de taille 2 × 2 × 2 (nm)3, ce qui est plus petit que la longueur
d’échange du matériau, Λ ≈ 6 nm. Le logiciel OOMMF est alors utilisé pour déterminer la
distribution d’aimantation qui minimise l’énergie micromagnétique totale. Les paramètres
du calcul sont l’aimantation à saturation Ms = 8 · 105 A/m et la constante d’échange
A = 13 pJ/m.

La figure A.3 montre les différentes étapes du calcul des images de microscopie à
centre NV. On prendra ici comme exemple les conditions d’acquisition de la figure 2.15
du chapitre 2, c’est-à-dire une hauteur de vol d ≈ 100 nm, un axe NV orienté selon
(θ = 37◦, φ = −45◦), et des images iso-champ de contours BNV,1 = 0 et BNV,2 = 0.8 mT.

1. Le choix des axes X et Y , normalement imposé par la direction de la contrainte mécanique transverse
à l’axe NV, est ici choisi arbitrairement car il n’affecte que le régime des très faibles champs, tels que
BNV . hE

gNVµB

(cf. § 1.3.1).

155



Annexe A – Simulation des images de microscopie à centre NV

  Discrétisation de la distribution d’aimantation 

Calcul du champ de fuite 

Application de la réponse du centre NV 3 

2 

1 

-5

0

5

Bx By Bz 

(m
T

)
 

10

5

0
-1

0

1

B
N
V

 (m
T

) 

D
iff. flu

o
. (u

. a
.) 

1 µm 

5
 µ

m
 

Champ projeté 
sur l’axe NV 

Image iso-champ 
différentielle 

0 mT 

0.8 mT 

x 

y 

z 

x 

y 

z 

Figure A.3 – Exemple d’un microplot carré dans l’état vortex. (1) La structure est
maillée de manière très fine (pas de 2 nm dans les trois directions de l’espace), et le
logiciel OOMMF est utilisé pour obtenir la distribution d’aimantation d’équilibre. L’image
représente la distribution d’aimantation dans le plan xy au milieu de la structure, les
flèches indiquant la composante planaire et le code couleur la composante perpendiculaire
(rouge signifie que M pointe vers le haut). (2) La distribution du champ de fuite est
calculée à une distance d = 100 nm de la surface supérieure du plot. (3) En supposant
un axe NV orienté selon (θ = 37◦, φ = −45◦) comme dans la figure 2.15, on calcule le
champ projeté BNV puis l’image iso-champ, qui correspond ici aux contours BNV,1 = 0 et
BNV,2 = 0.8 mT.

Une fois la distribution d’aimantation obtenue, le champ de fuite est calculé à la
distance d = 100 nm, duquel on déduit la carte de BNV puis l’image iso-champ, qui
montre un très bon accord avec l’expérience (cf. figure 2.15).
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A.2.2 Exemple 2 : Paroi de domaine dans une couche ultramince
à aimantation perpendiculaire

On considère maintenant une paroi de domaine dans une piste magnétique à ani-
sotropie perpendiculaire. On prendra comme exemple les conditions d’acquisition de la
figure 3.16 du chapitre 3, c’est-à-dire une hauteur de vol d ≈ 110 nm, un axe NV orienté
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Figure A.4 – Exemple d’une paroi de domaine dans une piste ultramince à aimantation
perpendiculaire. (1) La structure est ici modélisée par un ensemble de deux parallélépi-
pèdes aimantés uniformément, ce qui implique que la structure interne de la paroi est
ignorée. (2) La distribution du champ de fuite est calculé à une distance d = 110 nm de
la couche magnétique. (3) En supposant un axe NV orienté selon (θ = 122◦, φ = 45◦)
comme dans la figure 2.15, on calcule le champ projeté BNV puis l’image iso-champ, qui
correspond ici aux contours BNV,1 = 0.7 mT et BNV,2 = 1.5 mT.
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selon (θ = 122◦, φ = 45◦), et des images iso-champ de contours BNV,1 = 0.7 mT et
BNV,2 = 1.5 mT. La piste magnétique a une largeur de 1.5 µm et est basée sur l’empile-
ment Ta|CoFeB(1 nm)|MgO. La structure à simuler a donc une épaisseur de 1 nm.

Bien que la paroi de domaine possède une structure interne qui nécessite un maillage
fin, le champ de fuite peut être calculé en première approximation en négligeant cette
structure interne. C’est ce que nous illustrons dans la figure A.4, où la structure est
décomposée en seulement deux parallélépipèdes représentant les deux domaines, l’un ai-
manté vers le haut, l’autre vers le bas, séparés par une paroi abrupte. Le seul paramètre
magnétique à définir est alors l’aimantation à saturation Ms = 106 A/m.

Avec ce modèle à deux domaines, le champ de fuite est simplement la somme du champ
de chaque domaine, lequel est donné par les équations (A.2). Comme précédemment, à
partir du champ de fuite B(x, y), on peut calculer le champ projeté sur l’axe NV, puis
l’image iso-champ.

Dans la section suivante, nous allons examiner l’erreur introduite par cette approxi-
mation de la paroi abrupte en comparaison à un calcul micromagnétique complet avec un
maillage fin. Nous discuterons également de plusieurs autres modèles approximatifs qui
permettent un calcul simple du champ de fuite d’une paroi de domaine.

A.3 Modèles pour le calcul du champ de fuite d’une
paroi de domaine

Nous allons examiner divers modèles et approximations qui permettent de calculer
simplement le champ de fuite d’une paroi de domaine et d’en obtenir des formules ana-
lytiques. Nous procéderons par ordre de complexité croissante, en commençant par une
description à une dimension (1D), avant d’examiner des modèles à deux dimensions (2D).

A.3.1 Modèles à une dimension

Soit une couche magnétique ultramince à anisotropie perpendiculaire. La couche est
parallèle au plan xy, et z est l’axe d’aimantation facile. L’aimantation M est supposée uni-
forme à travers toute l’épaisseur t de la couche car t≪ Λ, où Λ est la longueur d’échange.
Il est important de rappeler, tout d’abord, qu’une couche qui s’étend à l’infini dans le
plan xy et aimantée uniformément – vers les z positifs ou négatifs – ne produit aucun
champ magnétique à l’extérieur, de la même manière qu’il n’y a pas de champ électrique
à l’extérieur d’un condensateur électrique planaire infini. Il n’y a donc de champ de fuite
non nul qu’en présence d’une variation spatiale – dans le plan xy – de l’aimantation. Une
telle variation peut se produire soit au niveau des bords de la couche, soit au niveau d’une
paroi de domaine.

Nous allons considérer d’abord un modèle 1D, où la structure est supposée infinie selon
y et l’aimantation ne varie que selon x. Deux situations sont d’un intérêt particulier : le cas
d’un bord abrupt de la couche magnétique (figure A.5a), et celui d’une paroi de domaine
(figure A.5b). Si la paroi est abrupte, c’est-à-dire que sa structure interne est négligée,
ces deux situations sont équivalentes en ce qui concerne le champ magnétique de fuite.
En effet, elles correspondent toutes deux à une variation abrupte de l’aimantation de la
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forme

Mz(x) =

{

+Ms si x < 0

+Ms −∆Mz si x > 0
, (A.10)

avec ∆Mz = Ms pour un bord de la couche et ∆Mz = 2Ms pour une paroi de domaine
(figure A.5c). Le champ de fuite d’une paroi abrupte est donc simplement deux fois celui
d’un bord.
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(c) Variation abrupte de M
z 

d
 

Figure A.5 – (a,b) Géométries considérées pour le calcul du champ de fuite au-dessus
d’une couche ultramince à aimantation perpendiculaire, d’épaisseur t et d’aimantation
à saturation Ms : (a) un bord de la couche uniformément aimantée et (b) une paroi
de domaine abrupte. (c) Ces deux situations sont équivalentes, en ce qui concerne le
champ de fuite (symbolisé par les lignes grises), à une variation abrupte de l’aimantation
perpendiculaire Mz. La variation est deux fois plus petite pour un bord (∆Mz =Ms) que
pour une paroi (∆Mz = 2Ms).

Bord abrupt de la couche magnétique

Le champ de fuite d’un bord abrupt, Bbord, peut être calculé de manière analogue au
cas d’un parallélépipède uniformément aimanté traité plus haut (cf. § A.1.2), en utilisant
l’artifice des charges magnétiques. Dans le cas présent, on a deux plans semi-infinis (x < 0)
portant des charges positives (en z = +t/2) et négatives (en z = −t/2). Du fait de
l’invariance par translation selon y, la composante By du champ est toujours nulle. Les
deux autres composantes du champ s’écrivent, à une distance d de la couche,
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. (A.11)

La distance d est liée à la hauteur de vol du centre NV par rapport à la surface de l’échan-
tillon, qui est typiquement de l’ordre de 100 nm. Pour les films ultraminces considérés ici,
on a t . 1 nm, d’où t ≪ d. En utilisant cette limite, dite des “films minces”, on obtient
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les expressions approchées






















Bbord
x (x) ≈ µ0Mst

2π

d

x2 + d2

Bbord
y (x) = 0

Bbord
z (x) ≈ −µ0Mst

2π

x

x2 + d2

. (A.12)

La figure A.6 montre les composantes Bbord
x et Bbord

z calculées avec ces formules à une
distance d = 100 nm. Un agrandissement près du maximum en x = 0 permet de voir
une légère différence entre les formules exactes (A.11) et approchées (A.12). Précisément,
l’erreur relative est de 10−5 dans cet exemple, et elle augmente à seulement 10−3 pour
d = 10 nm. Pour toutes les expériences réalisées dans ce manuscrit, l’approximation des
films minces est donc largement justifiée.

Par ailleurs, les formules approchées (A.12) indiquent que la composante planaire
Bbord
x (x) est une fonction lorentzienne de largeur à mi-hauteur 2d et de hauteur µ0Mst

2πd
,

tandis que la composante perpendiculaire Bbord
z (x) est la dérivée d’une fonction lorent-

zienne, gouvernée par les mêmes paramètres. Cela suggère que la mesure quantitative
de la distribution du champ de fuite au-dessus d’un bord peut permettre, en principe,
de déterminer la distance d ainsi que le produit Is = Mst, qui sont les deux paramètres
indépendants qui interviennent dans ces formules. Cette idée est mise à profit expérimen-
talement au chapitre 3 (cf. § 3.3.2).
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Figure A.6 – Profil du champ de fuite au-dessus d’un bord abrupt d’une couche d’aiman-
tation uniforme Mz = +Ms. Les graphes (a) et (b) montrent les composantes planaire
Bbord
x et perpendiculaire Bbord

z , respectivement. Le calcul est effectué avec les formules
exactes (lignes rouges continues) ainsi qu’avec l’approximation des films minces (lignes
noires pointillées). Les paramètres du calcul sont : t = 1 nm, d = 100 nm, Ms = 106 A/m.

Structure interne d’une paroi de domaine

Comme mentionné plus haut, le champ de fuite d’une paroi de domaine abrupte est
égal à deux fois celui d’un bord abrupt. Cependant, l’étude de la structure interne de la
paroi et donc de sa nature – Bloch ou Néel – nécessite un modèle plus fin. Pour cela,
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il est commode de séparer d’abord le champ de fuite d’une paroi en deux contributions
(figure A.7) :

• l’aimantation perpendiculaire mz produit un champ de fuite B
⊥ ;

• l’aimantation planaire m‖ = (mx,my) produit un champ de fuite B‖ pondéré par un
facteur cosψm, où ψm = tan−1(my/mx) est l’angle que forme l’aimantation planaire
avec l’axe x.

Autrement dit, le champ net pour un angle ψm donné s’écrit

B
ψm = B

⊥ + cosψmB
‖ , (A.13)

avec ψm = ±π/2 pour une paroi de Bloch et ψm = 0 ou π pour une paroi de Néel. Nous
allons maintenant examiner différents modèles pour calculer ces deux contributions.

(b) Paroi de Néel 

+ 

(a) Paroi de Bloch 

B
ψm=−π/2

B
ψm=0

B
?

B
k

B
?

x 

z 

−π

Figure A.7 – Le champ de fuite d’une paroi Bψm peut être décomposé en deux contri-
butions B

⊥ et cosψmB
‖, dues aux composantes perpendiculaire et planaire de l’aiman-

tation, respectivement. (a) Pour une paroi de Bloch, la deuxième contribution est nulle
car cosψm = 0. (b) Pour une paroi de Néel, la contribution planaire B

‖ s’ajoute à la
contribution principale.

Paroi de domaine : contribution perpendiculaire B
⊥

La théorie micromagnétique des parois de domaine dans les couches à anisotropie
perpendiculaire indique que, en l’absence d’interaction Dzyaloshinskii-Moriya, le profil de
l’aimantation pour une paroi ↑↓ centrée en x = 0 prend la forme (cf. § 3.2.1)

mz = − tanh

(

x

∆p

)

, (A.14)

où ∆p est la paramètre qui caractérise la largeur de la paroi. Bien que le champ de fuite
généré par ce profil d’aimantation ne puisse être calculé de manière analytique, il est
possible d’en obtenir des formules approchées.

Le modèle le plus simple est celui d’une paroi abrupte, ce qui revient à prendre la limite
∆p
d

→ 0. Comme discuté précédemment, le champ de fuite est dans ce cas simplement le
double du champ d’un bord abrupt, soit

B
⊥ ≈ 2Bbord . (A.15)

La figure A.8 montre que cette approximation est relativement bonne pour une paroi de
largeur ∆p = 5 nm, avec une hauteur de vol d = 100 nm. L’erreur relative par rapport
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Figure A.8 – (a) Modèles considérés pour le calcul de la contribution B
⊥ du champ

de fuite au-dessus d’une paroi de domaine. (b,c) Composantes planaire B⊥
x (x) (b) et

perpendiculaire B⊥
z (x) du profil de champ (c). Le calcul est effectué avec le profil exact

de mz (lignes rouges et bleues continues), avec le modèle ‘espace’ (lignes rouges et bleues
pointillées), et en considérant une paroi abrupte (lignes noires). La largeur de paroi est
prise égale à ∆p = 20 nm (courbes rouges) et ∆p = 5 nm (courbes bleues). Dans le modèle
‘espace’, la largeur du domaine non aimanté est prise égale δx = 1.8∆p pour obtenir un
bon accord avec le calcul exact. Les autres paramètres du calcul sont : t = 1 nm, d = 100
nm, Ms = 106 A/m.

au calcul exact 2 est de 0.2% au niveau de maximum de B⊥
x (x) et 0.1% au niveau de

maximum de B⊥
z (x). En revanche, cette erreur augmente à 3% et 1.5%, respectivement,

pour une paroi de largeur ∆p = 20 nm.
Pour mieux prendre en compte la largeur finie de la paroi, on peut utiliser le modèle

schématisé dans la figure A.8a, désigné comme modèle ‘espace’. Dans ce modèle, un espace
non aimanté d’une certaine largeur δx est ajouté entre les deux domaines ↑ et ↓. Le champ
de fuite est alors la somme du champ de deux bords situés en x = ±δx/2, soit

B
⊥(x) ≈ B

bord(x− δx

2
) +B

bord(x+
δx

2
) . (A.16)

Les figures A.8b et A.8c montrent que cette approximation donne un très bon accord avec
le calcul exact (erreur relative ≈ 0.2% pour ∆p = 20 nm) si l’on prend un espacement ad
hoc de δx ≈ 1.8∆p.

2. Le calcul “exact” est réalisé comme expliqué dans la section A.1 : on discrétise le profil d’aimantation
mz(x) en segments beaucoup plus petit que ∆p, puis on somme les contributions de chaque segment pour
obtenir le champ de fuite total.
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Ce modèle à deux domaines séparés par un espace constitue donc une très bonne
approximation pour des parois de largeur ∆p . 20 nm. Pour des parois plus larges, la
hauteur de vol d devient de l’ordre de grandeur de ∆p, si bien que le profil exact de mz

ne peut plus être approximé.

Paroi de domaine : contribution planaire B
‖

L’amplitude de l’aimantation planaire a un profil de la forme

m‖(x) =
√

1−m2
z

=
1

cosh
(

x
∆p

) . (A.17)

Nous allons considérer dans cette section le cas d’une paroi de Néel de chiralité gauche
(ψm = π), ce qui implique que mx(x) = −m‖(x) et my(x) = 0. L’amplitude du moment
magnétique net selon x vaut alors

∫ +∞

−∞
dx|Mx(x)| = Ms

∫ +∞

−∞
dx|mx(x)|

= π∆pMs . (A.18)

Ce résultat suggère au moins deux manières de calculer simplement le champ de fuite
résultant B

‖ (figure A.9a). La première possibilité est de modéliser le profil mx(x) en un
domaine d’aimantation planaire uniforme, de largeur π∆p et d’amplitude d’aimantation
Ms. Le champ de fuite est alors celui d’un parallélépipède aimanté uniformément, et
des expressions analogues aux équations A.2 peuvent donc être employées en prenant les
limites adéquates (largeur infinie et approximation des films minces).

Une autre approche est de localiser le moment magnétique en un seul point dans le
plan xz, au centre de la paroi (x = 0, z = 0). Le champ de fuite est alors celui d’un dipôle
magnétique

dm = πMst∆pdy x̂ (A.19)

intégré sur la direction transverse y. Autrement dit, on a

B
‖(x, z) =

∫ y=+∞

y=−∞
dBdip(x, y, z) , (A.20)

où dBdip(r) est le champ généré par le dipôle dm, qui prend la forme usuelle

dBdip(r) =
µ0

4πr3
[dm− 3 (dm · r̂) r̂] (A.21)

avec r = ‖r‖ et r̂ = r/r. Après intégration, on obtient les composantes à une distance
z = d



























B‖
x(x) ≈

1

2
µ0Mst∆p

x2 − d2

(x2 + d2)2

B‖
y(x) = 0

B‖
z (x) ≈ µ0Mst∆p

xd

(x2 + d2)2

. (A.22)
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Les figures A.9b et A.9c montrent un accord correct entre les trois méthodes de calcul
(calcul exact, modèle du ‘domaine’ et modèle du ‘dipôle’), le domaine étant une approxi-
mation légèrement meilleure que le dipôle. Comme attendu, l’accord est moins bon pour
une paroi plus large (comparer les cas ∆p = 20 nm et ∆p = 5 nm), alors qu’à l’inverse les
trois calculs doivent converger dans la limite ∆p

d
→ 0.
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Figure A.9 – (a) Modèles considérés pour le calcul de la contribution B
‖ du champ de

fuite au-dessus d’une paroi de domaine de type Néel gauche. (b,c) Composantes planaire
B

‖
x(x) (b) et perpendiculaire B‖

z (x) du profil de champ (c). Le calcul est effectué avec le
profil exact de mx (courbes rouges), avec le modèle ‘domaine’ (courbes bleues), et avec le
modèle ‘dipôle’ (courbes noires). Deux largeurs de paroi sont considérées : ∆p = 20 nm
et ∆p = 5 nm. Les autres paramètres du calcul sont : t = 1 nm, d = 100 nm, Ms = 106

A/m.

En résumé, nous avons examiné différents modèles pour exprimer simplement le champ
de fuite d’une paroi de domaine. Le modèle le plus simple consiste à considérer une
variation abrupte de mz, et de prendre en compte la structure interne de la paroi en
ajoutant un dipôle magnétique planaire. C’est ce modèle que nous avons utilisé au chapitre
3 pour expliquer la méthode de détermination de la nature d’une paroi (cf. § 3.3.1), ainsi
que dans l’annexe B pour calculer les incertitudes de cette méthode. Cependant, bien que
cette approche fournisse des prédictions correctes à l’ordre 0 en ∆p

d
, un calcul exact est

préférable lorsqu’une précision maximale est requise, ce qui est le cas lorsqu’on cherche à
déterminer la nature d’une paroi (cf. § 3.3.3 et § 3.3.4).
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A.3.2 Modèles à deux dimensions

Dans les expériences rapportées dans ce manuscrit, les parois de domaine sont situées
non pas dans une couche étendue mais dans une piste de largeur w ∼ 1 µm. Les simulations
doivent donc prendre en compte la nature 2D de la structure. Par rapport au cas 1D, les
principales différences sont d’une part la présence d’un champ de fuite généré par les
bords de la piste, qui s’ajoute à celui de la paroi (cf. figure A.4), et d’autre part que
l’aimantation planaire my de la paroi de Bloch ajoute maintenant une petite contribution
au champ de fuite de la paroi (figure A.10a).

Pour avoir des simulations aussi fidèles à l’expérience que possible, on utilise le lo-
giciel OOMMF pour calculer la distribution d’aimantation à l’équilibre. Les paramètres
micromagnétiques à définir sont l’aimantation à saturation Ms, la constante d’anisotropie
Kmc et le paramètre d’échange A. Ces paramètres fixent notamment la largeur de paroi
∆p =

√

A/Keff , avec Keff = Kmc − 1
2
µ0M

2
s .

Comme la paroi de Bloch est moins coûteuse en énergie qu’une paroi de Néel (cf.
§ 3.2.1), le calcul de l’état d’équilibre converge naturellement vers une paroi de type Bloch,
et ce quelque soit l’état initial. Le choix de l’état initial permet uniquement de sélection-
ner une chiralité plutôt qu’une autre. Pour simuler une paroi de Néel, il faut ajouter un
mécanisme stabilisateur. Pour cela, un terme énergétique a été ajouté au code OOMMF
par Stanislas Rohart, qui prend la forme d’une interaction Dzyaloshinskii-Moriya interfa-
ciale [160]. Cette interaction DM permet non seulement de stabiliser les parois de Néel dans
les simulations, mais c’est aussi le mécanisme physique qui est probablement à l’œuvre
dans les structures réelles.

La valeur de la constante DM est fixée à |DDM| = 0.5 mJ/m2, ce qui est juste au-
dessus du seuil pour stabiliser complètement une paroi de Néel (Dc,1 ∼ 0.2 mJ/m2, cf.
§ 3.2.3). Une valeur plus élevée aurait notamment pour effet déformer légèrement le profil
d’aimantation standard mz = − tanh(x/∆p) (cf. § 3.3.4). Quant au signe de DDM, il fixe
la chiralité de la paroi de Néel.

Dans toutes les simulations réalisées dans la section 3.3 du chapitre 3, nous avons utilisé
OOMMF pour obtenir la distribution d’aimantation d’équilibre. Cependant, ces calculs
sont coûteux en temps (plusieurs heures), et il peut donc être utile de disposer d’une
méthode de calcul plus rapide, quitte à être légèrement moins précise. Nous allons donc
voir maintenant comment les modèles 1D discutés précédemment peuvent être utilisés
pour simuler une paroi de domaine confinée dans une piste.

Effets des bords de la piste

Pour une paroi idéale, c’est-à-dire droite et parallèle à l’axe y, x étant le grand axe de
la piste, il est facile d’étendre le profil 1D de l’aimantation d’une paroi au cas d’une piste
de largeur w finie, ce qui donne











































mx(x, y) ≈ cos(ψm)
1

cosh
(

x
∆p

)

my(x, y) ≈ sin(ψm)
1

cosh
(

x
∆p

)

mz(x, y) ≈ − tanh

(

x

∆p

)

pour |y| < w/2 . (A.23)
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(a)  Distribution 2D exacte 

(b)  Modèle 1D exact étendu 

(c)  Modèle 1D approx. étendu 

x 

y 

z 

Figure A.10 – Pour simuler le champ de fuite d’une paroi idéale, par exemple une paroi
de Bloch, on peut réaliser un calcul 2D de la distribution d’aimantation d’équilibre (a), ou
bien étendre le profil 1D théorique à toute la largeur de la piste (b). On peut également
utiliser un profil 1D approximatif, par exemple avec deux domaines séparés par une paroi
abrupte, plus un domaine ou un dipôle pour simuler l’aimantation planaire de la paroi
(c).

Pour une paroi de Bloch de chiralité gauche (ψm = π/2), par exemple, cette dis-
tribution d’aimantation est représentée de manière schématique dans la figure A.10b, à
comparer à la distribution fournie par le calcul 2D complet (figure A.10a). La principale
différence entre le calcul 2D et le profil 1D étendu est que le premier fait apparaître une
petite correction près des bords de la piste. En effet, afin de minimiser le nombre de
charges magnétiques et donc l’énergie démagnétisante, l’aimantation de la paroi tend à
s’aligner parallèlement aux bords, c’est-à-dire perpendiculairement à la paroi.

En termes de champ de fuite, ces effets de bord affectent surtout sur la contribution
de la composante planaire de l’aimantation dans une paroi de Bloch. Pour quantifier
cet effet, nous avons calculé le champ de fuite d’une paroi de Bloch dans une piste de
largeur w = 500 nm, en comparant le calcul 2D exact au modèle du profil 1D étendu.
La figure A.11 montre les composantes By (parallèle à la paroi) et Bz au-dessus de la
paroi. La différence vaut au plus 1 µT près du milieu de la piste, ce qui est largement
négligeable étant donnée la précision de nos expériences. La composante Bx au-dessus de
la piste n’est quant à elle pas affectée du tout par ces effets de bord. Par conséquent,
le modèle défini par les équations (A.23) s’avère être une très bonne approximation de
la distribution réelle d’aimantation d’une paroi de domaine confinée dans une piste, au
moins dans le cas d’une paroi idéale.

Notons que les approximations du modèle 1D discutés précédemment peuvent égale-
ment être utilisé. Par exemple, on peut approximer la structure en deux domaines séparées
par une paroi abrupte (cf. figure A.4), auxquels on peut ajouter éventuellement un dipôle
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magnétique qui s’étend sur toute la largeur de la piste pour simuler la structure interne
de la paroi (figure A.10c). Les erreurs introduites par ces approximations seront similaires
au cas 1D (cf. § A.3.1).
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Figure A.11 – Composantes By (a) etBz (b) au-dessus d’une paroi de Bloch confinée dans
une piste de largeur w = 500 nm. Le calcul est effectué avec la distribution d’aimantation
2D exacte (lignes rouges continues) et avec le profil 1D étendu à la largeur de la piste
(lignes noires pointillées). Les paramètres du calcul sont : t = 1 nm, d = 100 nm, Ms = 106

A/m, ∆p = 5 nm.

Simulations de parois distordues

Dans les échantillons réels, les parois de domaine sont généralement distordues du fait
de la présence de défauts. Nous avons d’ailleurs vu au chapitre 3 une méthode pour extraire
le profil spatial de position xp(y) d’une paroi à partir des images de microscopie à centre
NV (cf. § 3.4.1). Pour simuler précisément une paroi distordue, on peut à nouveau utiliser
le logiciel OOMMF pour calculer la distribution 2D de l’aimantation. La forme désirée de
la paroi est forcée en ajoutant des “points d’ancrage” où l’anisotropie perpendiculaire est
virtuellement infinie.

Alternativement, on peut comme précédemment utiliser le profil 1D de l’aimantation
et l’étendre au cas 2D d’une paroi distordue (figures A.12a et A.12b). Pour l’aimantation
perpendiculaire, on peut par exemple considérer que le profil 1D mz(x) = − tanh(x/∆p)
reste valable localement : il suffit de corriger ce profil de la position locale de la paroi
xp(y) ainsi que de son inclinaison locale, d’angle φp(y) (figure A.12c). Quant à l’aiman-
tation planaire, on peut supposer que sa direction suit de manière fidèle la forme de la
paroi : pour une paroi de Bloch (resp. de Néel), l’aimantation est toujours parallèle (resp.
perpendiculaire) à la tangente au profil de position de la paroi, ce qui revient à dire que
ψm est constant en tout point de la paroi (figures A.12a et A.12b). Selon ce modèle, la
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(a)  Modèle 2D pour une paroi de Bloch 

(b)  Modèle 2D pour une paroi de Néel 

ϕp 

y

x 

y 

z 

ψm 

(c)  

Figure A.12 – Pour une paroi non idéale (distordue), l’extension du modèle 1D s’effectue
en supposant que l’aimantation planaire de la paroi est toujours localement parallèle à la
paroi lorsqu’elle est de type Bloch, et perpendiculairement à elle quand elle est de type
Néel (b). Cela revient à dire que l’angle ψm est constant quelque soit l’inclinaison locale
φp(y) de la paroi (c).

distribution d’aimantation s’écrit donc finalement










































mx(x, y) ≈ cos[ψm + φp(y)]
1

cosh
(

x−xp(y)
∆′
p(y)

)

my(x, y) ≈ sin[ψm + φp(y)]
1

cosh
(

x−xp(y)
∆′
p(y)

)

mz(x, y) ≈ − tanh

(

x− xp(y)

∆′
p(y)

)

pour |y| < w/2 , (A.24)

où ∆′
p(y) =

∆p
cos[φp(y)]

est la largeur de paroi apparente selon la direction x.
Comme précédemment, une différence entre ce modèle 2D et le calcul exact est que le

modèle ne prend pas en compte les effets de bord (cf. figure A.10). Nous avons quantifié
cet effet sur le champ de fuite en simulant une paroi de Bloch d’inclinaison constante
φp = 10◦, confinée dans une piste de largeur w = 500 nm (figure A.13a). Là encore,
l’accord entre le résultat du modèle 2D et le calcul exact est excellent, avec une erreur
relative de ≈ 0.2% (figure A.13b). Ainsi, le modèle défini par les équations (A.24) est une
très bonne approximation de la distribution réelle d’aimantation d’une paroi de domaine
confinée dans une piste, et permet de décrire une paroi de forme arbitraire.

L’autre hypothèse du modèle porte sur la distribution de l’aimantation planaire, qui
est supposée suivre de manière adiabatique les distorsions de la paroi, avec un angle ψm
constant. En réalité, ceci n’est valable que pour une paroi dont la forme est suffisamment
“douce”, ce qui est a fortiori le cas d’une paroi droite inclinée comme celle simulée dans
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la figure A.13. À l’inverse, en cas de distorsion de la paroi sur des distances . 10 nm,
l’aimantation planaire s’arrangera selon une distribution non triviale de sorte à minimiser
le nombre de charges magnétiques de volume. Le modèle des équations (A.24) doit donc
être employé avec précaution lorsque les parois sont fortement distordues.
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Figure A.13 – (a) On simule une paroi droite avec un angle d’inclinaison φp = 10◦ par
rapport à l’axe y. (b) Cartes des composantes Bx, By et Bz au-dessus d’une paroi de
Bloch confinée dans une piste de largeur w = 500 nm. (c) Coupes prises à travers la paroi
dans les images de (b). Le calcul est effectué avec la distribution d’aimantation exacte
(lignes rouges continues) et avec le modèle 2D (lignes noires pointillées). Les paramètres
du calcul sont : t = 1 nm, d = 100 nm, Ms = 106 A/m, ∆p = 5 nm.

Dans la section 3.3 du chapitre 3, nous avons comparé les images expérimentales
aux simulations en considérant des parois droites avec un angle d’inclinaison φp. La fi-
gure A.14a reproduit une de ces images. En ajustant la simulation aux données comme
expliqué dans la section 3.4.1, on peut reconstruire le profil de position xp(y) de la pa-
roi. En utilisant ce profil xp(y), on peut alors réaliser une simulation précise du champ de
fuite à l’aide du modèle 2D décrit ci-dessus. La simulation avec le profil ajusté est montrée
dans la figure A.14b, à comparer avec la simulation d’une paroi droite d’angle φp = 0◦

(figure A.14c).
Si l’accord visuel avec l’expérience est clairement meilleur en prenant une forme ajus-

tée, les valeurs maximales du champ de fuite au-dessus de la paroi ne semblent pas être
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Annexe A – Simulation des images de microscopie à centre NV

significativement affectées par le modèle de paroi considéré. Cela est confirmé par l’exa-
men d’une coupe du champ à travers la paroi (figure A.14d), qui montre que la différence
de champ entre les deux modèles est bien en-dessous de l’erreur expérimentale.

Approximer le profil de position non trivial de la paroi par une paroi droite, avec une
certaine inclinaison moyenne, est donc suffisant en général pour obtenir des prédictions
fiables. C’est la raison pour laquelle nous avons choisi d’utiliser l’approximation d’une pa-
roi droite pour analyser les données dans la section 3.3. L’origine de cette faible sensibilité
à la forme exacte de la paroi est discutée plus en détail dans l’annexe B.

Dépl. Zeeman (MHz) 

200 nm 

4
0

2
0

D
é

p
l.
 Z

e
e

m
a

n
 (

M
H

z
) 

Position, x (µm) 

20 

(d) 


 


 

40 

55

50

45

40

0.800.750.70

 Données
 Néel gauche
 Bloch
 Néel droite
 Néel gauche
 Bloch
 Néel droite

forme 
ajustée 

x 

y 

z 

(a) Expérience (b) Simulation 
forme ajustée 

(c) Simulation 
paroi droite 

 

paroi 
droite 

Figure A.14 – (a) Carte de champ d’une paroi de domaine dans une piste de Pt|Co(0.6
nm)|AlOx, reproduite de la figure 3.13f. (b) Simulation avec un profil de position de la
paroi ajusté pour reproduire au mieux l’image (a). Le profil obtenu est montré dans le
schéma au-dessus de l’image. (c) Simulation d’une paroi droite d’inclinaison φp = 0◦ par
rapport à l’axe y. (d) Coupes prises à travers la paroi dans les images (a-c).
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ANNEXE B
Incertitudes sur les prédictions

théoriques du champ de fuite d’une

paroi
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Dans cette annexe, nous estimons les erreurs reliées au calcul du champ de fuite d’une
paroi de domaine, tel qu’il est réalisé au chapitre 3 pour déduire la nature de la paroi
(§ 3.3.3). Plus précisément, nous analysons comment les erreurs sur les paramètres du
calcul, c’est-à-dire les paramètres géométriques et magnétiques de la structure ainsi que
les paramètres du centre NV et les conditions d’acquisition, affectent les prédictions finales
qui sont comparées aux données expérimentales. Cette analyse permet de quantifier la
précision de la méthode pour déterminer la nature d’une paroi, et donner un intervalle de
confiance sur l’intensité de l’interaction Dzyaloshinskii-Moriya.

B.1 Description du problème

Comme décrit dans la section 3.3.3, le calcul du champ de fuite de la paroi, et plus
particulièrement du déplacement Zeeman ∆fparoi

NV (x, y), fait intervenir de nombreux pa-
ramètres qu’on peut réduire à l’ensemble {Is, w, φp, d,∆p, θ, φ,D,E}, où Is est la densité
de moments magnétiques de la couche magnétique, w est la largeur de la piste, φp est
l’inclinaison de la paroi par rapport à son axe naturel, d est la distance entre le centre NV
et la couche magnétique, ∆p est la largeur de la paroi, θ et φ sont les angles sphériques
qui caractérisent l’orientation du centre NV, et D et E sont les paramètres de clivage du
spin du centre NV.

Au premier abord, il pourrait sembler naturel, pour estimer l’incertitude sur les prédic-
tions théoriques de ∆fparoi

NV , de considérer l’effet des erreurs sur chacun de ces paramètres.
Cependant, il faut se rappeler que ces paramètres ne sont pas indépendants, dans le sens
où d et Is ont été déterminés à l’étape de calibration avec un jeu de paramètres {θ, φ,D,E}
donné (cf. § 3.3.2). Or ces paramètres {θ, φ,D,E}, ainsi que la hauteur de vol d et l’ai-
mantation Is, sont identiques lors de l’étape de calibration et lors de l’étude de la paroi,
puisque le même centre NV est utilisé, avec les mêmes conditions de balayage (cf. § 3.3.1).
L’effet des erreurs sur les différents paramètres de l’expérience doit donc être considéré
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Annexe B – Incertitudes sur les prédictions théoriques du champ de fuite d’une paroi

de manière globale, étant donné la coupe de calibration ∆fpiste
NV (x) mesurée. Il nous faut

donc dans un premier temps trouver la relation entre le champ de la paroi ∆fparoi
NV (x, y)

et la mesure de calibration ∆fpiste
NV (x), après quoi nous pourrons évaluer l’effet des erreurs

sur les paramètres intermédiaires.
Pour garder une analyse simple et instructive, nous utiliserons dans cette section les

expressions analytiques approximatives du champ de fuite d’une paroi droite et infiniment
longue (figure B.1a). De plus, nous focalisons notre attention sur les positions où le champ
de fuite est maximal, puisque c’est là que la différence – absolue comme relative – entre
le champ d’une paroi de Néel et d’une paroi de Bloch est la plus grande (cf. figure 3.4).
Finalement, nous utiliserons l’approximation

∆fNV ≈ gNVµB
h

BNV , (B.1)

qui est très bonne près du champ maximum dont les valeurs sont typiquement comprises
entre 1 et 4 mT (cf. § 1.3.2) et qui nous permet de considérer le champ magnétique projeté
BNV plutôt que le déplacement Zeeman ∆fNV.

On rappelle que le champ de fuite de la paroi peut s’écrire comme la somme de
deux contributions, celle de la composante perpendiculaire de l’aimantation mz(x) =
− tanh(x/∆p), et celle de la composante planaire m‖ = (mx,my), d’amplitude m‖(x) =
1/ cosh(x/∆p). Le champ total s’écrit

B
ψm(x) = B

⊥(x) + cosψmB
‖(x) , (B.2)

qui dépend de l’angle ψm = tan−1(my/mx) qui caractérise la nature de la paroi (ψm =
±π/2 pour une paroi de Bloch, ψm = 0 ou π pour une paroi de Néel). Nous allons calculer
l’incertitude sur chacune des contributions de manière séparée, d’abord sur B

⊥(x) puis
sur B

‖(x), avant d’estimer l’incertitude globale sur la prédiction finale du déplacement
Zeeman ∆fparoi

NV . Pour illustrer la méthode, nous prendrons comme exemple les données
de la figure 3.9, qui correspondent à une paroi de domaine dans une piste de Ta|CoFeB(1
nm)|MgO.

B.2 Incertitude sur la contribution perpendiculaire B
⊥

Considérons dans un premier temps la contribution de l’aimantation perpendiculaire,
B

⊥(x). On se place dans la limite des films minces t≪ d et de la paroi abrupte ∆p ≪ d,
où d est la hauteur de vol. On peut donc utiliser les équations (A.12) et (A.15) données
dans l’annexe A pour obtenir le champ de fuite d’une paroi parallèle à y. Ici, on cherche
à exprimer dans le référentiel xyz le champ d’une paroi formant un angle φp avec l’axe y
(figure B.1a). En effectuant une simple rotation de repère autour de l’axe z, on obtient
les composantes du champ de fuite à la distance d



































B⊥
x (x) =

µ0Mst

π

d cosφp

[(x− xp) cosφp]
2 + d2

B⊥
y (x) =

µ0Mst

π

d sinφp

[(x− xp) cosφp]
2 + d2

B⊥
z (x) = −µ0Mst

π

(x− xp) cosφp

[(x− xp) cosφp]
2 + d2

, (B.3)
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⊥

où xp est la position de la paroi (pour un y donné). La projection de B
⊥(x) le long de

l’axe du centre NV est

B⊥
NV(x) = |B⊥(x) · uNV|

=
∣

∣sin θ cosφB⊥
x (x) + sin θ sinφB⊥

y (x) + cos θB⊥
z (x)

∣

∣

=
µ0Mst

π

|d sin θ cos(φ− φp)− (x− xp) cosφp cos θ|
[(x− xp) cosφp]

2 + d2
. (B.4)

Nous allons maintenant relier B⊥
NV(x) à la mesure de calibration. Pour simplifier, on

ne considère qu’un seul des deux bords de la piste de calibration, par exemple le bord
en x = 0 (figure B.1b). D’après l’équation (A.12), le champ de fuite généré par un bord
abrupt a pour composantes, à la distance d,























Bbord
x (x) =

µ0Mst

2π

d

x2 + d2

Bbord
y (x) = 0

Bbord
z (x) = −µ0Mst

2π

x

x2 + d2

. (B.5)
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Figure B.1 – Pour estimer l’incertitude sur la prédiction du champ de fuite de la paroi, on
analyse comment l’erreur sur la mesure de calibration sur un bord de la couche magnétique
(b) se transmet en une erreur sur le champ prédit de la paroi (a). Le bord de calibration
définit le référentiel xyz. La paroi est supposée infiniment longue, avec une inclinaison φp
par rapport à l’axe y. Schémas du haut : vues de côté. Schémas du bas : vues de dessus.
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Nous pouvons donc écrire le champ du bord projeté sur l’axe du centre NV comme

Bbord
NV (x) = |Bbord(x) · uNV|

=
∣

∣sin θ cosφBbord
x (x) + sin θ sinφBbord

y (x) + cos θBbord
z (x)

∣

∣

=
µ0Mst

2π

|d sin θ cosφ− x cos θ|
x2 + d2

. (B.6)

En comparant les équations (B.4) et (B.6), on déduit la relation

B⊥
NV

(

x

cosφp
+ xp

)

= 2Bbord
NV (x)Θd,θ,φ,φp(x) , (B.7)

où l’on définit

Θd,θ,φ,φp(x) =

∣

∣

∣

∣

d sin θ cos(φ− φp)− x cos θ

d sin θ cosφ− x cos θ

∣

∣

∣

∣

. (B.8)

Puisque Bbord
NV (x) est mesuré expérimentalement, on peut en principe utiliser l’équation

(B.7) pour prédire B⊥
NV(x) en évaluant simplement la fonction Θd,θ,φ,φp(x) comme définie

par l’équation (B.8). Comme φp ∼ 0 implique que Θd,θ,φ,φp(x) ∼ 1, il vient que, en première
approximation, B⊥

NV(x) peut être obtenu sans avoir à connaître précisément le moindre
paramètre. Ainsi, comme mentionné dans la section 3.3.1, la mesure de calibration, parce
qu’elle est réalisée dans les mêmes conditions que la mesure sur la paroi, permet de prédire
précisément le champ de la paroi alors même que ces conditions ne sont pas connues avec
précision. Ceci est le point clé de notre analyse.

En réalité, Θd,θ,φ,φp(x) et donc B⊥
NV(x) dépendent tout de même de certains paramètres,

à savoir {qi} = {d, θ, φ, φp}, dès lors que φp 6= 0. Pour évaluer l’importance de la connais-
sance des paramètres {qi}, il convient d’examiner la sensibilité de Θd,θ,φ,φp(x) vis-à-vis des
erreurs sur {qi}. Du fait des fonctions sinus et cosinus dans l’équation (B.8), la sensibilité
aux variations des paramètres est minimum (dérivées partielles nulles) lorsqu’on a

• soit θ ∼ 0 (axe de projection perpendiculaire au plan de l’échantillon),
• soit θ ∼ π/2 (axe de projection parallèle au plan de l’échantillon) combiné à φ ∼
φp ∼ 0.

Cependant, le premier cas est difficilement atteignable dans notre expérience car le
champ rf est essentiellement perpendiculaire au plan, et ne peut donc exciter efficacement
la résonance d’un spin dont l’axe de quantification est également perpendiculaire au plan.
Nous visons par conséquent le second cas, c’est-à-dire θ ∼ π/2 et φ ∼ φp ∼ 0. Dans ce
but, nous utilisons un bord de calibration qui est aussi parallèle que possible de la paroi
étudiée (φp → 0), et nous cherchons à avoir un axe de projection aussi perpendiculaire
que possible de la paroi (θ → π/2 et φ→ 0). C’est la raison pour laquelle nous employons
des pistes perpendiculaires l’une de l’autre pour la calibration et l’étude des parois (cf.
§ 3.3.1). Dans le cas inverse, c’est-à-dire si φp ∼ π/2 (bord de calibration perpendiculaire
à la paroi) avec θ ∼ π/2, on aurait Θd,θ,φ,φp(x) ∼ φ − φp, directement proportionnel aux
erreurs sur φ et φp.

Pour être plus quantitatifs, nous utilisons l’équation (B.7) pour exprimer l’incertitude
sur la prédiction B⊥

NV(x) en fonction des incertitudes sur les différentes grandeurs, soit

ǫB⊥ =

√

ǫ2
Bbord +

∑

i

ǫ2Θ/qi . (B.9)

174



B.2. Incertitude sur la contribution perpendiculaire B
⊥

Ici, ǫBbord est donné par l’erreur de mesure sur Bbord
NV (x), tandis que ǫΘ/qi est l’incertitude

sur Θ{qi} induite par l’erreur sur le paramètre qi ∈ {d, θ, φ, φp}, les autres paramètres
étant fixés à leurs valeurs nominales, comme défini par

ǫΘ/qi =
Θq̄i+σqi

−Θq̄i−σqi
2Θq̄i

. (B.10)

Les résultats sont résumés dans la table B.1 pour le cas correspondant à la figure 3.9e,
dont le graphe est reproduit dans la figure B.2. Chaque erreur ǫΘ/qi est évaluée pour
x = xmax, qui est la position pour laquelle B⊥

NV(x) est maximal. On constate que la source
dominante d’incertitude, bien que faible (≈ 1%), est l’erreur sur φp, celles sur d, θ et φ
ayant un effet bien moindre.

paramètre qi valeur nominale q̄i incertitude σqi ǫΘ/qi(%)
d 123 nm 3 nm < 0.1
θ 62◦ 2◦ < 0.1
φ −25◦ 2◦ 0.2
φp 2◦ 1◦ 1.1

ǫB⊥ =
√

ǫ2
B⊥/w

+ ǫ2
Bbord +

∑

i ǫ
2
Θ/qi

1.5

Table B.1 – Estimation de l’incertitude ǫΘ/qi sur la valeur de Θ liée au paramètre qi.
L’incertitude globale ǫB⊥ est estimée avec l’équation (B.11), en supposant que toutes les
erreurs sont indépendantes. L’erreur relative sur le champ de calibration Bbord

NV (x) est
estimée à ǫBbord ≈ 1.0%. L’effet de l’incertitude sur la largeur de la piste induit une erreur
supplémentaire qui est ici négligeable (ǫB⊥/w < 0.1%).

En pratique, les prédictions théoriques, comme celles de la figure B.2, sont obtenues
en utilisant non pas explicitement l’équation (B.7), mais plutôt le jeu de paramètres
{Is, d, θ, φ} déterminé après l’étape de calibration et utilisé dans le calcul du champ de
fuite. Ceci nous permet de simuler des structures plus complexes que la paroi infiniment
longue considérée ici (figure B.1a), en particulier une piste de largeur finie contenant
une paroi inclinée (cf. § 3.3.3). Cependant, comme mentionné plus haut, cette procédure
est essentiellement équivalente, en ce qui concerne le calcul des incertitudes, à celle qui
consisterait à utiliser l’équation (B.7), puisque Bbord

NV (x) est complètement caractérisé par
le jeu de paramètres {Is, d, θ, φ}.

La principale différence vient de l’influence des bords de la piste, de largeur w, qui
ajoutent une petite contribution au champ mesuré au-dessus de la paroi. L’erreur standard
σw sur cette largeur se traduit alors en une erreur relative ǫB⊥/w sur le champ de la paroi
B⊥

NV. Dans l’exemple de la figure B.2, on a w = 1500±30 nm, ce qui résulte en une erreur
ǫB⊥/w < 0.1% pour le champ maximum calculé au centre de la piste, estimée en simulant
directement une paroi dans une piste de largeur variable.

L’incertitude globale sur la prédiction B⊥
NV pour une paroi confinée dans une piste

devient finalement

ǫB⊥ =

√

ǫ2
B⊥/w

+ ǫ2
Bbord +

∑

i

ǫ2Θ/qi . (B.11)
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Cette erreur globale est indiquée dans la table B.1 et vaut ≈ 1.5% dans notre exemple.
Elle est beaucoup plus petite que la différence relative de champ entre les configurations
de Bloch et Néel, ce qui valide la pertinence de la méthode pour déterminer la nature
d’une paroi.

B.3 Incertitude sur la contribution planaire B
‖

On se place dans la limite ∆p ≪ d, de sorte qu’on peut utiliser l’équation (A.22) pour
exprimer la contribution de l’aimantation planaire au champ de fuite, B‖(x). À la distance
d, ses composantes s’écrivent



























B‖
x(x) ≈

1

2
µ0Mst∆p

x2 − d2

(x2 + d2)2

B‖
y(x) = 0

B‖
z (x) ≈ µ0Mst∆p

xd

(x2 + d2)2

. (B.12)

Elles sont proportionnelles au paramètre Is et à la largeur de paroi ∆p =
√

A/Keff , où
A est la constante d’échange et Keff la constante d’anisotropie effective. Les valeurs de
A rapportées dans la littérature pour des films minces de Co et CoFeB varient entre 10
et 30 pJ/m [172, 173]. À partir de cette gamme de valeurs, on peut déduire un intervalle
pour ∆p, par exemple 15− 25 nm pour l’échantillon de Ta|CoFeB(1 nm)|MgO étudié ici.
Cela revient à une variation relative

σ∆p
∆p

≈ 25% autour de la valeur centrale.

Ainsi, l’incertitude relative ǫB‖ sur le champ B
‖(x) est dominée par l’incertitude sur la

largeur de paroi, soit ǫB‖ ≈ σ∆p
∆p

≈ 25%. Toutes les autres erreurs peuvent être négligées en
comparaison. Dans les simulations, on utilise la valeur de A qui fournit la valeur centrale
de ∆p, soit A = 20 pJ/m dans le cas présent, correspondant à ∆p = 20 nm.

B.4 Incertitude globale

Pour un angle donné ψm de l’aimantation planaire de la paroi, le champ de fuite projeté
s’écrit

Bψm
NV(x) = |Bψm(x) · uNV|

= B⊥
NV(x) + cosψmB

‖
NV(x) , (B.13)

où il est supposé que |B‖
NV| < |B⊥

NV|. On en déduit l’expression de l’incertitude absolue
pour Bψm

NV au niveau du maximum,

σBψ =
√

σ2
B⊥ + cos2 ψmσ2

B‖ (B.14)

avec σB⊥ = ǫB⊥B⊥
NV et σB‖ = ǫB‖B

‖
NV. L’incertitude sur le déplacement Zeeman ∆fNV est

finalement

σf =
gNVµB
h

σBψ

=
gNVµB
h

√

σ2
B⊥ + cos2 ψmσ2

B‖ . (B.15)
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Figure B.2 – Coupe prise à travers la paroi de domaine dans l’image de champ montrée
en insert. Les données sont reproduites de la figure 3.9e, et correspondent à une paroi
dans une piste de Ta|Co40Fe40B20(1 nm)|MgO. Les nappes colorées sont les intervalles de
confiances à ±1σf (voir texte).

À partir de cette formule, on définit un intervalle de confiance [∆fNV−σf , ∆fNV+σf ], qui
est représenté par les nappes colorées dans la figure B.2. Dans le cas de la paroi de Bloch,
l’intervalle est calculé en prenant la chiralité extrême pour chaque borne de manière à
obtenir l’intervalle le plus large possible.

De ces incertitudes, on peut en déduire un intervalle de confiance pour cosψm, défini
comme la gamme de valeurs de cosψm pour laquelle les données restent en moyenne
dans l’intervalle [∆fNV − σf , ∆fNV + σf ], où à la fois ∆fNV et σf dépendent de ψm
selon les équations (B.13) et (B.15). Dans notre exemple (figure B.2), on trouve ainsi
| cosψm| < 0.07.

On peut également traduire cet intervalle en un intervalle pour l’intensité de l’inter-
action DM, DDM. Pour cela, on utilise l’équation (3.8) qui relie cosψm au champ planaire
Hx selon

cosψm ≈ π2∆pµ0Hx

2µ0Mst ln 2
, (B.16)

qui est valable tant que | cosψm| < 1. De plus, nous avons vu au chapitre 3 que l’interaction
DM agit comme un champ planaire selon x d’amplitude (cf. § 3.2.3)

HDM =
DDM

∆pMsµ0

. (B.17)

On obtient alors la relation

DDM =
2µ0M

2
s t ln 2

π2
cosψm , (B.18)

qui permet de convertir l’intervalle sur cosψm en un intervalle sur DDM. Dans l’exemple
de la figure B.2, on trouve ainsi |DDM| < 0.01 mJ/m2.
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Résumé

La capacité à cartographier le champ magnétique à l’échelle nanométrique serait un
atout crucial non seulement pour l’étude des matériaux magnétiques et de certains phé-
nomènes de la matière condensée, mais aussi pour des études fondamentales en biologie.
Cette thèse décrit la réalisation d’un microscope de champ magnétique d’un genre nou-
veau, qui promet une résolution spatiale ultime de quelques nanomètres. Ce microscope
est basé sur le défaut azote-lacune du diamant, ou “centre NV”, dont les propriétés quan-
tiques peuvent être exploitées pour en faire un magnétomètre ultrasensible et de taille
atomique.

Ce mémoire est divisé en quatre chapitres. Le premier chapitre est dédié à la des-
cription des principes de fonctionnement de la magnétométrie à centre NV. Puis nous
détaillerons, dans le deuxième chapitre, la réalisation d’un “microscope à centre NV”, qui
consiste essentiellement en un microscope à force atomique sur la pointe duquel un nano-
cristal de diamant est attaché. Nous testerons le microscope en imageant le champ de fuite
généré par des structures vortex dans des microplots ferromagnétiques. Dans le troisième
chapitre, nous appliquerons le microscope à centre NV à l’étude de parois de domaine
dans des couches ferromagnétiques ultraminces. Ces objets magnétiques, très difficiles à
observer par les techniques conventionnelles, pourraient servir à la réalisation de nou-
velles mémoires magnétiques à basse consommation d’énergie. Enfin, nous verrons dans
le dernier chapitre que le centre NV peut également servir à détecter le bruit magnétique
produit par des molécules paramagnétiques, ouvrant ainsi de nouvelles opportunités en
biologie pour l’étude de processus cellulaires.

Abstract

The ability to map the magnetic field at the nanometer scale would be a crucial advance
not only for the study of magnetic materials and some condensed matter phenomena,
but also for fundamental studies in biology. This thesis describes the realisation of a
magnetic field microscope of a new kind, which promises a spatial resolution down to a
few nanometres. This microscope is based on the nitrogen-vacancy defect in diamond,
or “NV centre”, whose quantum properties can be harnessed to make an ultrasensitive,
atomic-size magnetometre.

This manuscript is divided into four chapters. The first chapter is devoted to intro-
ducing the basics of NV centre based magnetometry. We will then describe in detail, in
the second chapter, the realisation of an “NV centre microscope”, which consists essen-
tially in an atomic force microscope on the tip of which a diamond nanocrystal is grafted.
We will test the microscope by imaging the stray field generated by vortex structures in
ferromagnetic microdots. In the third chapter, we will apply the NV centre microscope
to the study of domain walls in ultrathin ferromagnets. These magnetic objects, which
are very difficult to observe with conventional techniques, could be used to form novel
magnetic memory devices with low energy consumption. Finally, we will see in the fourth
chapter that the NV centre can also be used to detect the magnetic noise produced by pa-
ramagnetic molecules, thus opening new opportunities in biology for the study of cellular
processes.


