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Introduction générale

Introduction Générale

La spintronique (ou électronique de spin) est yetsn plein développement a travers
le monde. Alors que I'électronique classique es€basur le contrle de courants de charge,
I'électronique de spin manipule des courants da spi exploitant I'influence du spin sur le
transport électronique dans des nanostructures étiggaes associant matériaux magnétiques
et non-magnétiques.

La Magnétorésistance tunnel s’appuie sur le Modeléulliere qui utilise la différence
de la densité d’état électronique en fonction da ppur les matériaux ferromagnétiques. On
considére que lors d'une transition tunnel, l'él@c qui a traversé la barriere tunnel ne
change pas de spin. Pour obtenir une TMR, il fédatiser un empilement de deux couches
ferromagnétiques séparées par une couche trég isolante de I'ordre du nanometre.

L'une des applications directes de la TMR est |laception des mémoires magnétiques a
acces aléatoire (MRAM) et le disque dur est actoadint le moyen de stockage réinscriptible
le plus utilisé dans le monde.

Dans le premier chapitre, nous avons étudié lanétagésistance tunnel (TMR) qui
s’obtient en remplacant deux matériaux ferromagnés séparés par une couche isolante.
Nous avons aussi présenté différents modeles paurire le comportement magnétoreésistif
d’'une jonction tunnel tels que le modele des éedtribres, le modeéle de Julliére, celui de
Bardeen et enfin le modéle de Slonczewski. Noussieonclu que ces modeles prédisent des
résultats assez voisins de sorte qu'a I'heure Hetukes expériences ne permettent pas
définitivement d’en écarter certains.

Dans le deuxieme chapitre, nous avons représentéétaie de la fonctionnelle de
densité constitue actuellement l'une des méthodss plus utilisées dans les calculs
guantiques de la structure électronique de la meatié

Dans le chapitre lll, en se basant sur la DFT ediéta les propriétés structurales et
électroniques des matériaux, le code de calcusétdst (SIESTA).

Décrit la mise en place et l'optimisation de lacjion tunnel magnétique et traite leur
structure et leurs propriétés magnétiques de sirtaxcamine la conductance du voltage nul et

le TMR de la jonction et discute le mécanisme améldonnant lieu a ces propriétes.
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Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

| Chapitre |

[.1 Introduction
Les jonctions tunnel Fe/MgO/Fe sont trés étudiéaesltes présentent de fortes valeurs
de magnétorésistance par effet tunnel (TMR). Lamaamyésistance tunnel est définie comme

la variation relative de la résistance du systémeeeses deux valeurs extrémes.

.2 L’origine de la magnétorésistance

Bien que la spintronique ait connu ses plus rapitle®loppements au cours des trente
dernieres années, on peut associer son origingaaux de William Thompson en 1856 [1].
Ceux-ci ont mis en évidence une variation de réscd dans un métal ferromagnétique (le
fer) lors de I'application d’'un champ magnétiquéeenre, dont I'angle variait avec la direction
du courant. Il s’agissait de la premiére mise endahce de ['anisotropie de
magneétorésistance. Puis l'intérét pour linteractientre le transport électrique et les
propriétés magnétigues des matériaux a attiré dtage d’attention des les années 1930,
avec les travaux de Mott [2] et son modéle a dewxants. Cet intérét croissant a pris ensuite
plus d'importance a partir des années 1960-1976¢ anotamment le développement de
linformatique et du stockage magnétique des dosinéen note ainsi en 1975 I'apparition
d'une revue dédiée aux capteurs magnétiques [Bhetautre consacrée aux phénomenes

physiques de magnétorésistance [4].

Mais la spintronique a pris un réel tournant avedécouverte de l'effet tunnel polarisé en
spin par Tedrow et Meservey en 1971 [5], dans ttastares de type Al/AD3/Ni. Cet effet a

été confirmé par Julliere en 1975 [6] qui mit endénce la présence de magnétorésistance
tunnel (TMR) dans des empilements Fe/Ge/Pb et Fel et proposa un modele qui porte

désormais son nom.

I.3 La Magnétorésistance tunnel
La structure utilisée est celle d'une couche idelarcomprise entre deux

ferromagnétiques contrairement a I'aimantation al@remiere couche, la seconde n’est pas
imposée. L'aimantation dans la premiére couch@meEstéfinie et un champ externe permet de
changer facilement la direction de I'aimantation ldeseconde couche. Quand le courant
traverse la premiére couche ferromagnétique, sesilglectrons dont le spin est orienté dans
la direction de I'aimantation peuvent passer. Ir€sulte un courant polarisé en spin, ou tous
les spins des électrons ont le méme sens. Deusardsalors a considérer : si la seconde

couche posséde une aimantation dans le méme sérla geemiere, alors les électrons

11



Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

traversent l'isolant par effet tunnel quantiqueg(fFe 1 a). Dans le cas contraire, le courant
tunnel est bloqué (Figure 1 b). Quelques électpmstant parviennent a traverser la barriere,

I'effet tunnel est réduit : le courant qui circast faible.

(a) (®)

Isolant
Ferromagnetique

Faible résistance Forte résistance
électrique électrique

Figure I-1 Les deux états, paralléle et antiparalléle, damsjonction tunnel magnétique.

I.4 Description phénoménologique de la TMR
Ce contexte est consacré a l'exposé de certaimti®na théoriques utiles a
I'interprétation des phénomeénes de condition destns polarisés en spin entre deux

matériaux ferromagnétiques séparés par une bars@ente.

Dans une premiere partie, nous présentons les téasticques essentielles du transport
électroniques par effet tunnel dans une structéainisolant métal. Ensuit, la seconde partie

est consacrée a l'influence du spin de I'électnances caractéristiques de conduction.

I.5 Condition de franchissement d’'une barriére isolantgeffet tunnel)
Considérons une barriere de potentiel telle quiedieschématisée dans la Figure 1-2.

La fonction d’onde d’une particule doit vérifieéfjuation de Schrodinger :

2

ih%w(x,t) :—;l—mA\V(X,t) +V(X) w(x,1) (1.D)

On recherche des états stationnaires solutionsttke @quation tels que :

Y(x,t) = P(x) x(t) (1.2)
On obtient alors :

indyw_ 1 |_ 72

x(®) dt '¢(x>{ 2mA¢(X)}+V(X) (1:3)

12



Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

V(x)

\-0

>

0 1 X

Figure 1-2: diagramme représentant une barriereelurectangulaire. On distingue trois
régions, celles avant et aprés la barriére, lorggpetentiel est nul, et celle au niveau de la
barriere de longueur |, lorsque le potentiel vagit V

Cette égalité n’est possible que si chacune destifms vaut une constare=7w. La

solution de I'équation différentielle constituée pmmembre de gauche donne :

wix, 1) = g(x)e ™" (1.4)

Le membre de droite de I'’équation différentiell@ipgécrire :
hZ
{—%M V(X)}¢(X) =Eg(x) (1.5)
et sa solution s’écrit :
— ikx ' —ikx
p(x)=Ae” +Ae (1.6)
gue I'on peut décomposer dans les trois régiohst,lll en :
$ ()=A +Ae™” (1.7)
X) = A e+ A e k¥ .8
1] 2 2 ( )
X) = A€+ A gk .9
I 3 3 ( )

Ou:
K, = /2n;E
h (1.10)
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Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

K, = /% (.11)

Les conditions de raccordement permettent de @léricoefficient de transmission de la

Barriére :
2
— 4E(Vo - E)

" 4E(V, - E) +VZsi?|/2m(v, - E)l /h]

Considérons un électron d’énergie 1 eV rencontmastbarriére telle qué,= 2eVetl = 0,5

(1.12)

e
A

nm,on trouve T = 0,14. Donc un électron a une chancesept environ de franchir la barriere

.6 Modele de Julliére pour les jonctions tunnel magnéjues

En 1975, Julliere [7] a mis en évidence le rolepprelérant du spin des électrons dans
le transport par effet tunnel dans des jonction&E#-e ou une couche de 10 nm composée
du semi-conducteur Ge légérement oxydé fait offieebarriere (typiquement d’'une hauteur
de potentiel del00 meY. A basse températurd, K), ses observations font état d'une
variation de la conductance électrique en fonctien’orientation relative des aimantations
des deux couches magnétiques (Figure 1-3). Ce phé&ne, qui est la magnétorésistance
tunnel (TMR) s’explique par I'existence d’'un cour&umnel a travers la barriére dépendant de

la polarisation en spin des électrons de conductemndeux électrodes.

AG(V) /Go

10.2

% -2 0 2 l. V(mv)

Figure I-3 Conductance relativ(éG/GO) en fonction de la tension appliquée d’une Jonction
Fe-Ge-Fea T =4,2K.

Avec AG est la différence entre les deux valeurs de cdadoe correspondant aux
aimantations relatives paralléle et antiparalléks dleux couches ferromagnétiques [7].
Julliere a proposé un modéle descriptif simple saséa notion de polarisation des métaux

14



Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

ferromagnétiques. Cette quantité noEest définie comme étant la différence relative des

densités d’états, au niveau de Fermj;,(E; ) pour les deux bandes de spin (de configuration

de spint oul ):

p= nT(EF)_nl(EF)
n (E)+n, (E)

(1.13)

En supposant que I'électron conserve son état de@si de son passage a travers la barriere,
on peut considérer que la conduction s’effectuedearx canaux indépendants Figure 1.4. La
conductivité pour chaque canal de spin est calquééda régle de Fermi. Celle-ci stipule que
la probabilité de passage d'un électron dans und&taspin donné est proportionnelle a la

densité d’états disponibles au niveau de Fermi Hélestrode réceptrice.

De méme, le nombre d’électrons candidats au passtgeers la barriere est proportionnel a
la densité d’états initiaux dans I'électrode deatépl en résulte que pour chaque catégorie
d’électrons (spin up et spin down) la conductiviténel G est proportionnelle au produit des
densités d’états des deux électrodes, émettricgceptrice. Dans ce modele a deux courants
[8] chaque état de spin contribue de maniére inadgoete au courant tunnel. La conductivité

totale est la simple somme des conductivités pbagge canal. On obtient donc :

Growe =G, +G, (1.14)

Totale

Si n®" et n” sont les densités d'états au niveau de Fermildes@les 1 et 2 on obtient :

G, Ony (Ex)n; (B ) +ny (Ee)n, (Er)

(1.15)
G, Ony (Ee)N, (Ep) +ny (Ee )N, (Ee)

Comme on peut clairement le voir sur la (Figurg, ldans une configuration parallele des

aimantations des deux matériaux ferromagnétiqessdénsités d’états de spinn, (E;) et

n, (E; ) sont majoritaires dans chacune des électrode® 1let transmission des électrons de

spin 1 se fait entre des états majoritaires de chaque aétla barriére ce qui entraine une

conductance électrique importante pour ce canapde A l'inverse, les densités d’'états de

spint , n, (E:)et n, (E-)sont minoritaires dans chacune des électrodestetiment une

conductance électrique faible pour ce canal de $gimésistance globale de la jonction tunnel
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Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

magnétique étant équivalente a la mise en paraliderésistances des deux canaux de spin,

on obtient une résistance faible (conductance fddminée par le canal de spir).

De la méme maniére, dans la configuration antiljgdeades aimantations, les densités d’états
n (E-)et n,(E:)sont majoritaires, et les densités d'étarg (E-)et n,(E:)sont
minoritaires. On voit clairement que les électrales spin 1 initialement majoritaires et
venant de I'électrode 1 n'ont pas assez d’'étatspite 1 disponibles dans I'électrode 2 d’ou
une conductance tunnel faible pour le canal de spinet que les électrons de spinsont
fortement minoritaires dans I'électrode 1 et neveati combler tous les états de spira leur

disposition dans I'électrode 2, d’ou une conducatainmnel faible pour ce canal de spin. i

en résulte une conductance globale faible et usistaéce de la jonction tunnel élevée.

R T faible

pA=a

R 4 élevée
1|
iy

R Télevée

R Yélevée

Figure I-4 : Effet tunnel entre deux métaux ferrgmétiques (MF1 et MF2) séparés par une
barriere isolante | rectangulaire et déformée partension appliquée V.

Les densités d'étatg (E),n,(E), n, (E), n,(E) sont schématisées par des paraboles
décalées en énergie par I'échange. En négligeamthiénomenes de spin-flip lors du passage

a travers la barriere, les électrons de spiat de spin traversent alors la barriére de maniere
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indépendante par deux canaux de spin distinctgobduction totale a travers la barriere est
alors modeélisée par deux résistances électriqguasectées en parallele. Le schéma (a) décrit
le cas ou les deux électrodes sont dans une coafign magnétique parallele et le schéma

(b) le cas ou les électrodes sont dans une coafigarmagnétique anti-paralléle [9].

On développe alors I'équation décrivant la magrsistance tunnel TMR :

—_ —_ Tt Lt Tht LAt
Rap Rp:Gp Gap:(nlnz+n1n2)_(n1n2+n1n2)
Tt LAl
Rp Gap nn; +nn,

TMR=

(1.16)

Cette quantité est sans dimension et s’exprimeaconnent en %. On remarquera que Julliere
n’introduit que la notion de polarisation électigqure au niveau de Fermi et que les parametres
tels que I'épaisseur et la hauteur de la barriarlamature des électrodes n’interviennent pas.

La conductance tunnel s’écrit alors :
G=G, (1+PBP,cos¥) (1.17)

Ou @ est I'angle entre les directions des aimantatadesdeux électrodes (Figure 1.7)@&t,

la valeur moyenne de la conductance de surface. P, désignent les polarisations au sens

de Julliere des électrodes 1 et 2 respectivement.

E=0 ® 8

F, Isotant M,

Figure I-5: Diagramme d’énergie pour un électron dans uneimmtunnel magnétique pour
le cas ou la configuration des aimantations dedrélées ferromagnétiques FM1 et FM2 est
paralléle.
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Le champ d’échange sépare les bandes d’énergiespomdant aux deux directions de spin

(représentées par et | ) [10].

.7 Les modeles de TMR

Consécutivement aux premiers travaux de Julliera ebn modele de magnétorésistance
tunnel, de nombreux auteurs ont trés largement iar@éte dernier. L'avancée la plus
significative dans ce domaine a été le développéem@im modele proposé par Slonczewsi
[11] en 1989, qui intégre pour la toute premiéns fa concordance des fonctions d’ondes a
travers la barriére tunnel pour le transport dépahdu spin. Par la suite, différents auteurs
ont proposé leurs modéles propres ou amélioré déjaxexistants.

1.7.1 Modele de Bardeen

Bardeen [12] a exprimé la probabilité par unitéetaps pour qu’un électron d’énerdtalans
I'électrode de gauche (FM1) passe par effet tuehede retrouve dans un état de la méme
énergie mais dans I'électrode de droite (FM2) (eatpemarquer I'analogie avec la régle de

Fermi) :
271 2
Ra(B) = My, (EV)[ (B (B)1- f,(E +eV))n, (E +eV) (1.18)

Ou f,(E) et f,(E+eV)sont les probabilités d’occupation des états dassélectrodes
MF1etMF2 aux énergies et E + eV respectivement, et sont donc données par la disitib

de Fermi Dirac,n,(E) et n,(E +eV) sont les densités d’états aux énerdiest E +eV dans

les Electrodes correspondantesieg (E,V) est I'élément de la matrice de transition.

La densité de courant J12 qui passe de MF1 vers XEe2it :

i, = —%EZTIMH(E)IZ fL(EIN(E)A- f,(E+eV))n,(E+eV)dE (1.19)

kl/ —0o

Le courant inversd21passant de MF2 vers MF1 est donné par :

3, == B S [IM (B 1. (E + eVIn, (B + ev)a- f,(ENn,(E)0E (1-20)

k// —0o

La densité de courant total est aldys— J,,, Soit :

. ‘%EZTIMQ(E)lznl(Emz(E+eV>(f1(E> - f,(E+eV))dE (121)

k// —0o
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Ou nous avons utilisé le fait gie,, = M,,. La conductance dynamiquil /dV par unité de

surface s’écrit alors :

df, (E +eV)

dev) dE (1.22)

_d) 268 2
G(\/)—W-—TKZNQMM(E» n(E)n, (E +eV)
Dans le calcul ci-dessus, le spin des électronspas été pris en compte : suivant la
configuration magnétique considérée, il suffit diger un indice supplémentaire (ou | )

aux populationsy, (E) et n,(E) . C’est le modele de Bardeen.

[.7.2 Modéle des électrons libres
Nous allons voir comment il est possible de moéélien utilisant le modele des électrons

libres, le transport tunnel dans une hétérostradeM/I/FM.

Dans un premier temps, considérons le modele derteoi®ld qui correspond a des électrons
sans interaction dans une boite. Il s'agit d'@estdits libres (Figure 1-6 (a)l.a résolution de

I'équation de Schrédinger avec un potentigtonstant donne des états d'éneiide V,

jusqu'aE;:

_R°k? _n?(k: +ky)
2m 2m

E-V,

(1.23)

(a) (b)

Vo %

Figure I-6 : (a)Modélisation du remplissage de®aiwx pour des électrons dans une boite de
potentiel (b) modélisation du profil de potentielup une structure FM/I/FM qui consiste en
une succession de trois boites telles que celldrgmen (a).
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Dans un deuxieme temps, on envisage des électitons dlectrode ferromagnétique. Cette
électrode est modélisée par une méme boite queéentée ci-dessus. Pour rendre compte
du magnétisme, on considére que le potentiel #srelt pour les deux directions de spin. Il

vaut V' pour les spinst et V' pour les spins . Les niveaux d'énergie sont alors définis,

suivant la direction de spin :
h2
E-V' :%(k;2 +k7) (1.24)

. hz . (|25)
E-V =%(kz2 +k;)

Les termesk, dépendant de la direction de spin mais cette dnutan du spin peut étre
intégrée dany¥ etV "' .
Dans un troisieme temps, la structli®l/I/FM se modélise par 2 boites ferromagnétiques

separées par une troisieme dont le poteMjelst supérieur & d'avoir une boite vide. On

aboutit au profil de potentiel de la figure (I-§)bLa résolution de I'équation de Schrédinger
donne les vecteurs d'onde perpendiculaires au gdala barriere, dans chaque électrode et

pour la direction de spigr :

ag 2m a
K :\/?(EF ~V7) -k? (1.26)

k2 :\/h_g(EF -V,)) -k, (1.27)

Dans la barriére, la fonction d'onde est une onda&scente dont le vecteur d'onde est donné

par :

k:\/%(\/b_EF)_ki (1.28)

= ﬂ
2

Le coefficient de transmission pour cette barneret alorsT [10] :

16k, k°k,, exp(-2kd)
{k(k, + 1)1+ expE2kd)]}? +{(k? — kjk,)[1+ exp2kd)]}’

T, = (1.29)

20



Chapitre | Magnétorésistance tunnel (TMR)

En particulier si les deux électrodes sont idemtsgalorsk, =k, =k' pour la configuration

parallele etk, =k, =k’ pour la configuration antiparalléle :

Dans le cas de jonctions tunnel parfaites, la dégité dans le plan paralléle a I'interface FM/I
est assurée. De plus, dans I'hypothése d'une pitéolansverse, le vecteur d'onde transverse

de I'électronk, est conserve. Il est alors possible d'utiliserlanule de Landauer- Buttiker,

sous la forme :

e2
G=——|d?k,T(k 1.30
@m%J JT(K,) (1.30)
Un modéle couramment utilisé est le modéle de Snski [11] qui est une approximation
du calcul des électrons libres. La valeur de ladootance dans ce modeéle est obtenue en

considérant les équations 25 et 26, en intégrankset en ne conservant que les termes du

premier ordre en M :

&k
= h g T(0) (1.32)

Avec k, =k etk, =0, dans ce cas, on aboutit pour I'expression deM&,Ta un résultat

similaire a celui de Julliére mais en remplacargdiarisationP par une polarisation effective

qui tient compte de la hauteur de la barngre

k2_kal L
P,=P22— Avec p=X kK

= 1.32
k;+k'k' k' +k' (-32)

1.7.3 Modele de Slonczewski

La premiére approche théorique précise de la magysstance tunnel entre deux électrodes
identiqgues (FM1=FM2) fut faite par Slonczewski [1Tpujours en restant dans le cadre du
modele des électrons libres, il supposa que seslglectrons au niveau de Fermi participent
au courant ; apres intégration syret en ne conservant que les termes dominantsdefes
conductances dans les configurations magnétiqee#\P, notées GP et GAP sont telles que :

G, D%T” (k, =0)+T" (k, :O)]:

21,12 21,12
Ky { 16ksk 2, 16k5k'2 | o (.33)

d | (kErk®)? (K +k'2)?

et
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k k 32k2k k' e
G, 02" (k,=0)+T" (k, =0)|=-2 0 .34
w 0o [T (o =0Ty )] d[kf’(kwkl)u(kgmi)z (3%
La magnétorésistance s’écrit alors :
G -G 2P2 ket k2 et et
TMR=——* = — Avec P, Kok K mkok (1.35)
G, 1-Pg k' +k' ki +k'k'

Le résultat obtenu par Slonczewski a la méme fayoeecelui du modeéle de Julliere mais en
considérant cette fois une polarisation effectipmduit de la polarisation des électrodes
ferromagnétiques et d’'un terme qui dépend de léchawe la barriere. Ainsi, a la différence
du modele de Julliére, la magnétorésistance dégerigpe de jonction tunnel : Slonczewski
fut le premier a considérer que la polarisatiomrnel » n'est pas une propriété intrinseque
des métaux mais dépend du couple {métal-isolantisiciéré. Des expériences récentes ont
clairement validé ce concept et ont montré la fdépendance entre la polarisation en spin et

les propriétés structurales et électroniques deaurgde I'isolant et de leurs interfaces [13].

1.8  Conclusion sur les différents modeles étudiés

Ces modeles peuvent tous étre utilisés pour délimmportement magnétorésistif d’'une
jonction tunnel magnétique JTMs. Cependant, cdgrdifites formulations ne sont pertinentes
gue dans des gammes de parameétres assez limitéespeiuvent en aucun cas décrire le
comportement des JTM dans leur globalité. Ces negdi#oduisent des résultats assez voisins
de sorte qu’on ne peut pas actuellement les digtind’'une facon précise.
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Chapitre I La théorie de la fonctionnelle de densité

Il Chapitra Il

[I.1 Introduction

Les matériaux sont constitués d’électrons et deamoyformant ainsi un systeme a N
corps en interaction forte, ce qui rend la résofutie I'équation de Schrédinger extrémement
difficile. Pour lever cette difficulté le recoursdautres techniques et théories est devenu
nécessaire. Parmi ces théories, on cite celle flantdionnelle de densité, qui consiste a une
reformulation du systéme quantique a N corps egysteme a un corps (mono corps). L’idée
principale de la (DFT) est que la seule densitétedaique de I'état fondamental détermine
entierement toutes les propriétés d’'un systemescti@ns en interaction coulombienne avec

les noyaux ponctuels.

[I.2 Equation de Schrédinger
La structure électronique d’'un systéme a N corpgé&wite par I'équation de Schrodinger.

2 2 2 .1

HWY = -mef—i—mf—z Zi€ +12 © +EZZ'ZJe W =EY (1)
. 2M, - ‘ 2 -2 R-R

J

.II _ .<. a_
M- R Sne

1<J

Ou H est I'hamiltonien e® la fonction d’onde. Les deux premiers termes fdariiltonien

sont respectivement les opérateurs énergie cirgéétilps N électrons (indicés i) et des A
noyaux atomiques (indicés I). Les trois autres &xmeprésentent les différents potentiels
d’interaction électron -noyau, électron- électrameyau- noyau. Cette forme complexe de

I'équation de Schrédinger rend sa résolution aiplgtassez difficile.

De maniere a simplifier la résolution de cetteatmun, Max Born et Robert-Oppenheimer ont

bY

proposés une approximation visant a simplifier W&gpn de Schrodinger [14]. Cette
approximation considére la position des noyaux a&oas comme fixes; leur énergie peut
donc étre négligée et le terme d’interaction entrgaux considéré comme constante est notée

E, .L’équation de Schrédinger a résoudre devient:

NORE ze 1 e (”2)
HY =3 o B -

il _ i<j -
n-R =

+E, |¥=EY

De maniére a alléger les notations on représentea,convention, l'opérateur énergie

cinétigue par T, le potentiel externe ressenti lgar électrons par M et le potentiel
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d’interaction électron- électron par U. L’équatierécrit des lors sous une forme plus

condensée comme :
HY =[T +V,, +U]W = EW (1.3)

1.3 Lathéorie de la fonctionnelle de densité (DFT)

La théorie de la fonctionnelle de densité [15-16hstitue actuellement 'une des méthodes
les plus utilisées dans les calculs quantiquesadstructure électroniqgue de la matiere.
L’objectif principal de cette théorie est de rengglala fonction d’onde multiélectronique par

la densité électronique en tant que quantité de pasr les calculs.

La théorie de la fonctionnelle de densité est basgde théoreme de Pierre Hohenberg et
Walter Kohn [17], qui stipule, que I'énergie totkle d’'un systéme d'électrons dans un

potentiel externe est une fonctionnelle uniqueadaeinsité électronique :
E=E(p) (11.4)

lls ont montré aussi, que la densité exacte, datlf@ndamental & une particule est celle qui

minimise I'énergid(po ) et que les autres propriétés de I'état fondanhesdat aussi

fonctionnelle de cette densité.

E(p) = Min E(p) (1.5)

Pour un systeme a spin polarisé, I'énergie totalesautres propriétés de I'état fondamental

deviennent une fonctionnelle des deux densitépitehsaut et bas.
E=E(p,.p,) (11.6)

Puisque I'énergie cinétique d’'un gaz d’électronsngeraction étant inconnue, Kohn et sham
ont proposés en 1965 un modele qui consiste a emeple systeme d’électrons en interaction
impossible a résoudre analytiquement, par un systdglectrons indépendant évaluant dans
un potentiel externe [18].Cela revient & exprinaefoinctionnelle énergie totale écrite comme:

E(p) = F(p0) + IVext(r)P(r) dr (11.7)

Par I'équation suivante:

Es(p) =Ts(p) +Vs(0) (11.8)
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Ou T.(p) sont I'énergie cinétique des électrons sans idtierss V(o) le potentiel dans

lequel les électrons se déplacent. L'intérét defarmulation introduite par Kohn et sham est
gue I'on peut maintenant définir un hamiltonien mecrelectronique et écrire les équations
mono électroniques, qui contrairement a I'’équatienSchrodinger définit en haut, peuvent

étre résolues analytiquement.

{— " g +vs(r)}vi (N)=E W, (1) (11.9)
2m

La résolution des équations de Kohn et Sham vagténende déterminer les orbital&s (r)

qui vont reproduire la densité électronique duéyst multiélectronique d’origine.

2

p(r):i W (r) (11.10)

Le potentiel Vg mono électronique apparaissant dans I'équatia®)(fpeut étre exprimé

comme suit :

Vs =V, +jM d’r +V [o(n)] (1.11)

—

r-r

Le premier terme est le potentiel externe crée lpar noyaux, le deuxieme exprime
I'interaction coulombienne classique entre pairésedtrons (potentiel de Hartree), le dernier
terme est le potentiel d’échange et de corrélat@dmme on peut I'observer dans I'équation
(11.11), ce potentiel dépend de la densité éleauoar qui est elle-méme calculée a partir des
fonctions d’ondes des électrons indépendants, dgumes dépendent du potentiel calculé a
partir de la densité. Cette approche conduit aaitement dit « self consistant »

1.4 Approximations

La DFT est une théorie exacte dans la mesure adetsité électronique qui minimise
I'énergie totale est exactement la densité du systde N électrons en interaction. Cependant
cette théorie reste inapplicable car le potentiétlthnge et de corrélation est inconnu. Il est

donc nécessaire d’approximer ce potentiel d’échange corrélation.

Il existe deux types d’approximations: L’approxiioat de la densité locale ou LDA et

'approximation du gradient généralisée ou GGA.
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[1.4.1 L’approximation de la densité locale (LDA)
L’approche de la densité locale [19-20] est baséeles modele du gaz uniforme
d’électron et constitue I'approche la plus simptaupexprimer I'énergie d’échange et de

corrélation. Celle-ci est décrite comme:
E,. "(0) = [ p(r) &,.[p(n)]d* d°r (1.12)

Ou gxc[,o(r)] désigne I'énergie d’échange et de corrélation pang particule d’'un gaz
homogene d’électrons. Kohn et Sham ont aussi pemoisr les systemes magnétiques, la

polarisation de spin par I'approximation de la d&énsocale de spin (LSDA) ou I'énergie

d’échange et de corrélatibridevient une fonctionnelle des deux densités Spim éigbas.

E.p,.01=[ o) Bl o, ] d*  (113)

L’énergie ¢,, peut étre décomposée en une contribution d’éehan@p) et de corrélation

£.(p) -

£.lo)= 2o+ 2 [p] (11.14)
¢ o] est I'énergie d’échange e[ o] est I'énergie de corrélation.

1
Pour la théorie de Hartree d’'un gaz d’électroneeib'énergie d'échange a la fornd® et

elle est définit comme suit:

£, =~ 0.4582 (11.15)
rS

-1

En unité atomiques, oy = (% ,oj ) :

La corrélation a été estimée en premier par Winf{gig :

£(p)=—— (11.16)

D’autre part, I'énergie de corrélation d’'un gazldidron libre de densité uniforme a été
modéliser dans une simulation Montée Carlo par Qe@e Alder [22], et a été donnée par

Perdew et Zunger [23] par :
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£ =~ 0.1423 re >1 (11.17)

c 1
1+1.0529 2 + 0.3334,

£, = ~0.0480+0.0311y, 15 = 0011615 +0.002015 |y I T <1 ;) 1)

D’autres paramétrisations existent pour I'énergie cbrrélation d'un gaz d'électrons
homogenes, parmi elles, celle de Kohn et sham 2ddlin et Lundqust [25]et Perdew et
Wang [26] le principe variationnel a été appliqué, et lesiatipns de Kohn-Sham a un

électron ont été données par I'équation suivante :
{T+Va () +V, (0 +V, (NIW, (1) =W, (1) (11.19)

Ou W, est la fonction d’'onde de I'état électronique;iest la valeur propre de Kohn-Sham et

V, est le potentiel de Hartree des électrons donné pa
v, (r):ezj‘m—r? d3r (11.20)

Le potentiel d’échange et corrélation,, est donné par :

Ve (r) =aEX—C[p] (1.21)

0p(r)
Dans cette méthode, le probléme a plusieurs coébé eemplacé par les équations de kohn et
sham a un électron (11.19), qui peuvent étre ré&let la densité est représentée par une
somme sur tous les états occupés:
p(r)= 2 W (N (r) (11.22)
occup
Les équations de Kohn et sham doivent étre résoluee maniére self- consistante, en effet
les états électroniques occupés générent une éedsitcharge, qui produit le potentiel
électronique utilisé pour résoudre les équatiorien,Bqu’étant une approche assez simple
conceptuellement, I'approche LDA permet néanmoirabténir de bons résultats. Une
compensation des erreurs permet d’expliquer enepdetrelatif succés de la méthode LDA.
Celle-ci tend en effet a sous-estimer I'énergieckdange alors qu’elle surestime I'énergie de
corrélation ce qui permet, en fin d’obtenir deseuas assez bonnes pour I'énergie d’échange

et de corrélation.
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[1.4.2 L’approximation du gradient généralisé (GGA)

L'approche LDA se fondait sur le modele du gaz et&lons et supposait donc une densité
électronique uniforme. Cependant les systemes gt@aiou moléculaires sont plus souvent
tres difféerents d’un gaz d’électrons homogene etndniére plus générale, on peut considérer
gue tous les systemes réels sont inhomogenesaetiist-que la densité électronique possede
une variation spatiale. L'approximation non- loc&&A a été développé de maniére a
prendre en compte cette variation de la densitéxgmimant les énergies d’échange et de
corrélation en fonction de la densité mais égaléndenson gradient (dérivée premiere).De

maniere générale, I'énergie d’échange et de caoioélast définie dans I'approximation GGA

comme:
E,>{ol=[[f (o(r), Do) d°r (11.23)

La GGA est donnée par difféerentes paramétrisataada fonctionnelle d’échange et de
corrélation [27-28]. L'approximation du gradientng¢alisée a été développée pour améliorer
la qualité des résultats de la LDA. La version G@Aposée par Backc[29]Perdew et Wang
[30Jou bien encore MPW (Modified Perdew Wang)[3h],peut citer également les
fonctionnelles d’échange B88(Backc88) [32] , Perdew22], ou PBE ( perdewBurkc-
Ernzerhof)[33].L'amélioration de la qualité des enes totales par la GGA, a changé
I'attitude des chimistes quanticiens quand a fsdiion des calculs DFT-GGA, pour étudier
les propriétés physiques de grosses moléculesa[84place de la traditionnelle Hartree-Fock

(HF),plus un traitement des effets de corrélation.

II.5 Résolution des équations de Kohn-Sham a une partika
Le modele de Kohn-Sham permet d’aboutir a un enkediéquations de Schrédinger mono-

électroniques connues sous le nom de Kohn-Sham.

2
{__D PV HV, +vxc}wi =E W (11.24)
2m

qui doivent étre résolues numériguement selon oogssus itératif. De maniére a pouvoir
résoudre ces équations de maniére numérique, taircerombre de représentations de la

densité, le potentiel et surtout les orbitales damkSham doivent étre envisagées.

Le choix de la représentation est fait pour mingnite temps de calcul, en maintenant

suffisamment la précision. Les orbitales de KohatSlsont donnés par :
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Wi(r)=2.C,, W, () (11.25)

Ou W, (r) sont les fonctions de bases, et@ssont les coefficients de I'expansion.

La résolution self- consistante des équations derd{&nt a déterminer lesC,, pour les

orbitales occupées qui minimisent I'énergie totdl&nergie est réécrite en utilisant les

valeurs propres & une particule, pour élimineotacfionnelle inconnueT[p] .

E(p)=E, [p]+ X & +E[o]- | p(r)(vxc(r) +§VH (r)j d°r  (11.26)

occup

p .V, etV, sontdonnées respectivement par les eéquatio@2)l1.20) et (11.21).

1.6 Procédure de calcul dans la DFT

Les équations de(r), V, (r) etV,. sont résolues d'une maniére itérative. En intrealof
une densité de déparf, I'équation séculairgdH - £,S)C, =0 est diagonalisée en assurant

que les orbitales sont orthogonales. Une nouvedlesité p°" est calculée en utilisant

I'équation (11.22), si I'on n'obtient pas la congance des calculs, cette densité d’entrée est

mélangée avec la densité calculée de la maniévardei:

” i 4
loinI = (jL-_ CY)/C%n + C))Caautl (||'22-7)

Ou l'indice | représente le nombre de litération cetle paramétre de mélange.

La procédure est poursuivie jusqu’a la convergence.

II.7 Les systémes a spin polarisé

Dans la généralisation de la DFT pour les systéarssin polarisé, la densité de chayg@ )

est décomposée en deux densités avec spin haag etdpectivement.
p(r) = p, (1) +p,(r) (11.28)
L’énergie totale est alors fonctionnelle des deemsités de spin.

E=E(p,.p,) (11.29)
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L’énergie est décomposée comme dans I'équatiof).(ILe terme de coulomb reste une

fonctionnelle de la densité totale, I'énergie dimée T, et E _deviennent fonctionnelle des

deux densités de spin.
{T+Vi () +V, (N +V,, NIV, (N =E, ¥, (1) (11.30)

Ou o est I'indice du spin et:

P, (1) =D W (NW, (1) (1.31)

occup

Le potentiel d’échange et de corrélation est dgaré

_E|p, 0] (11.32)
= o, (r)

L’expression de I'énergie totale devient alors :

o= Lo+ S E.lp 015 [ oM 0 = [0, V.., 1)+ o0V, O}
(11.33)

Ces éguations sont résolues d’une maniére selistante comme dans le cas ou on n’a pas
de polarisation de spin. Cependant, il ya sépamatdes orbitales de KS des deux
composantes de spin, et deux ensembles d’équations particule doivent étre résolues pour

les obtenir.

Pour la résolution des équations de Kohn-Shamjquts méthodes sont utilisées comme la
méthode du pseudo potentiel, la méthode de la cwiduin linéaire des orbitales atomiques
(LCAOQO), la méthode linéaire des orbitales de muffin(LMTO), et la méthode des ondes
planes augmentées (LAPW).
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— pin ﬁL

Calculer V(r)

Boucle sur K

Résolution des équations KS

Mélanger

Stop
Converge ?

out in

P

P

Figure lI-1: Schéma décrivant le processus itératif pour la résolution des équations de Kohn-Sham

1.8 Les fonctions de Green hors equilibre(NEGH) pour agsystemes ouverts
Le probleme de transport des systémes ouvertserédichs sa dimension infinie non
périodique ou son Hamiltonien est non hermitien p@bléme peut étre résolu en utilisant la

fonction de Green retardée pour décrire I'enseidecquations du systeme

[e*S — H]IGR(E) =1 (11.34)
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Oul est une matrice unitaire de dimension infati,= lims_y+ E + i§ etE est I'énergie. La
méme équation peut étre écrite de la forme malleci{glans ce qui suit on abandonnera

l'indice R qui dénote la fonction de Green retaydée

€rS, —H, €S — Him 0 9. Gim  Gir I 0 O
€S —Hu, € Su—Hy € Sup—Hur ||Gur Gu Gur |=|0 Iy O
O E+SRM _HRM 6+SR _}[R gRL gRM gR O O I
(11.35)

Ou nous avons subdiviser la matrice de la fonstide Greerj dans des blocs infinies
représentant ['électrode gaucBe et I'électrode droitegj, , et G u.Gry représentent
l'interaction entre la molécule et les électrodesiche et droite respectivement et
G.rreprésente le phénomeéne de diffusion entre letrétes gauche et droite €, est le
bloc fini qui représente la molécule étendue . Nausns également introduit les matrices
H,, HretH,y, et leur blocs de la matrice de recouvrementespondant a I'hamiltonien des
électrode gauche et droite et la matrice de cogapkntre les électrodes et la molécule
respectivemertt(,, est une matrice de dimensioM X M etl, est matrice unité de
dimensionM x M. Les matrices infinie®{, etH, représentent les électrodes et elles ont la
forme de bloc diagonale :

=0 Hal 15_01 Zz ,31 (11.36)

0 H_, Hp

Avec des expressions similaires pour la matfite et la matrice de recouvremeit Au
contraire, la dimensionnalité des matrices de amgkntre les électrodes et la molécule sont
infinies dont les éléments sont tous zéro sauf geubloc qui couple I'électrode et la

molécule. Par exemple, nous avons

H, =( 0 ) (11.37)
HLM

L'étape cruciale pour résoudre I'équation (11.3&) &écrire les équation correspondant a la
fonction de Green représentant la molécule etlistrodes gauche et droit ensuite évalue la
fonction de Green retardée pour la molécule éteritfue Ceci peut étre fait en faisant les
hypothéses suivantes sur le probleme de [I'éld¢atigge : la chute de potentiel se produit

entierement a travers la molécule étendue et ilan'gucun changement a la structure
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électronique des réservoirs (électrodes) di auplaga de la molécule, ou par le potentiel
externe. Compte tenu du fait que nous pouvons cdreze uniqguement sur la région de
diffusion (molécule) et traiter I'effet des électes en termes d'une interaction efficace. Ceci
peut étre réalisé en éliminant les degrés de ébdes électrodes par [linterface avec la
molécule étendue. Effectivement, On peut renormalidamiltonien total a l'aide d'une

procédure qui peut étre démontrée en [39]. L'eswadinale d&zx a la forme:
Gy (E) = [e*8y — Hy — E[ (E) — ZR(E)] ™ (11.38)
Ou nous avons introduit les self-énergies retapdés les électrodes gauche et droite
SR(E) = (€*Syy — HML)GgR(E)(E+SLM — Hym) (1.39)
Et
SR(E) = (€"Sup — HMR)G?zR(E)(€+5RM — Hgru) (11.40)

Ici  GR(E) et GOR(E) sont les fonctions de Green retardées du swfdés I'électrode,
c'est-a-dire les fonctions de Green retardées égala la surface dés I'électrode voisins a la
molécule étendue lorsque celle-ci est découpléd'éliectrode. Evidemment GO%(GSR)
correspond au bloc inférieur droit (gauche supéelede la fonction de Green retardé pour
I'ensemble des électrodes semi-infinies gauch@téjr Ce sont tout simplement

LR(E) =[S, —H, " (11.41)
Et
I(Q)R(E) = [e*Sg — }[R]_l 1.4P)

Note queGR(GRR) n'est pas la méme qgf(GR) défini dans I'équation (11.35). Le fait que
le premier est le la fonction de Green d'électreemi-infini isolée, alors que Ces derniers
sont les mémes quantités pour les électrodes atadch la région de diffusion. Mais surtout
on n'a pas besoin de résoudre les équations )(k1ll.42) pour calculer les fonctions de
Green de surface des électrodes. Cependant ieaxist méthode pour éviter l'inversion de la

matrice infini dans le référence [39].

Terminons cette section avec quelgues commentsuireles résultats obtenus. La fonction de
Green retardéess contient toutes les informations sur la structétectronique de la

molécule étendue attaché aux électrodes. Dansise fétroite donnée par I'équation (11.38)
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c'est tout simplement la fonction de Green retasigociée a la Matrice de Hamiltonien

effectif Hyzp.
Hepp = Hy + IR (E) + 2R (E) (1.43)

Notons queH,.sr n'est pas un Hermitien puisque les self-énergeesamt pas des matrices
Hermitiennes. Cela signifie que le nombre totapdéicules dans la molécule étendue n'est
pas conservé, comme prévu par la présence desodlest En outre, depuis que &
contient toutes les informations sur la structulectéonique de la molécule étendue en
equilibre avec les électrodes, il peut étre direetet utilisé pour extraire la conductarta@
une tension de polarisation externe nulle. Endaipeut simplement appliquer la relation de
Fisher-Lee [35-46] et obtenir:

2 2
G == Yrr[TLGy TrGN] (11.44)

I, = i[Z5(E) — 25 (E)T] (11.45)

(a = L,R) Dans I'équation (I.44), toutes les quantités swaluées a I'énergie de FeEmill
est évident qué‘r[I‘LGll\‘,[TFRG}\‘,I](E) est tout simplement le coefficient de transmissiotal

en fonction de I'énergi€E’) obtenu de la théorie de diffusion standard [84].

1.9 L'état Stationnaire et self-consistent procédure

Prenons maintenant le cas ou les éléments de ticende I'hnamiltonien du systéme sont pas
connus explicitement, mais seulement leur déperedorectionnelle sur la densité de charge
n(7), H = H[n],est connue. C'est le cas le plus courant en chmoyen standard, c'est-a-
dire la théorie de la structure électronique, tple la DFT [41-42]. Si aucune polarisation
externe n'est appliquée au dispositif (limite deorée linéaire) I'hamiltonien du systeme peut
étre tout simplement obtenu a partir des procéddeesalculs de la DFT standard en
equilibre décrite dans les sections précédentastelams, lorsqu'une polarisation externe V
est appliquée, la distribution de la charge darss mblécule étendue differe de celle a
I'équilibre depuis que la charge nette et la psédidon électrique tous les deux sont affectées
par la polarisation externe. Cela permettra deradter un nouveau profil du potentiel
électrostatique avec des propriétés de diffusidféréntes. Ces modifications affecteront
uniquement la molécule étendue, car les électrpdEervent la neutralité de la charge locale.

Cela signifie que la densité de charge et doncniilanien des électrodes ne sont pas
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modifiés par la polarisation externe appliquée. @@mous l'avons discuté au début le seul
effet de la polarisation externe sur la couransftemdes électrodes est le déplacement rigide
des énergies des sites ceux-ci. Alors I'hamiltopiend la forme suivante:

H,o+S,eV/2 Hup 0
0 Hey Hp—SpeV/2

Notons que les matrices de couplage entre lesrétiss et la molécule étendue ne sont
également pas modifiées par la polarisation extatapuis que la construction de la densité
de charge des surfaces des plans de la moléculduétex l'interface correspond exactement

aux électrodes. L'hamiltonien de la molécule atend

dépend de la matrice densité, qui est calculégidelde la fonction de Green [35-36-37-38-
40-44-45]

_ 2 <
Dy =5 [ dEGy(E) (11.48)
Alors, une procédure doit étre congue pour calagée quantité.

En équilibreGy;(E) = 2ilm[GR(E)]f(E — ), alors il est seulement nécessaire de considérer
la fonction de Green retardée, donnée par I'équdti@8) hors d'équilibre, cependant, la
présence des électrodes établit une populatios dupilibre dans la molécule étendu&t
n'est plus égal &ilm[GR(E)]f(E — ) . Alors le formalisme de fonction de Green hors

équilibre [35-36-37-38-44-45] fournit une expressamrrecte (voir le référence [40]).
G (E) = iGR(B)TLf (B — p) + Trf (E — pp)1Gy (E) (11.49)

Ouu,/r = uxeV/2, f(x)estla fonction de Fermi donnée a une température T
IR = Zu/r(E) (11.50)

Et
Ik = TL/R(E) (1.51)

Notre principale hypothése sur les électrodesqestl'effet de la polarisation externe induit
un rigide déplacement dans la structure électtaid'ou il est facile de voir que:
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Et par conséquent :

En d'autres termes, nous pouvons calculer leséselfgies et les matricEs pour une
polarisation externe nulle et appliquer un déptaent de+eV/2 de la structure

électronique pour imiter la polarisation externplaqée.

Enfin GE(E) est donné a nouveau par I'équation (11.38) oUsn@mmplagons maintenant
ZL/R(E) aved:L/R = ZL/R(E i eV/Z) .

La self-consistent procédure est comme se suitt dabord une densité de charge initiale est

utilisée pour calculer dd$,, a partir de I'équation (11.47).
n°(#) = (F|DY17) (1.54)

PuisIy, I etGR sont calculées a partir des équations (11.3R53) et (11.38). Ces quantités
sont utilisées pour calculély; dans I'équation (11.49), qui est alimenté paguiation (11.48)
pour trouver une nouvelle densité. Ce processustést jusqu'a ce qu'une solution auto-

cohérente ‘self-consistent' est obtenue, qui est alors:
Max||D], — DI < 6 (11.55)
Oué « 1 est un parameétre de tolérance.

Enfin, le courani peux étre calculé a I'aide de [97]:
1=~ dE Tr[[LGy TeGM | (f (B — ) = f(E — ) (11.56)
ou le termd‘r[FLG&TFRG{\‘,[] représente le coefficient de transmission :

T(E,V) = Tr[[LGy TrGR] (11.57)
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[l Chapitre 1l

[1I.1 Introduction
Les propriétés des matériaux structurés en codotesd'épaisseur nanométriques sont

fortement dépendantes des phénomenes d'interfaces.

Nous avons étudié les propriétés structuralestrél@ques les matériaux de fer et I'oxyde de
magnésium. Théoriguement, il est difficile d’étudies propriétés structurales qui jouent un
réle majeur dans la détermination de leurs progsigthysiques. Nous allons exposer par la
suite les résultats obtenus avec chacune de cdsdedt en comparaison avec les résultats

obtenus lors de notre modélisation basée sur um®eime DFT.

l11.2  Structures du fer et 'oxyde de magnésium
l11.2.1 L’oxyde de magnésium

L'oxyde de magnésium MgO est un matériau céramiqliatenses études
expérimentales et théorique avec diverses appitatindustrielles grace a ces propriétés
physiques et en particulier les propriétés optig@essont des cristaux ioniques possedant des
températures de fusion élevées. Il possede unetwgteucristalline cubique a face centrées
type NaCl, constituée de deux sous réseaux cubg@gdases centrées de (Mg) et de (O). Le
parameétre de maille est I'énergie de cohésiondonhée par plusieurs études expérimentales
et théorique (a = 0.421 A [47] et.ds = 440 Kcal/mol [48]). Considéré comme matériau

isolant caractérisé par un gap direct est évaRié aV.
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Figure IlI- 1: Structure cristalline de MgO (CFC).
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[11.2.2 Le fer cubique centré

Le fer cristallise dans une structure cubique &entvec un parametre de maille
ar—0.287 nm. La Figure 111.2 (b) représente les zate8rillouin tridimensionnelle (3D ZB)
et bidimensionnelle (2D ZB) pour la face (001) damaille cubique centrée avec toutes les
directions de haute symétrie. Les niveaux d’énerguantifiées de chaque atome se
transforment en bandes d’énergie permises et itgertbrsque les atomes sont arrangés de
maniere réguliere dans un cristal. La dispersioremergie des bandes électroniques differe
suivant la direction de propagation de haute syméiuisque le potentiel percu par les
électrons est anisotrope ; la Figure 1lI-2 (c) mera structure de bandes du fer le long de ces
différentes lignes. On s’intéressera par la suitetransport s’effectuant dans la direction
[001], c'est-a-dire perpendiculairement aux plddxl] de la maille cubique. Cette direction
correspond a la ligne de haute symétrie Fe-&l, nommée\, dans la zone de Brillouin 3D et
au pointl” dans la zone de Brillouin 2D relative aux plan@1(0 La structure de bandes pour
la directionA est représentée dans la partie grisée de la Hilpe).

@) (b)

Zone de
Brillouin 2D 3
(001)

111}

Zone de
Brillouin 3D

[110]

ENERGY (RYDBERG)

Figure IlI-1:(a) Maille du CC de Fe et axes cristallographiq{gsZones de Brillouin 3D et
2D pour la face (001) d’'une maille CC et directidieshaute symétrie. Source. (c) Structure
de bandes du Fe le long des lignes de haute synié@ij.
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En ce qui concerne les propriétés magnétiquestrietsre cristallographique du Fe lui
confére une anisotropie magnétique, c'est-a-diee diun point de vue magnétique, toutes les
directions cristallographiques ne sont pas équitate C’est un matériau qui posséde une
anisotropie magnéto cristalline d’ordre quatre feles’aimante plus facilement selon les axes
correspondants aux arétes du cube de la struatistallographique. Ce sont les axes dits de
facile aimantation et ils correspondent aux digewicristallographiques [001], [010] et [100].
Les autres directions comme [110] ou [111] sont aess dits difficiles, la direction [111]
étant la plus difficile. Dans le cas de nos JTMscthamp magnétique extérieur est appliqué
parallelement aux plans (001) des couches, onraalfinc référence désormais qu’aux seules

directions [100] pour I'axe facile et [110] pouaXe difficile.

[11.3 Le code utilisé lors de nos calculs (Code SIESTA)

Les méthodes ab initio qui sont devenues aujourdimuoutil de base pour le calcul des
propriétés structurales des systemes les plus exaplqui est basées sur la théorie de la
fonctionnelle de la densité (DFT). Parmi ces mé#isodn cite la méthode SIESTA. Pour
mener a bien les travaux présentés dans ce ménmutes avons utilisé cette derniere
(SIESTA) qui repose sur la dynamique moléculailée & été développée par un groupe de
chercheurs espagnols a partir de 1995 (P. OrddjoM. Soler, E.Artacho et D. Sanchez-

Portal auxquels se sont associés, par la suit@afcia et J. Junquera).

Le code SIESTA partage de nombreuses caractémstiguec les autres codes utilisant les
pseudo- potentiels, cependant, il y a quelquegrdifices qui en font un code mieux adapté
aux systemes comprenant un trés grand nombre déatqgrar maille, comme ses initiales

indiquent bien.

Donc, code SIESTA c’est un code basé sur le foemaide la DFT, il peut utiliser pour le
probleme d’échange et corrélations entre électebrmptimisation de la géométrie...etc. Il est
basé sur I'approximation de la densité locale (LO)3)] ainsi que I'approche du gradient
généralisé (GGA) [51]. Les électrons de valenceldmue type d’atome sont décrits par des

pseudo-potentiels a norme conservée.

La méthode SIESTA utilise aussi les conditions dimxites périodiques dans les trois
directions de I'espace et ainsi, les moléculeschegnes, les défauts, les surfaces et interfaces,
sont traités en utilisant la technique de la swgkide. L'une de ses principales
caractéristiques réside dans l'implémentation @athgmes basés sur la méthode d’ordre N

qui permettent I'étude de systemes pour lesquelergs de calcul est proportionnel au
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nombre d’électrons N du systeme en question. SIE&T&e utilisé par plusieurs groupes
dans le monde, sur une grande variété de systdimasété utilisé depuis son début en
nanosciences surtout pour le calcul de la structlextronique de fullerénes et de
nanotubes de carbone, surfaces de liquides etlidesainsi que pour I'étude des propriétés

magneétiques des clusters de Nickel et d’Aluminium.

Alors, I'étude de différentes propriétés physig@@stiques, magnétiques et vibrationnelles)
des matériaux avec SIESTA a été introduite récerint&m ce qui concerne notre travail,
nous allons, utiliser ce code pour I'étude des pédgs structurale et propriétés électroniques

d’une jonction Fe/MgO/Fe.

[11.4 Détails des calculs
Dans ce mémoire, les calculs ont été réalisésiksant un code appelé SIESTA, ce code est

utilisé les paramétres suivants :
» Précision de la description de la structure éledfee dans la DFT.
« Fonctionnelle de Harris « HARRIS » (non auto-cohteg

* Base de développement des orbitales pseudo-atosnigbeuble orbitales radiales +

orbitales de polarisation « DZP ».

* On réglage le potentiel d'échange et de corrélaéisn traité dans le cadre des

approximations suivantes :
- Approximation locale de densité de type « GGA ».
- Les pseudo-potentiels sont manipulés sur uile géfinie dans I'espace réel et dont la
finesse est déterminée par un parameétre appeléQuesifi Celui-ci peut étre relié a la

transformée de Fourier du pseudo-potentiel pagliion: MeshCutoff =150 Ry = (gmax) de

est le vecteur d’onde maximum de I'onde plane daspace réciproque.

l11.5 Pseudo-potentiels

Au début du travail de ce mémoire nous commenpangénérer de pseudo-potentiels pour
les atomes de fer et 'oxygéne, magnésium, pseotkntiels que nous pensions capables de
décrire convenablement les propriétés structurdéssjonctions Fe/MgO. La génération de

pseudo-potentiels utilisables dans des calculstes avec le code SIESTA se fait a l'aide

du code ATOM (livré avec le code SIESTA).
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Des pseudo-potentiels a norme conservee [52-5364d]{ utilisés sous la forme purement
non-locale du formalisme de Kleinman-Bylander [®®jur décrire les états de coure. Les
principaux parameétres a prendre en compte lora deélation d’'un pseudo-potentiel sont les
rayons de coupure des différentes orbitales atoesiqies rayons de coupure (rc(s), rc (p), rc
(d) ...) permettent de définir la frontiére entaed douceur » et la transférabilité du pseudo-
potentiel. Plus rc est grand et plus le pseudorpeieest « doux », inversement plus rc est
petit et plus le pseudo-potentiel est « dur ».

[11.5.1 Les orbitales pseudo-atomiques :

Dans le cadre de l'utilisation de SIESTA, la fonatid’'onde du systéme est développée sur
une base localisée par une combinaison linéainbditides atomique. En effet l'utilisation des
pseudo-potentiels sous la forme présentée précédetmmpose un choix de base d’orbitales
de type pseudo-atomique. Les orbitales pseudo-gtmsisont strictement confinées et par
conséquent nulles au-dela d'un certain rayon notéas orbitales sont décrites suivant une
méthode dérivée [56] de la méthode de séparatisroditales de valence ou « split-valence
» [57] usuelle en chimie quantique, on parle abbesbases d’orbitales multiples. Les bases
standard disponibles avec le code sont les basgdes et doubles sur lesquelles peuvent se
greffer des orbitales de polarisation en rajoutarda couche de valence des fonctions de
nombre quantique supérieur. La base se déplacel’at@me central étudié, ce qui n’est pas

le cas en ondes planes. Il faut alors compensafigtt(on parle de force de Pulay) [58].

[1l.6 Test de convergence:

[11.6.1 Le fer Fe et I'oxyde de magnésium MgO

Pour obtenir les meilleures valeurs de parametrshkZatoff et le nombre de K-points, on
fixe la valeur de K-points égale a A’ et on varie les valeurs de MeshCutoff dans 5 a 150
Ryd, pour chaque valeur on calcul I'énergie totddesysteme et on trace la courbe cette
derniere représenté les variations de I'énerg@dadu systéeme en fonction de MeshCutoff.
Cette courbe est stable dans les limites de 1@0 Ry

Pour détermination du nombre de K-points, on fieg Valeurs de MeshCutoff égale a 150
Ryd et on varie les valeurs de K-points dans 1 A’ l5pour chaque valeur on calcule
'énergie totale du systeme et tracer la courbéteceourbe représenté les variations de
I'énergie totale en fonction de K-points. Est ors@lye la stabilité de la courbe dans les
limites de 1'A° .Les parametres optimisés que nous allons utililsers notre calcul sont

donnés dans le Tableau IlI-1.
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Les atomes
Les rayons de coupure Mg O Fe
rc(s) 2.59 1.14 2
rc(p) 2.59 1.14 2
rc(d) 2.59 1.14 2
rc(f) 2.59 1.48 2
Méthode de calcul de
I’échange-corrélation GGA
de pseudo-potentie
K-points 15
Energie de MeshCutoff (Ryd 100
Configuration Mg : 3¢
électronique 0 : 232
Fe :3§4¢

Tableau IlI-1: Choix des différents parametres inclus dans leut@lour I'oxyde de

magneésium et le fer.
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Figure IlI-3: Convergence de I'énergie totale du fer en fonatieénergie de

MeshCutoff en utilisant la GGA.
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Figure 1l1-4: Convergence de I'énergie totale du fer en fonatiomombre de K-points dans
la zone réduite de Brillouin en utilisant la GGA.
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Figure 111-5: Convergence de I'énergie totale du I'oxyde de magmé MgO en fonction de
I'énergie de MeshCutoff en utilisant la GGA.
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Figure 1lI-6 : Convergence de I'énergie totale du I'oxyde de magmé MgO en fonction du
nombre de K-points dans la zone réduite de Brifian utilisant la GGA.

l1l.7 Résultats et discussions
[11.7.1 Propriétés structurales
L’étude des propriétés structurales du matériauliétest essentielle pour déterminer les

parameétres de structure du matériau a I'équilitaticgie a savoir les paramétres de maille.

Cette étude nous permet de prédire la phase duiaaté plus stable a traverse les valeurs
des I'énergie a I'état d’équilibre, les calculs seffectués en utilisant la méthode pseudo-

potentiel décrit précédemment avec I'approximaGiBA.

[11.7.1.1 Détermination des parametres de maille de fer etdxyde de magnésium
111.7.1.1.1Le fer (Fe)

La technique d’optimisation consiste a dilater@nprimer tout le domaine de systeme étudié
et a calculer I'énergie totale. Nous avons repriésdigénergie totale en fonction des

parametres de maille et nous avons déterminé &evgrre de maille de fer.
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Figure IlI-7 : La variation de I'énergie totale de fer en fonetae parametre de maille.

Nous donnons également dans le tableau, les passig maille d’équilibre correspondant

au fer, comparé a d'autres résultats. Le résukatatle SIESTA est proche de la mesure

expérimentale.

Expérimentale[49]

Nos calculs SIESTA ef
utilisant GGA

N

Parametre de maille du FA°)

2.87

2.89

Tableau I1I-2 : Parametre de maille du fer, calculé avec le cdBSBA en comparaison

avec résultat expérimental.

[11.7.1.1.2°oxyde de magnésium (MgO)

Nous avons représenté I'énergie totale en fondies parametres de maille et déterminé le

parametre de maille de 'oxyde de magnésium. Lee QIESTA est donne une valeur proche

de résultat expérimentale.
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Figure IlI-8 : La variation de I'énergie totale du I'oxyde de mégium MgO en fonction de
parameétre de maille.

utilisant GGA
Parametre de maille du Mg(A° ) 4.12 4.13

Tableau 111-3 : Paramétre de maille du I'oxyde de magnésium Mguté avec le code

SIESTA en comparaison avec résultat expérimental.

[11.7.2 Propriétés électroniques

L’'importance des propriétés électroniques d'un meteréside dans le fait qu’elles nous
permettent d’analyser et de comprendre la naturdiad®ons qui se forment entre les
différents éléments du matériau. Pour I'étude depnEtés électroniques de notre matériau
nous avons utilisés la méthode SIESTA avec I'appraion GGA.

[11.7.2.1 Structures de bandes d’énergie du MgO
Les bandes d’énergie donnent I'énergie possibla dlactron en fonction du vecteur d’onde,

ces bandes sont donc représentées dans I'espapeogee, et pour simplifier, seules les
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directions de plus hautes symétries dans la prenzéne de Brillouin sont traitées. La
structure de bande électronique du I'oxyde de msignéen utilisant un calcul relativiste et
la proche GGA est représenter dans la Figure II1.9.

[11.7.2.2 Densités d’état du MgO

Les conditions périodiques de Born-Von Karman knitle nombre d'états k permis en
fonction des dimensions du cristal considéré. Laespdéfini par les vecteurs k associés aux
vibrations permises d’'un cristal fini est donc wpace discret auquel on peut associer une
densité d’états D(k) correspondant au nombre déparmis par unité de volume. Pour
déterminer la nature de la structure électronigee lthndes, nous avons calculé les densités

d’états du I'oxyde de magnésium MgO.

20

Energie (eV)
| ' \ ' ' \/WW WV VV ‘

-20

K r X 0,2 0,4 0,6 0:8 ' 1,0 1,2 ' 1,4
Densité d'état:

Figure I1lI-9 : Structure de bandes et densité d’état totaleakgdle de magnésium MgO.

Sur la Figure 111.9 a gauche, nous avons représkentdructure de bandes d'un oxyde de
magnésium MgO. Dans ce cas, la largeur de la bamdedite (gap) est de 5.6V. En
remarque que l'oxyde de magnésium est un isolgapadirect.

[11.7.2.3 Structures de bandes d’énergie du Fe

Le Fe est un élément de numéro atomique Z=26.r8etste électronique est [Ar] 3di<.

Les orbitales atomiques du Fe sont de type s,dp €es bandes sont donc représentées dans
1'espace réciproque, et pour simplifier, seulesliesctions de plus hautes symétries dans la
premiere Zone de Brillouin sont traitées. La figlilelO0 donne les relations de dispersion

selon les axes cristallographiques principaux.
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La relation de dispersion de chacune des banddsca&silée par le code SIESTA pour
déterminer les structures électroniques. Ce copeseesur la théorie de la fonctionnel de la

densité. Les fonctions d’'ondes solutions de I'éguatie Kohn-Sham sont cherchées suivant

difféerentes méthodes.

Energie (Ry)

Figure I11-10 : Structure de bandes du fer (Fe).

[11.7.2.4 Densités d'état du Fe

Les densités d’états sont déduites des relationglisigersion trouvées pour toutes les
directions possibles de I'espace réciproque. Laréiggsuivante représente les densités d'états
du spin up et spin down, en remarque une différelecka densité d’état des spins up et spin

down parce le fer est matériau ferromagnétiquéssetpins polarisé.

—— densité des spin up
densité des spin down

0,8 +

DOS (RyY)
o
o
1

-0,8 -

v T v T v T
0 60 120

Energie (Ry)

Figure 111-11: La densité d’état du fer du spin up et spin down.

48



Chapitre 111 Discussion et Interptiéta des Résultats

1.8 Mise en place de la jonction tunnel Fe / MgO

La constante de réseau de Fe en équilibre caldalée la section précédente est utilisée pour
construire la cellule d'électrode, aprés quoi uéentgtrie de la région centrale initiale est

construite a partir de données expérimentaleségmmn centrale comprend la barriere MgO et

un certain nombre de couches d'électrodes utiliséas écranté les électrodes de la barriere.
La géométrie est optimisée et la région centradellténte est prise en sandwich entre deux

électrodes pour former le systéme a deux sondes.

[11.8.1 Définition de la géométrie de I'électrode

Dans la section 111.7.1.1, la constante de réseaggeilibre de Fe a été calculé a=2,89A°. Sur
la base de ce résultat, la cellule d'électrode réent la Figure IlI-12 est construite.
L’électrode comprend six atomes de Fe, chacun sitixépoints de symétrie d'un réseau de
Bravais cubique centré, et le cristal est oriengcdes surfaces (001) alignées parallelement

au plan xy.

Figure 111-12 : Cellule électrode utilisée pour la mise en placesysteme Fe / MgO. La
géomeétrie de I'électrode est configurée en fonamia constante de réseau équilibrée
calculée de Fe.

Lors de la réalisation de calculs d'électrodes,akesnes dans une électrode n'interagissent
qgu'avec des atomes dans les cellules plus prodismes (en raison des détails spécifiques
du modéle [59]). Afin de permettre des interactiangc des atomes plus loin que les plus
proches voisins, plusieurs atomes doivent donc iétkis dans la cellule d'électrode. Le
nombre d'atomes a utiliser va augmenter le temgsidele d'une maniere considérable. Afin
de minimiser se temps nous utilisons (SingleZetmfzad) pour les orbitales de la base des

atomes de Fe.

[11.8.2 Définition de la géométrie initiale de la région cetrale
Dans la figure 111-13, la géomeétrie initiale derkgion centrale est construite en utilisant des

données expérimentales trouvées a partir de diffracles rayons X [60]. || comprend cing
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couches atomiques de MgO et sept couches atomitguEs sont incluses sur le c6té gauche

et droite de la barriére utilisées pour écrant@&lestrodes de la barriere.

Figure 1lI-13 : région centrale utilisée pour la mise en placeydieme Fe / MgO. La
géomeétrie de la région centrale est optimisée avdigation

[11.8.3 Optimisation de la géométrie de la région centrale

La géométrie initiale de la région centrale esiiojgée en volume a l'aide de l'algorithme
Quasi-Newton [61]. Les atomes de Mg et O dans tadra et les six atomes de Fe les plus
proches de ceux-ci sont autorisés a se déplaces Bardirection perpendiculaire aux
interfaces, tandis que les atomes de Fe sont mamtixes. Les coordonnées des atomes de
Fe dans le plan des interfaces sont maintenues \aleurs d’équilibrée calculée
précédemment. En outre, la longueur de la cell@ldadrégion centrale dans la direction
perpendiculaire est "compressée" par rapport &mdiguration initiale par étapes de 0.2231
A°, ce qui signifie que les distances entre lesches qui ne sont pas fixées diminuent de 1%

a 8% par étapes de 1%.
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Figure IlI-14 : Energie apres chaque étape d'optimisation poféreiftes longueurs de
cellules dans le systeme Fe / MgO.

50



Chapitre Il Discussion et Interptiéta des Résultats

[11.8.4 Propriétés structurelles de systeme

Les propriétés structurelles résultant des optitioisa sont résumées dans le tableau IlI-4. La
distance entre les atomes Mg et O dans les coulgseplus externes. Ces propriétés
structurelles sont comparées aux résultats ddtémaliure pour le systeme Fe/MgO dans le
tableau llI-4 elles sont en accord avec les résuttpportés par Butler et al. [62], Waldron et
al.[63], et Wortmann et al. [64]. On a trouvé umgahce Fe-O de 2,17 A°. En accord avec les
deux références [62-63], nous avons trouvé un déplant (vers les interfaces) des atomes
de Mg les plus proches des interfaces de 0,07 A°rapport aux atomes de O. Le
déplacement des atomes de Mg dans la deuxiemegettaeme couche est beaucoup plus
petit (0,01 A°, loin des interfaces), et il n'y aspde déplacement dans la couche centrale.
Conformément aux résultats rapportés par Butleal.eNous avons trouvé que la distance
entre les couches de Fe les plus proches desaicgsrtliminue d'environ 2% par rapport a la
deuxieme et troisieme couche de Fe de la barnigrerestent trés proches de la valeur de

volume.

d dz ds
Fe/MgO | —2% | 2.174° | +0.074°

Tableau Il1-4: Principaux parameétres structurels pour le systonsidéré dans ce travail
(voir le texte).d; est la distance entre les deux couches d'élecktaqulas proche de la
barriere donnée en variation pourcentage par rapdardistance de volume égale a 2,795A°.
d, est la distance entre I'électrode la plus prothesecouches d'oxygeng, est le

déplacement des atomes de Mg les plus externesegettectrodes.

[11.8.5 Mécanismes de tunnels dans les jonctions de tunriebase de MgO

Nous discutons des propriétés de transport de &m@aro voltage de jonction magnétique

tunnel qui a été configurée dans le chapitre peEmed.e systtme est modélisé par une
barriere isolante de MgO de cinq couches intersaléatre deux é€lectrodes de Fe

ferromagnétiques. La barriere MgO a une structuigatline de type NaCl et leurs plans

(001) interferent avec les plans (001) des éleesdtk, qui ont une structure cubique centrée.
La direction [001] dans les électrodes est pamklela direction [110] dans les barriéres. Le
systeme est représenté dans la Figure 1ll-15. Nows concentrons sur la compréhension
gualitative de mécanisme de tunnel dans le sysE&mmentionnant également les résultats

guantitatifs des calculs de conductance et lesial€sultantes du TMR.
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Figure 111-15: Les trois jonctions tunnel magnétiques étudiées da travail. Les atomes de
Fe sont représentés par des sphéres marron, leesatie Co sont en violets, les atomes de
Mg sont en verts et les atomes d'O sont en rouges.

Nous discutons la TMR dite « optimiste », qui esfird par(Ip — I4p)/I4p, par opposition au
TMR « pessimiste », qui est défini pdp — I,p)/(Ip + I4p), Puisque la plupart des études
expérimentales et numériques ont utilisés cettatijéalLe TMR "optimiste" calculé est de
plusieurs milliers pour cent dans les études nugqués [62], [65]. Pour des raisons
historiques, le TMR "optimiste" est mesuré, calcatédiscuté dans la littérature, et nous
utilisons la définition conventionnelle pour noussarer que nos résultats peuvent étre

comparés aux autres résultats de littérature.

[11.8.6 Spin paralléle

Nous effectuerons dans la suite un calcul autorertiéNEGF-DFT pour le cas de
polarisation de spin parallele des atomes de fas diezs deux parties gauche et droite de la
jonction. Nous calculerons également le spectraralesmission en fonction du vecteur k

parallele a la direction du transport. Les paraestitilisés pour faire ce calcule sont :

- le potentiel exchange-correlation est SGGA pdteceuer un calcul GGA polarisé a l'aide
de la fonctionnalité PBE. On a Augmenté la tempieatles électrons a 1200 Kelvin, pour
faciliter la convergence auto-cohérente. On a 4étilune grille de point k de 7x7x100 et
sélectionnez la base SingleZetaPolarized pour BmoebleZetaPolarized pour les atomes de
Mg et O. on a choisi comme état initial un spinlédga(up) pour les atomes de Fe et un spin
égale 0 (non polarisé) pour les atomes de Mg eb@ le spectre de transmission: nous allons
calculer le coefficient de transmission uniquenanhiveau de Fermi juste dans un seul point

d'énergie, pour gagner du temps.

En ce qui concerne les résultats du calcul, omavé pour le coefficient de transmission du
spin-up (majoritaireT'(Er) = 1.06141 x 10~* et le coefficient de transmission du pin-
down (minorité)T*(Ey) = 7.21432 x 107°. |l ressort clairement que la transmission spin-
down (minorité) est fortement supprimée, alors lgueoefficient de transmission du spin-up

(majoritaire) indique un effet tunnel régulier.
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[11.8.7 Spin anti-parallele

Nous passons maintenant au cas de l'alignemephaaiteles des spins dans les parties de fer
gauche et droite de la jonction Fe | MgO | Fe. @das paramétres de la configuration
parallele seront utilisés dans I'état antiparadl&e changeant le spin initial des atomes de fer

sur le c6té droit de la jonction a -1 (spin-dow®@gla va polariser la jonction en antiparalléles.

Dans ce cas, on a trouvé que le coefficient destngsion du spin-up (majoritaire)
T'(Er) = 1.09042 x 107¢ et le coefficient de transmission du pin-down (omit&)

TY'(Er) = 1.08732 x 10~¢ qui sont identique en raison de la symétrie dwinidu systéme.

En raison du spin antisymétrique, les électronsspie-up dans I'électrode gauche et les
électrons de spin-down dans I'électrode droite adatfois des canaux majoritaires. En raison
de la symétrie miroir du dispositif, la propagatides canaux de spin-up majoritaires gauche
dans les canaux minoritaires droits (le premier mosant de spin du coefficient de

transmission) et la propagation des canaux de dipim majoritaires droite dans les canaux
minoritaires gauche (le deuxieme composant de dpircoefficient de transmission) sont

identiquesAinsi, pour les dispositifs symétriques, I'équivale des deux canaux de spin est

un parametre important pour les calculs antisyméées & un voltage nul.

[11.8.8 Magnétorésistance tunnel

La magnétorésistance tunnel (TMR) est définie comme
TMR = (Gp — Gap)/Gap

OuGp est la conductance a travers la jonction avegiiament de spin paralléle €, la
conductance pour l'alignement de spin antiparallede conductances peuvent étre calculées

a partir de leurs spectres de transmission re$pecti

La conductance pour un voltage nul a été calcutée |a jonction magnétique tunnel et les
résultats de nos calculs ainsi que les valeursrerpatales du TMR sont répertoriés dans le
tableau IlI-5. Ce tableau montre que la conductaeske beaucoup plus grande dans la
configuration d'aimantation paralléle que dansdafiguration anti-paralléle, et que le TMR
est donc trés grande. Nous soulignons que la ctargtes dans la configuration antiparalléle,
bien qu'elle est petite, et de valeur finie donte e¢st mesurée régulierement dans les
expériences. Conformément a d'autres études [&F], [les résultats numériques sont

significativement plus importants que les résuletpérimentaux, ce qui est généralement
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attribué a la présence de défauts dans la bargéré ou les interfaces des systemes

expérimentaux [66].

[11.8.9 Tendances de la conductance de jonction tunnel.

Une grille de k-points de 151 x 151 a été utilipéar échantillonner la zone de Brillouin

bidimensionnelle. La Figure I1I-16 montre la conthue dans le systeme Fe/MgO calculé en

utilisant différentes résolutions de points k. ligufe montre que la conductance dans la

configuration parallele converge pour un nombreeaspetit de points k alors que la

configuration anti-paralléle nécessite un nombmgelément supérieur de points k. Nous

estimons que l'utilisation de 151 x 151 k-pointam®une précision numerique de 2% dans la

conductance calculée.

Gp Gap TMR TMR (exp)
Fe/MgO | 239 mS/um2 | 3.23mS/um2 | ~ 7300% | 247%[67]

Tableau I11-5: Conductance sous un voltage nul avec une aimantpéralléele (GP) et anti-

parallele (GAP) des électrodes ainsi que la vatalaulée du TMR pour la jonction
magnétiques tunnel. Les conductances sont en uetasSim?2 et les valeurs de TMR
expérimentales sont mesurées a basse tempéradgrdidpositifs expérimentaux ont

approximativement deux fois plus de couches qusystemes décrits dans ce travail.
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Figure IlI-16: la conductance pour un voltage nul dans les cordigns paralléle et

antiparalleles du systéme Fe / MgO pour différendsslutions d'échantillonnage k points. La

zone de Brillouin bidimensionnelle est échantilléaren utilisant N x N points k, ou N est le

nombre de points k spécifiés.
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La Figure 1lI-16 montre que la conductance dansaleal de spin majoritairesf;) dans la
configuration paralléle du systéeme Fe/MgO est beapilus grande que dans le canal de
spin minoritaire ¢p,). La conductance dans les deux candiptdt Gp,) est identique dans la

configuration anti-parallele.

Les observations ci-dessous sont résumées comine sui

* Gpr > Gpy

*  Gupr » Gyupy
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Conclusion générale

Les jonctions tunnel Fe/MgO/Fe sont trés étudiéms elles présentent de fortes
valeurs de magnétorésistance par effet tunnel (TMR)

Dans la premiere partie de ce travail, nous avamgitdcertains aspects de cette
technologie qui est essentiellement basée sur Igergasition de deux couches
ferromagnétiques séparées par une couche isolaie |@paisseur est de l'ordre du
nanometre. Cette phénomeéne est appelé magnétangsigunnel (TMR). Nous avons aussi
présenté différents modeles pour décrire le corepmeht magnétorésistif d’une jonction
tunnel tels que le modéle des électrons libresetmi le modéle de Julliére, celui de Bardeen
et enfin le modéle de Slonczewski. Nous avons cogake ces modeéles prédisent des résultats
assez voisins de sorte qu'a I'’heure actuelle, pgrences ne permettent pas définitivement

d’en écarter certains.

Le deuxieme partie est consacré aux fondements tiebrie de la fonctionnelle de la
densité (DFT) avec les deux approximations la dérscale (LDA) et le gradient généralisé
(GGA). L'objectif principal de cette théorie est demplacer la fonction d’onde

multiélectronique par la densité électronique e ¢ae quantité de base pour les calculs.

Dans la troisiéme partie de ce travail, nous aywéasentés une étude sur les propriétés
structurales et électroniques des matériaux. tearéalisé en utilisant le code SIESTA basé
sur la Théorie de la Fonctionnelle de la Densif#8FT). Dans cette méthode de calcul les
électrons de cour sont traités par des pseudo-lten

Dans ce travail, nous avons décrit comment nousisavais en place et optimisé la
géométrie de la jonctions magnétique tunnel et @tudié leur structure et leurs propriétés

magnétiques.

Les résultats d'optimisation pour le systéme FegOMsont cohérents avec ceux
obtenus par Butler et al [62]. on constate quadtadce entre |'atome de I'électrode de surface
et I'atome de surface O est d'environ 2,17 A°. istkadce entre les couches d'électrode la plus

proche de la barriére est Iégérement différenteetle du volume.

La conductance du tunnel (G) est calculée au nideatermi dans un seul point est

trouvé tres grande par rapport a la valeur expériate et ca peut étre attribué a la structure
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de notre jonction qui été parfaite et dépourvu aldds impuretés. Indiquée dans le tableau

[1I-5 ainsi que les valeurs calculées et expérimiestde la magnétorésistance tunnel (TMR).

Les observations pour la conductance dans lesguoations antiparalleles paralleles
sont résumées comme suit:

° Gp > GAP
° GPT > Gpl

*  Gupr » Gyupy
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