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Introduction Générale 
 

La spintronique (ou électronique de spin) est un sujet en plein développement à travers 

le monde. Alors que l’électronique classique est basée sur le contrôle de courants de charge, 

l’électronique de spin manipule des courants de spin en exploitant l’influence du spin sur le 

transport électronique dans des nanostructures magnétiques associant matériaux magnétiques 

et non-magnétiques. 

La Magnétorésistance tunnel s’appuie sur le Modèle de Jullière qui utilise la différence 

de la densité d’état électronique en fonction du spin pour les matériaux ferromagnétiques. On 

considère que lors d’une transition tunnel,  l’électron qui a traversé la barrière tunnel ne 

change pas de spin.  Pour obtenir une TMR, il faut réaliser un empilement de deux couches  

ferromagnétiques séparées  par une couche très mince isolante de l’ordre du nanomètre. 

L’une des applications directes de la TMR est la conception des mémoires magnétiques à 

accès aléatoire (MRAM) et le disque dur est actuellement le moyen de stockage réinscriptible 

le plus utilisé dans le monde. 

Dans le premier chapitre, nous avons  étudié la magnétorésistance tunnel (TMR) qui 

s’obtient en remplaçant deux matériaux ferromagnétiques séparés par une couche isolante. 

Nous avons aussi présenté différents modèles pour décrire le comportement magnétorésistif 

d’une jonction tunnel tels que le modèle des électrons libres, le modèle de Jullière, celui de 

Bardeen et enfin le modèle de Slonczewski. Nous avons conclu que ces modèles prédisent des 

résultats assez voisins de sorte qu’à l’heure actuelle, les expériences ne permettent pas 

définitivement d’en écarter certains. 

Dans le deuxième chapitre, nous avons représenté la théorie de la fonctionnelle de 

densité constitue actuellement l’une des méthodes les plus utilisées dans les calculs 

quantiques de la structure électronique de la matière.   

Dans le chapitre III, en se basant sur la DFT en étudiera les propriétés structurales et 

électroniques des matériaux, le code de calcul utilisé est (SIESTA). 

Décrit la mise en place et l'optimisation de la jonction tunnel magnétique et traite leur 

structure et leurs propriétés magnétiques de surface. Examine la conductance du voltage nul et 

le TMR de la jonction et discute le mécanisme de tunnel donnant lieu à ces propriétés. 
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I Chapitre I 

I.1 Introduction 

Les jonctions tunnel Fe/MgO/Fe sont très étudiées car elles présentent de fortes valeurs 

de magnétorésistance par effet tunnel (TMR). La magnétorésistance tunnel est définie comme 

la variation relative de la résistance du système entre ses deux valeurs extrêmes. 

I.2 L’origine de la magnétorésistance 

Bien que la spintronique ait connu ses plus rapides développements au cours des trente 

dernières années, on peut associer son origine aux travaux de William Thompson en 1856 [1]. 

Ceux-ci ont mis en évidence une variation de résistance dans un métal ferromagnétique (le 

fer) lors de l’application d’un champ magnétique externe, dont l’angle variait avec la direction 

du courant. Il s’agissait de la première mise en évidence de l’anisotropie de 

magnétorésistance. Puis l’intérêt pour l’interaction entre le transport électrique et les 

propriétés magnétiques des matériaux a attiré d’avantage d’attention dès les années 1930, 

avec les travaux de Mott [2] et son modèle à deux courants. Cet intérêt croissant a pris ensuite 

plus d’importance à partir des années 1960-1970, avec notamment le développement de 

l’informatique et du stockage magnétique des données : on note ainsi en 1975 l’apparition 

d’une revue dédiée aux capteurs magnétiques [3] et une autre consacrée aux phénomènes 

physiques de magnétorésistance [4]. 

Mais la spintronique a pris un réel tournant avec la découverte de l’effet tunnel polarisé en 

spin par Tedrow et Meservey en 1971 [5], dans des structures de type Al/Al2O3/Ni. Cet effet a 

été confirmé par Jullière en 1975 [6] qui mit en évidence la présence de magnétorésistance 

tunnel (TMR) dans des empilements Fe/Ge/Pb et Fe/Ge/Co, et proposa un modèle qui porte 

désormais son nom. 

I.3 La Magnétorésistance tunnel  

La structure utilisée est celle d’une couche isolante comprise entre deux 

ferromagnétiques contrairement à l’aimantation de la première couche, la seconde n’est pas 

imposée. L’aimantation dans la première couche est prédéfinie et un champ externe permet de 

changer facilement la direction de l’aimantation de la seconde couche. Quand le courant 

traverse la première couche ferromagnétique, seuls les électrons dont le spin est orienté dans 

la direction de l’aimantation peuvent passer. Il en résulte un courant polarisé en spin, ou tous 

les spins des électrons ont le même sens. Deux cas sont alors à considérer : si la seconde 

couche possède une aimantation dans le même sens qui la première, alors les électrons 
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traversent l’isolant par effet tunnel quantique (Figure 1 a). Dans le cas contraire, le courant 

tunnel est bloqué (Figure 1 b). Quelques électrons pourtant parviennent à traverser la barrière, 

l’effet tunnel est réduit : le courant qui circule est faible.    

 

Figure I-1: Les deux états, parallèle et antiparallèle, dans une jonction tunnel magnétique. 

I.4 Description phénoménologique de la TMR 

Ce contexte est consacré  à l’exposé de certaines notions théoriques utiles à 

l’interprétation des phénomènes de condition des électrons polarisés en spin entre deux 

matériaux ferromagnétiques séparés par une barrière isolante. 

Dans une première partie, nous présentons les caractéristiques essentielles du transport 

électroniques par effet tunnel dans une structure métal isolant métal. Ensuit, la seconde partie 

est consacrée à l’influence du spin de l’électron sur ces caractéristiques de conduction. 

I.5 Condition de franchissement d’une barrière isolante (effet tunnel) 

Considérons une barrière de potentiel telle qu’elle est schématisée dans la Figure I-2. 

La fonction d’onde d’une particule doit vérifier l’équation de Schrödinger : 

t)ψ(x,V(x)t)∆ψ(x,
m2

t)ψ(x,
t

i
2

+−=
∂
∂ h

h   (I.1) 

On recherche des états stationnaires solutions de cette équation tels que : 

)()(),( txtx χϕψ =      (I.2) 

On obtient alors : 

V(x)(x)∆
m2(x)

1

dt

(t)d

χ(t)

i 2

+







−= ϕ

ϕ
χ hh

  (I.3)                                                                             
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Figure I-2: diagramme représentant une barrière tunnel rectangulaire. On distingue trois 
régions, celles avant et après la barrière, lorsque le potentiel est nul, et celle au niveau de la 

barrière de longueur l, lorsque le potentiel vaut V0. 

Cette égalité n’est possible que si chacune des fonctions vaut une constante ωE h= . La 

solution de l’équation différentielle constituée par le membre de gauche donne : 

tiωe(x)t)ψ(x, −= ϕ     (I.4)                                                                                

Le membre de droite de l’équation différentielle peut s’écrire : 

(x)E(x)V(x)∆
m2

2

ϕϕ =







+− h

  (I.5) 

et sa solution s’écrit : 

ikx'ikx eAAe(x) −+=ϕ    (I.6) 

que l’on peut décomposer dans les trois régions I, II et III en : 

xik'
1

xik
1

11 ee(x) −+= AAIϕ    (I.7) 

xik'
2

xik
2

22 eAeA(x) −+=IIϕ   (I.8) 

xik'
3

xik
3

11 eAeA(x) −+=IIIϕ    (I.9) 

Où : 

21

mE2
K

h
=

     (I.10)
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2
0

2

E)m(V2
K

h

−
=

    
(I.11) 

Les conditions de raccordement permettent de calculer le coefficient de transmission de la 

Barrière : 

[ ]h/)(2)(4

)(4

0
22

00

0

2

1

3

lEVmshVEVE

EVE

A

A
T

−+−
−

==   (I.12) 

Considérons un électron d’énergie 1 eV rencontrant une barrière telle que V0= 2 eV et l = 0,5 

nm, on trouve T = 0,14. Donc un électron a une chance sur sept environ de franchir la barrière 

I.6 Modèle de Jullière pour les jonctions tunnel magnétiques 

En 1975, Jullière [7] a mis en évidence le rôle prépondérant du spin des électrons dans 

le transport par effet tunnel dans des jonctions Fe/Ge/Fe où une couche de 10 nm composée 

du semi-conducteur Ge légèrement oxydé fait office de barrière (typiquement d’une hauteur 

de potentiel de 100 meV). A basse température (4,2 K), ses observations font état d’une 

variation de la conductance électrique en fonction de l’orientation relative des aimantations 

des deux couches magnétiques (Figure I-3). Ce phénomène, qui est la magnétorésistance 

tunnel (TMR) s’explique par l’existence d’un courant tunnel à travers la barrière dépendant de 

la polarisation en spin des électrons de conduction des deux électrodes. 

 

Figure I-3: Conductance relative( )0/ GG∆  en fonction de la tension appliquée d’une Jonction 
Fe-Ge-Fe à T = 4,2 K. 

Avec G∆  est la différence entre les deux valeurs de conductance correspondant aux 

aimantations relatives parallèle et antiparallèle des deux couches ferromagnétiques [7]. 

Jullière a proposé un modèle descriptif simple basé sur la notion de polarisation des métaux 



Chapitre I  Magnétorésistance tunnel (TMR) 

15 

 

ferromagnétiques. Cette quantité notée P est définie comme étant la différence relative des 

densités d’états, au niveau de Fermi, )( Fspin En pour les deux bandes de spin (de configuration 

de spin ↑ ou↓  ) : 

     
)()(

)()(

FF

FF

EnEn

EnEn
P

↓↑

↓↑

+
−

=   (I.13) 

En supposant que l’électron conserve son état de spin lors de son passage à travers la barrière, 

on peut considérer que la conduction s’effectue par deux canaux indépendants Figure I.4. La 

conductivité pour chaque canal de spin est calculée par la règle de Fermi. Celle-ci stipule que 

la probabilité de passage d’un électron dans un état de spin donné est proportionnelle à la 

densité d’états disponibles au niveau de Fermi dans l’électrode réceptrice. 

De même, le nombre d’électrons candidats au passage à travers la barrière est proportionnel à 

la densité d’états initiaux dans l’électrode de départ. Il en résulte que pour chaque catégorie 

d’électrons (spin up et spin down) la conductivité tunnel G est proportionnelle au produit des 

densités d’états des deux électrodes, émettrice et réceptrice. Dans ce modèle à deux courants 

[8] chaque état de spin contribue de manière indépendante au courant tunnel. La conductivité 

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

↓↑ += GGGTotale     (I.14) 

Si spinn1   et spinn2  sont les densités d’états au niveau de Fermi des électrodes 1 et 2 on obtient : 







+≅

+≅
↑↓↓↑

↓↓↑↑

)()()()(

)()()()(

2121

2121

FFFFap

FFFFp

EnEnEnEnG

EnEnEnEnG
  (I.15) 

Comme on peut clairement le voir sur la (Figure I.6), dans une configuration parallèle des 

aimantations des deux matériaux ferromagnétiques, les densités d’états de spin↑ , )(1 FEn↑ et 

)(2 FEn↑ sont majoritaires dans chacune des électrodes 1 et 2. La transmission des électrons de 

spin ↑  se fait entre des états majoritaires de chaque côté de la barrière ce qui entraîne une 

conductance électrique importante pour ce canal de spin. A l’inverse, les densités d’états de 

spin↓  , )(1 FEn↓ et )(2 FEn↓ sont minoritaires dans chacune des électrodes et entraînent une 

conductance électrique faible pour ce canal de spin. La résistance globale de la jonction tunnel 
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magnétique étant équivalente à la mise en parallèle des résistances des deux canaux de spin, 

on obtient une résistance faible (conductance forte, dominée par le canal de spin↑  ). 

De la même manière, dans la configuration anti-parallèle des aimantations, les densités d’états 

)(1 FEn↑ et )(2 FEn↓ sont majoritaires, et les densités d’états )(1 FEn↓ et )(2 FEn↑ sont  

minoritaires. On voit clairement que les électrons de spin ↑  initialement majoritaires et 

venant de l’électrode 1 n’ont pas assez d’états de spin ↑  disponibles dans l’électrode 2 d’où 

une conductance tunnel faible pour le canal de spin ↑  , et que les électrons de spin ↓  sont 

fortement minoritaires dans l’électrode 1 et ne peuvent combler tous les états de spin ↓  à leur 

disposition dans l’électrode 2, d’où une conductance tunnel faible pour ce canal de spin ↓  . Il 

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

 

Figure I-4 : Effet tunnel entre deux métaux ferromagnétiques (MF1 et MF2) séparés par une 
barrière isolante I rectangulaire et déformée par une tension appliquée V. 

Les densités d’états )(1 En↑ , )(2 En↑ , )(1 En↓ , )(2 En↓  sont schématisées par des paraboles 

décalées en énergie par l’échange. En négligeant les phénomènes de spin-flip lors du passage 

à travers la barrière, les électrons de spin ↑  et de spin↓  traversent alors la barrière de manière 
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indépendante par deux canaux de spin distincts. La conduction totale à travers la barrière est 

alors modélisée par deux résistances électriques connectées en parallèle. Le schéma (a) décrit 

le cas où les deux électrodes sont dans une configuration magnétique parallèle et le schéma 

(b) le cas où les électrodes sont dans une configuration magnétique anti-parallèle [9]. 

 On développe alors l’équation décrivant la magnétorésistance tunnel TMR : 

↑↓↓↑

↑↓↓↑↓↓↑↑

+
+−+

=
−

=
−

=
2121

21212121 )()(

nnnn

nnnnnnnn

G

GG

R

RR
TMR

ap

app

p

pap

  
(I.16) 

Cette quantité est sans dimension et s’exprime couramment en %. On remarquera que Jullière 

n’introduit que la notion de polarisation électronique au niveau de Fermi et que les paramètres 

tels que l’épaisseur et la hauteur de la barrière ou la nature des électrodes n’interviennent pas. 

La conductance tunnel s’écrit alors : 

)cos1( 21 θPPGG eff +=
   

(I.17) 

Où θ  est l’angle entre les directions des aimantations des deux électrodes (Figure I.7) et effG

la valeur moyenne de la conductance de surface.1P  et 2P  désignent les polarisations au sens 

de Jullière des électrodes 1 et 2 respectivement. 

 

Figure I-5 : Diagramme d’énergie pour un électron dans une jonction tunnel magnétique pour 
le cas où la configuration des aimantations des électrodes ferromagnétiques FM1 et FM2 est 

parallèle. 
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Le champ d’échange sépare les bandes d’énergie correspondant aux deux directions de spin 

(représentées par ↑  et ↓  ) [10]. 

I.7 Les modèles de TMR 

Consécutivement aux premiers travaux de Jullière et à son modèle de magnétorésistance 

tunnel, de nombreux auteurs ont très largement amélioré ce dernier. L’avancée la plus 

significative dans ce domaine a été le développement d’un modèle proposé par Slonczewsi 

[11] en 1989, qui intègre pour la toute première fois la concordance des fonctions d’ondes à 

travers la barrière tunnel pour le transport dépendant du spin. Par la suite, différents auteurs 

ont proposé leurs modèles propres ou amélioré ceux déjà existants. 

I.7.1 Modèle de Bardeen  

Bardeen [12] a exprimé la probabilité par unité de temps pour qu’un électron d’énergie E dans 

l’électrode de gauche (FM1) passe par effet tunnel et se retrouve dans un état de la même 

énergie mais dans l’électrode de droite (FM2) (on peut remarquer l’analogie avec la règle de 

Fermi) : 

( ) )()(1)()(),(
2

)( 2211

2

1212 eVEneVEfEnEfVEMEP ++−=
h

π
  (I.18) 

Où )(1 Ef  et )(2 eVEf + sont les probabilités d’occupation des états dans les électrodes 

MF1etMF2 aux énergies E et eVE + respectivement, et sont donc données par la distribution 

de Fermi Dirac, )(1 En et )(2 eVEn + sont les densités d’états aux énergies E et eVE + dans 

les Électrodes correspondantes, et ),(12 VEM est l’élément de la matrice de transition.  

La densité de courant J12 qui passe de MF1 vers MF2 s’écrit : 

dEeVEneVEfEnEfEM
e

J
k

)())(1)(()()(
4

2211

2

1212

//

++−−= ∑ ∫
+∞

∞−h

π
  (I.19) 

Le courant inverse J21 passant de MF2 vers MF1 est donné par : 

dEEnEfeVEneVEfEM
e

J
k

)())(1)(()()(
4
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2
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  (I.20) 

La densité de courant total est alors 2112 JJ − , soit : 

∑ ∫
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  (I.21) 
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Où nous avons utilisé le fait que *
1221 MM = . La conductance dynamique dVdJ / par unité de 

surface s’écrit alors : 

dE
eVd

eVEdf
eVEnEnEM

e
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∑ ∫
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21

2

12

2

h
  (I.22) 

Dans le calcul ci-dessus, le spin des électrons n’a pas été pris en compte : suivant la 

configuration magnétique considérée, il suffit d’ajouter un indice supplémentaire (↑  ou ↓  ) 

aux populations )(1 En et )(2 En . C’est le modèle de Bardeen. 

I.7.2 Modèle des électrons libres  

Nous allons voir comment il est possible de modéliser, en utilisant le modèle des électrons 

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

Dans un premier temps, considérons le modèle de Sommerfeld qui correspond à des électrons 

sans interaction dans une boîte. Il s'agit d'électrons dits libres (Figure I-6 (a)). La résolution de 

l'équation de Schrödinger avec un potentiel 0V constant donne des états  d'énergie E de 0V

jusqu'à FE : 

m

kk

m

k
VE z

2

)(

2

2
//

2222

0

+
==−
hh

   (I.23) 

 

Figure I-6 : (a)Modélisation du remplissage des niveaux pour des électrons dans une boîte de 
potentiel (b) modélisation du profil de potentiel pour une structure FM/I/FM qui consiste en 

une succession de trois boîtes telles que celle montrée en (a). 
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Dans un deuxième temps, on envisage des électrons d'une électrode ferromagnétique. Cette 

électrode est modélisée par une même boîte que celle présentée ci-dessus. Pour rendre compte 

du magnétisme, on considère que le potentiel est différent pour les deux directions de spin. Il 

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

suivant la direction de spin : 

)(
2

2
//

2
2

kk
m

VE z +=− ↑↑ h
   (I.24) 

                          (I.25) 

 

Les termes //k dépendant de la direction de spin mais cette contribution du spin peut être 

intégrée dans ↑V et ↓V . 

Dans un troisième temps, la structure FM/I/FM se modélise par 2 boîtes ferromagnétiques 

séparées par une troisième dont le potentiel bV est supérieur à FE d'avoir une boîte vide. On 

aboutit au profil de potentiel de la figure (I-6 (b)). La résolution de l'équation de Schrödinger 

donne les vecteurs d'onde perpendiculaires au plan de la barrière, dans chaque électrode et 

pour la direction de spin σ  : 

2
//121 )(

2
kVE

m
k F −−= σσ

h
   (I.26) 

2
//222 )(

2
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m
k F −−= σσ

h
    (I.27) 

Dans la barrière, la fonction d'onde est une onde évanescente dont le vecteur d'onde est donné 

par : 

2
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h

    (I.28) 

Le coefficient de transmission pour cette barrière vaut alors 
1

2

ψ
ψ

=T  [10] : 
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En particulier si les deux électrodes sont identiques alors ↑== kkk 21  pour la configuration 

parallèle et ↓== kkk 21 pour la configuration antiparallèle : 

Dans le cas de jonctions tunnel parfaites, la périodicité dans le plan parallèle à l'interface FM/I 

est assurée. De plus, dans l'hypothèse d'une périodicité transverse, le vecteur d'onde transverse 

de l'électron //k est conservé. Il est alors possible d'utiliser la formule de Landauer- Büttiker, 

sous la forme : 

)(
)2( ////

2
2

2

kTkd
e

G ∫=
hπ

    (I.30) 

Un modèle couramment utilisé est le modèle de Slonczewski [11] qui est une approximation 

du calcul des électrons libres. La valeur de la conductance dans ce modèle est obtenue en 

considérant les équations 25 et 26, en intégrant sur //k et en ne conservant que les termes du 

premier ordre en 1/ d : 

     )(
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e
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π
=     (I.31) 

Avec kk =0  et 0// =k , dans ce cas, on aboutit pour l'expression de la TMR, à un résultat 

similaire à celui de Jullière mais en remplaçant la polarisation P par une polarisation effective 

qui tient compte de la hauteur de la barrièrebV : 
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I.7.3 Modèle de Slonczewski 

La première approche théorique précise de la magnétorésistance tunnel entre deux électrodes 

identiques (FM1=FM2) fut faite par Slonczewski [11]. Toujours en restant dans le cadre du 

modèle des électrons libres, il supposa que seuls les électrons au niveau de Fermi participent 

au courant ; après intégration sur k// et en ne conservant que les termes dominants en 1/d, les 

conductances dans les configurations magnétiques P et AP, notées GP et GAP sont telles que : 
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(I.33) 

et 
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La magnétorésistance s’écrit alors : 
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(I.35) 

Le résultat obtenu par Slonczewski a la même forme que celui du modèle de Jullière mais en 

considérant cette fois une polarisation effective, produit de la polarisation des électrodes 

ferromagnétiques et d’un terme qui dépend de la hauteur de la barrière. Ainsi, à la différence 

du modèle de Jullière, la magnétorésistance dépend du type de jonction tunnel : Slonczewski 

fut le premier à considérer que la polarisation « tunnel » n’est pas une propriété intrinsèque 

des métaux mais dépend du couple {métal-isolant} considéré. Des expériences récentes ont 

clairement validé ce concept et ont montré la forte dépendance entre la polarisation en spin et 

les propriétés structurales et électroniques des métaux, de l’isolant et de leurs interfaces [13]. 

I.8 Conclusion sur les différents modèles étudiés  

Ces modèles peuvent tous être utilisés pour décrire le comportement magnétorésistif d’une 

jonction tunnel magnétique JTMs. Cependant, ces différentes formulations ne sont pertinentes 

que dans des gammes de paramètres assez limitées et ne peuvent en aucun cas décrire le 

comportement des JTM dans leur globalité. Ces modèles produisent des résultats assez voisins 

de sorte qu’on ne peut pas actuellement les distinguer d’une façon précise. 
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II  Chapitra II 
II.1  Introduction 

Les matériaux sont constitués d’électrons et de noyaux, formant ainsi un système à N 

corps en interaction forte, ce qui rend la résolution de l’équation de Schrödinger extrêmement 

difficile. Pour lever cette difficulté le recours à d’autres techniques et théories est devenu 

nécessaire. Parmi ces théories, on cite celle de la fonctionnelle de densité, qui consiste à une 

reformulation du système quantique à N corps en un système à un corps (mono corps). L’idée 

principale de la (DFT) est que la seule densité électronique de l’état fondamental détermine 

entièrement toutes les propriétés d’un système d’électrons en interaction coulombienne avec 

les noyaux ponctuels. 

II.2  Equation de Schrödinger 

La structure électronique d’un système à N corps est décrite par l’équation de Schrödinger. 

ΕΨ=Ψ
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Où H est l’hamiltonien et Ψ la fonction d’onde. Les deux premiers termes de l’hamiltonien 

sont respectivement les opérateurs énergie cinétique des N électrons (indicés i) et des A 

noyaux atomiques (indicés I). Les trois autres termes représentent les différents potentiels 

d’interaction électron -noyau, électron- électron et noyau- noyau. Cette forme complexe de 

l’équation de Schrödinger rend sa résolution analytique assez difficile. 

 De manière à simplifier la résolution de cette équation, Max Born et Robert-Oppenheimer ont 

proposés une approximation visant à simplifier l’équation de Schrödinger [14]. Cette 

approximation considère la position des noyaux atomiques comme fixes; leur énergie peut 

donc être négligée et le terme d’interaction entre noyaux considéré comme constante est notée 

IIΕ  .L’équation de Schrödinger à résoudre devient: 

ΕΨ=Ψ
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De manière à alléger les notations on représentera, par convention, l’opérateur énergie 

cinétique par T, le potentiel externe ressenti par les électrons par Vext et le potentiel 
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d’interaction électron- électron par U. L’équation s’écrit dès lors sous une forme plus 

condensée comme : 

[ ] ΕΨ=Ψ++=Ψ UVTH ext     (II.3) 

II.3  La théorie de la fonctionnelle de densité (DFT) 

La théorie de la fonctionnelle de densité [15-16] constitue actuellement l’une des méthodes 

les plus utilisées dans les calculs quantiques de la structure électronique de la matière. 

L’objectif principal de cette théorie est de remplacer la fonction d’onde multiélectronique par 

la densité électronique en tant que quantité de base pour les calculs. 

La théorie de la fonctionnelle de densité est basée sur le théorème de Pierre Hohenberg et 

Walter Kohn [17], qui stipule, que l’énergie totaleΕ , d’un système d’électrons dans un 

potentiel externe est une fonctionnelle unique de la densité électronique ρ  : 

    )(ρΕ=Ε      (II.4) 

Ils ont montré aussi, que la densité exacte, de l’état fondamental à une particule est celle qui 

minimise l’énergie )(ρΕ , et que les autres propriétés de l’état fondamental sont aussi 

fonctionnelle de cette densité. 

Min=Ε )(ρ )(ρΕ     (II.5) 

Pour un système à spin polarisé, l’énergie totale et les autres propriétés de l’état fondamental 

deviennent une fonctionnelle des deux densités de spin haut et bas. 

(Ε=Ε ), ↓↑ ρρ     (II.6) 

Puisque l’énergie cinétique d’un gaz d’électrons en interaction étant inconnue, Kohn et sham 

ont proposés en 1965 un modèle qui consiste à remplacer le système d’électrons en interaction 

impossible à résoudre analytiquement, par un système d’électrons indépendant évaluant dans 

un potentiel externe [18].Cela revient à exprimer la fonctionnelle énergie totale écrite comme: 

)()()()( rrVF ext ρρρ ∫+=Ε rd3
   (II.7) 

Par l’équation suivante: 

)()()( ρρρ SSS VT +=Ε     (II.8) 
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Où  )(ρST  sont l’énergie cinétique des électrons sans interactions, )(ρSV  le potentiel dans 

lequel les électrons se déplacent. L’intérêt de la reformulation introduite par Kohn et sham est 

que l’on peut maintenant définir un hamiltonien mono –électronique et écrire les équations 

mono électroniques, qui contrairement à l’équation de Schrödinger définit en haut, peuvent 

être résolues analytiquement. 
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  (II.9) 

La résolution des équations de Kohn et Sham va permettre de déterminer les orbitales )(riΨ  

qui vont reproduire la densité électronique du système multiélectronique d’origine. 

2

)()( ∑
→

Ψ=
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i
i rrρ      (II.10) 

Le potentiel  SV  mono électronique apparaissant dans l’équation (II.9) peut être exprimé 

comme suit : 

∫ →→
−

+=
'

' )().(

rr

rr
VV extS

ρρ '3rd [ ])(rVxc ρ+   (II.11) 

Le premier terme est le potentiel externe crée par les noyaux, le deuxième exprime 

l’interaction coulombienne classique entre paires d’électrons (potentiel de Hartree), le dernier 

terme est le potentiel d’échange et de corrélation. Comme on peut l’observer dans l’équation 

(II.11), ce potentiel dépend de la densité électronique; qui est elle-même calculée à partir des 

fonctions d’ondes des électrons indépendants, qui mêmes dépendent du potentiel calculé à 

partir de la densité. Cette approche conduit à un traitement dit « self consistant » 

II.4  Approximations 

La DFT est une théorie exacte dans la mesure où la densité électronique qui minimise 

l’énergie totale est exactement la densité du système de N électrons en interaction. Cependant 

cette théorie reste inapplicable car le potentiel d’échange et de corrélation est inconnu. Il est 

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

Il existe deux types d’approximations: L’approximation de la densité locale où LDA et 

l’approximation du gradient généralisée où GGA. 
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II.4.1 L’approximation de la densité locale (LDA) 

 L’approche de la densité locale [19-20] est basée sur le modèle du gaz uniforme 

d’électron et constitue l’approche la plus simple pour exprimer l’énergie d’échange et de 

corrélation. Celle-ci est décrite comme: 

∫=Ε )()( rLDA
xc ρρ [ ] rdrxc

3)(ρε rd 3    (II.12) 

Où [ ])(rxc ρε  désigne l’énergie d’échange et de corrélation pour une particule d’un gaz 

homogène d’électrons. Kohn et Sham ont aussi permis, pour les systèmes magnétiques, la 

polarisation de spin par l’approximation de la densité locale de spin (LSDA) où l’énergie 

d’échange et de corrélationxcε devient une fonctionnelle des deux densités spin haut et bas. 

[ ] ∫=Ε ↓↑ )(, rLSDA
xc ρρρ xcε [ ])()( rr ↓↑ ρρ rd 3  (II.13) 

L’énergie xcε   peut être décomposée en une contribution d’échange )(ρε x   et de corrélation

)(ρε c .            

[ ] [ ] [ ]ρερερε cxxc +=     (II.14) 

[ ]ρε x  est l’énergie d’échange et [ ]ρεc  est l’énergie de corrélation. 

Pour la théorie de Hartree d’un gaz d’électrons libres, l’énergie d’échange à la forme 
3

1

ρ  et 

elle est définit comme suit: 

S
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En unité atomiques, où
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La corrélation  a été estimée en premier par Wingner [21] : 
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D’autre part, l’énergie de corrélation d’un gaz d’électron libre de densité uniforme a été 

modéliser dans une simulation Montée Carlo par Ceperly et Alder [22], et a été donnée par 

Perdew et Zunger [23] par :   
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D’autres paramétrisations existent pour l’énergie de corrélation d’un gaz d’électrons 

homogènes, parmi elles, celle de Kohn et sham [24], Hedin et Lundqust [25], et Perdew et 

Wang [26], le principe variationnel a été appliqué, et les équations de Kohn-Sham à un 

électron ont été données par l’équation suivante :              

{ } )()()()()( rrrVrVrVT iiixcHei Ψ=Ψ+++ ε  (II.19) 

 Où iΨ  est la fonction d’onde de l’état électronique i, iε est la valeur propre de Kohn-Sham et 

HV  est le potentiel de Hartree des électrons donné par : 

∫ −
=

'

'
2 )(

)(
rr

r
erVH

ρ '3rd     (II.20) 

Le potentiel d’échange et corrélation, xcV  est donné par : 
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Dans cette méthode, le problème à plusieurs corps a été remplacé par les équations de kohn et 

sham à un électron (II.19), qui peuvent être résolues, et la densité est représentée par une 

somme sur tous les états occupés: 

)().()( * rrr i
occup

i ΨΨ= ∑ρ     (II.22) 

Les équations de Kohn et sham doivent être résolues d’une manière self- consistante, en effet 

les états électroniques occupés génèrent une densité de charge, qui produit le potentiel 

électronique utilisé pour résoudre les équations. Bien, qu’étant une approche assez simple 

conceptuellement, l’approche LDA permet néanmoins d’obtenir de bons résultats. Une 

compensation des erreurs permet d’expliquer en partie, le relatif succès de la méthode LDA. 

Celle-ci tend en effet à sous-estimer l’énergie d’échange alors qu’elle surestime l’énergie de 

corrélation ce qui permet, en fin d’obtenir des valeurs assez bonnes pour l’énergie d’échange 

et de  corrélation. 
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II.4.2 L’approximation du gradient généralisé (GGA) 

L’approche LDA se fondait sur le modèle du gaz d’électrons et supposait donc une densité 

électronique uniforme. Cependant les systèmes atomiques où moléculaires sont plus souvent 

très différents d’un gaz d’électrons homogène et, de manière plus générale, on peut considérer 

que tous les systèmes réels sont inhomogènes c'est-à-dire que la densité électronique possède 

une variation spatiale. L’approximation non- locale GGA a été développé de manière à 

prendre en compte cette variation de la densité en exprimant les énergies d’échange et de 

corrélation en fonction de la densité mais également de son gradient (dérivée première).De 

manière générale, l’énergie d’échange et de corrélation est définie dans l’approximation GGA 

comme: 

[ ] [ ]∫ ∇=Ε )(),(( rrfGGA
xc ρρρ rd 3    (II.23) 

La GGA est donnée par différentes paramétrisations de la fonctionnelle d’échange et de 

corrélation [27-28]. L’approximation du gradient généralisée a été développée pour améliorer 

la qualité des résultats de la LDA. La version GGA proposée par Backc[29]Perdew et Wang 

[30]où bien encore MPW (Modified Perdew Wang)[31],on peut citer également les 

fonctionnelles d’échange B88(Backc88) [32] , Perdew86 [22], où PBE ( perdewBurkc-

Ernzerhof)[33].L’amélioration de la qualité des énergies totales par la GGA, a changé 

l’attitude des chimistes quanticiens quand à l’utilisation des calculs DFT-GGA, pour étudier 

les propriétés physiques de grosses molécules [34] à la place de la traditionnelle Hartree-Fock 

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

II.5  Résolution des équations de Kohn-Sham à une particule    

Le modèle de Kohn-Sham permet d’aboutir à un ensemble d’équations de Schrödinger mono- 

électroniques connues sous le nom de Kohn-Sham. 

ΨΕ=Ψ







+++∇− iixcHext VVV

m2

2

   (II.24) 

qui doivent être résolues numériquement selon un processus itératif. De manière à pouvoir 

résoudre ces équations de manière numérique, un certain nombre de représentations de la 

densité, le potentiel et surtout les orbitales de Kohn-Sham doivent être envisagées.  

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

suffisamment la précision. Les orbitales de Kohn-Sham sont donnés par : 
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)()( rCr ii α
α

α Ψ=Ψ ∑     (II.25) 

Où )(rαΨ  sont les fonctions de bases, et les αiC sont les coefficients de l’expansion. 

La résolution self- consistante des équations de KS revient à déterminer les  αiC  pour les 

orbitales occupées qui minimisent l’énergie totale. L’énergie est réécrite en utilisant les 

valeurs propres à une particule, pour éliminer la fonctionnelle inconnue  [ ]ρST  . 

[ ] [ ] ∫∑ 






 +−Ε++Ε=Ε )(
2

1
)()()( rVrVr Hxcxc

occup
iii ρρερρ rd 3  (II.26) 

ρ  , HV  et xcV  sont données respectivement par les équations (II.22), (II.20) et (II.21). 

II.6  Procédure de calcul dans la DFT 

 Les équations de )(rρ , )(rVH  et xcV  sont résolues d’une manière itérative. En introduisant 

une densité de départinρ , l’équation séculaire 0)( =− ii CSH ε  est diagonalisée en assurant 

que les orbitales sont orthogonales. Une nouvelle densité outρ  est calculée en utilisant 

l’équation (II.22), si l’on n’obtient pas la convergence des calculs, cette densité d’entrée est 

mélangée avec la densité calculée de la manière suivante : 

i
out

i

in
i

in αρραρ +−=+ )1(1    (II.27) 

Où l’indice i  représente le nombre de l’itération, et α  le paramètre de mélange. 

La procédure est poursuivie jusqu’à la convergence. 

II.7  Les systèmes à spin polarisé  

Dans la généralisation de la DFT pour les systèmes à spin polarisé, la densité de charge )(rρ  

est décomposée en deux densités avec spin haut et bas respectivement. 

)()()( rrr ↓↑ += ρρρ     (II.28) 

L’énergie totale est alors fonctionnelle des deux densités de spin. 

),( ↓↑Ε=Ε ρρ     (II.29) 
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L’énergie est décomposée comme dans l’équation (II.6). Le terme de coulomb reste une 

fonctionnelle de la densité totale, l’énergie cinétique ST  et xcΕ deviennent fonctionnelle des 

deux densités de spin. 

{ } )()()()()( rrrVrVrVT iiixcHei σσσσ ΨΕ=Ψ+++   (II.30) 

Où σ est l’indice du spin et:  

)().()( * rrr i
occup

occp σσρ ΨΨ= ∑      (II.31) 

Le potentiel d’échange et de corrélation est donné par  

[ ]
)(

,

r
V xc

xc
σ

σ ρ
ρρ

∂
Ε∂

= ↓↑       (II.32) 

L’expression de l’énergie totale devient alors : 

[ ] [ ] [ ] ( ) rdrVrrVrrdrVr xcxcHxc
occ

ii
3

,,
3 )()()()()()(

2

1
, ∫∫∑ ↓↓↑↑↓↑ +−−Ε++Ε=Ε ρρρρρερρ

           (II.33) 

Ces équations sont résolues d’une manière self consistante comme dans le cas où on n’a pas 

de polarisation de spin. Cependant, il y’a séparation des orbitales de KS des deux 

composantes de spin, et deux ensembles d’équations à une particule doivent être résolues pour 

les obtenir. 

Pour la résolution des équations de Kohn-Sham, plusieurs méthodes sont utilisées comme la 

méthode du pseudo potentiel, la méthode de la combinaison linéaire des orbitales atomiques 

(LCAO), la méthode linéaire des orbitales de muffin tin (LMTO), et la méthode des ondes 

planes augmentées (LAPW). 
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1.4 LE TRANSPORT DANS DES SYSTEMES HORS EQUILIBRE  

II.8  Les fonctions de Green hors équilibre(NEGF) pour des systèmes ouverts 

Le problème de transport des systèmes ouverts réside dans sa dimension infinie non 

périodique où son Hamiltonien est non hermitien. Ce problème peut être résolu en utilisant la 

fonction de Green retardée pour décrire l'ensemble des équations du système  

���� ����	
�� 
 �            (II.34) 

Calculer V(r) 

                             Boucle sur K 

 Résolution des équations KS 

Déterminer EF 

 
Calculer ρout

(r) 

 

Converge ? 
Stop 

Oui 
Mélanger 

ρout
 , ρin 

ρin
 

Non 

Figure II-1:  Schéma décrivant le processus itératif pour la résolution des équations de Kohn-Sham. 
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Où	�  est une matrice unitaire de dimension infini, �� 
 lim�→�� � + �� et � est l'énergie. La 

même équation peut être écrite de la forme matricielle (dans ce qui suit on abandonnera 

l'indice R qui dénote la fonction de Green retardée) : 

� ���� ��� ����� ���� 0����� ���� ���� ��� ����	 ���	0 ���	� ��	� ���	 ��	 �� �� ��� ��	��� �� ��	�	� �	� �	  
 �� 0 00 �� 00 0 � 
           (II.35) 

Où nous avons subdiviser  la matrice de la  fonctions de Green � dans des blocs infinies 

représentant  l'électrode gauche ��  et l'électrode droite �	 , et ���,�	� représentent 

l'interaction entre la molécule et les électrodes gauche et  droite respectivement ,et ��	représente le phénomène de diffusion  entre les électrodes gauche et droite  et  �� est le 

bloc fini qui représente la molécule étendue . Nous avons également introduit les matrices ��,�	et ���, et leur blocs de la matrice  de recouvrement, correspondant à l'hamiltonien des 

électrode gauche et droite et  la matrice de couplage entre  les électrodes et la molécule 

respectivement.��  est une  matrice de dimension  ! ×!  et ��  est matrice unité de 

dimension	! × !. Les matrices infinies,�� et �	  représentent les électrodes et elles ont la 

forme de bloc diagonale :  

            �� 
 #⋱0⋯⋯
⋱&'(0⋯

⋱&�&'(0
⋱&(&�&'(

⋮0&(&�*           (II.36) 

Avec des expressions similaires pour la matrice �	  et la matrice de recouvrement	�. Au 

contraire, la dimensionnalité des matrices de couplage entre les électrodes et la molécule sont 

infinies dont les éléments sont tous zéro sauf pour le bloc qui couple l'électrode et la 

molécule. Par exemple, nous avons 

                         �� 
 � ⋮0&��        (II.37) 

L'étape cruciale pour résoudre l'équation (II.35) est d'écrire les équation  correspondant à la 

fonction de Green représentant  la molécule  et les électrodes gauche et droit ensuite évalue la 

fonction de Green retardée pour la molécule étendue +�	  . Ceci peut être fait en faisant les 

hypothèses suivantes sur le problème de  l'électrostatique : la chute de potentiel se produit 

entièrement à travers la molécule étendue et il n'y a aucun changement à la structure 
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électronique des réservoirs (électrodes) dû au  couplage de la molécule, ou par le potentiel  

externe. Compte tenu du fait que nous pouvons concentrer  uniquement sur la région de 

diffusion (molécule) et traiter l'effet des électrodes en termes d'une interaction efficace. Ceci 

peut être réalisé en éliminant les degrés de liberté des électrodes par  l'interface avec la  

molécule étendue. Effectivement, On peut renormalise l'Hamiltonien total à l'aide d'une 

procédure qui peut être démontrée en [39]. L'expression finale de +�	   a la forme: 

          +�	
�� 
 ����� � &� � Σ�	
�� � Σ		
���'(       (II.38) 

Où nous avons introduit les self-énergies retardés pour les électrodes  gauche et droite  

           Σ�	
�� 
 
����� � &���G��	
��
����� � &���                       (II.39) 

Et 

            Σ		
�� 
 
����	 � &�	�G	�	
��
���	� � &	��          (II.40) 

Ici   G��	
�� et G	�	
��  sont  les fonctions de Green retardées du surfaces dès l’électrode, 

c'est-à-dire les fonctions de Green retardées évaluées à la surface dès l’électrode  voisins à la 

molécule étendue lorsque celle-ci est découplée de l'électrode. Évidemment  G��	
G	�	� 
correspond au bloc inférieur droit (gauche supérieure) de la fonction de Green retardé pour 

l'ensemble des électrodes  semi-infinies gauche (droite). Ce sont tout simplement 

                       		���	
�� 
 ����� ����'(     (II.41) 

Et 

                          �	�	
�� 
 ����	 ��	�'(                                                 (II.42) 

Note que ���	
�	�	�  n'est pas la même que��	
�		�  défini dans l'équation (II.35). Le fait que 

le premier est le la fonction de Green d'électrode semi-infini isolée, alors que Ces derniers 

sont les mêmes quantités pour les électrodes attachées à la région de diffusion. Mais surtout 

on n'a pas besoin de  résoudre les équations (II.41) et (II.42) pour calculer les fonctions de 

Green de surface des électrodes. Cependant il existe une méthode pour éviter l'inversion de la 

matrice infini dans le référence [39]. 

Terminons cette section avec quelques commentaires sur les résultats obtenus. La fonction de 

Green retardée +�	   contient toutes les informations sur la structure électronique de la 

molécule étendue attaché aux électrodes. Dans sa forme étroite donnée par l’équation (II.38) 
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c'est tout simplement la fonction de Green retardé associée à la Matrice de  Hamiltonien 

effectif	&.//. 

                  &.// 
 &� + Σ�	
�� + Σ		
��           (II.43) 

Notons que &.// n'est pas un Hermitien puisque les self-énergies ne sont pas des matrices 

Hermitiennes. Cela signifie que le nombre total de particules dans la molécule étendue n'est 

pas conservé, comme prévu par la présence des électrodes. En outre, depuis que le +�	   

contient toutes les informations sur la structure électronique de la molécule étendue en 

équilibre avec les électrodes, il peut être directement utilisé pour extraire la conductance	+ à 

une tension de polarisation externe nulle. En fait on peut simplement appliquer la relation de 

Fisher-Lee [35-46] et obtenir: 

                               + 
 0.12 ∑ 4Γ6G789Γ8G78 :;<           (II.44) 

Où 

                              Γ= 
 i�Σ=	
�� � Σ=	
��9�            (II.45) 


> 
 ?, A� Dans l'équation (II.44), toutes les quantités sont évaluées à l'énergie de Fermi�B. Il 

est évident que CD4Γ6G789Γ8G78 :
��  est tout simplement le coefficient de transmission  total 

en fonction de l'énergie 
�� obtenu de la théorie de diffusion standard [84].  

II.9  L'état  Stationnaire et self-consistent procédure 

Prenons maintenant le cas où les éléments de la matrice de l'hamiltonien du système sont pas 

connus explicitement, mais seulement leur dépendance fonctionnelle sur la densité de charge E
DF�,	� 
 ��E�,est connue. C'est le cas le plus courant en champ moyen standard, c'est-à-

dire la théorie de la structure électronique, tels que la  DFT [41-42]. Si aucune polarisation 

externe n'est appliquée au dispositif (limite de réponse linéaire) l'hamiltonien du système peut 

être tout simplement obtenu à partir des procédures de calculs de la  DFT standard en 

équilibre décrite dans les sections précédentes. Toutefois, lorsqu'une polarisation externe  V  

est appliquée, la distribution de la charge dans  la molécule étendue diffère de celle à 

l'équilibre depuis que la charge nette et la polarisation électrique tous  les deux sont affectées 

par la polarisation externe. Cela permettra de déterminer un nouveau profil du potentiel 

électrostatique avec des propriétés de diffusion différentes. Ces modifications affecteront 

uniquement la molécule étendue, car les électrodes préservent la neutralité de la charge locale. 

Cela signifie que la densité de charge et donc l'Hamiltonien des électrodes ne sont pas 
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modifiés par la polarisation externe appliquée. Comme nous l'avons discuté au début le seul 

effet de la polarisation externe sur la courant/tension des  électrodes est le déplacement rigide 

des énergies des sites ceux-ci. Alors  l'hamiltonien prend la forme suivante: 

� 
 ��� + �� GH 2⁄ ��� 0��� �� ��	0 �	� �	 � �	 GH 2⁄ �          (II.46) 

Notons que les matrices de couplage entre les électrodes et la molécule étendue ne sont 

également pas modifiées par la polarisation externe, depuis que la construction de la densité 

de charge des surfaces des plans de la molécule étendue à l'interface correspond exactement 

aux électrodes.  L'hamiltonien de la molécule étendue: 

                               �� 
 ���E�           (II.47) 

dépend de la matrice densité, qui est calculée à l'aide de la fonction de Green [35-36-37-38-

40-44-45] 

              K� 
 00LM NO�+�P
��    (II.48) 

Alors, une procédure doit être conçue pour calculer cette quantité. 

En équilibre,G7P 
E� 
 2iIm�G8
E��f
E � μ�, alors il est seulement nécessaire de considérer  

la fonction de Green retardée, donnée par l'équation (II.38) hors d'équilibre, cependant, la 

présence des électrodes  établit une population hors équilibre dans la molécule étendue et G7P   

n'est plus égal à 2iIm�G8
E��f
E � μ� . Alors le formalisme de fonction de Green hors 

équilibre [35-36-37-38-44-45] fournit une expression correcte (voir le référence  [40]). 

+�P
�� 
 iG78 
E��Γ6U
� � V�� + Γ8U
� � V	��G789
E�   (II.49) 

OùV� 	⁄ 
 V ± GH 2⁄  , U
X�est la fonction de Fermi donnée à une température T. 

Σ6 8⁄ 
 Σ6 8⁄ 
��        (II.50) 

Et  

Γ6 8⁄ 
 Γ6 8⁄ 
��       (II.51) 

Notre principale hypothèse sur les électrodes  est que l'effet de la polarisation externe  induit 

un rigide déplacement  dans la structure électronique, d'où il est facile de voir que: 

Σ6 8⁄ 
E, V� 
 Σ6 8⁄ 
� ∓	GH 2⁄ , H 
 0�            (II.52) 
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Et par conséquent : 

Γ6 8⁄ 
E, V� 
 Γ6 8⁄ 
� ∓	GH 2⁄ , H 
 0�    (II.53) 

En d'autres termes, nous pouvons calculer les self-énergies et les matrices	Γ  pour une 

polarisation externe nulle  et appliquer  un déplacement  de ∓GH 2⁄  de  la structure 

électronique pour imiter la polarisation externe appliquée. 

Enfin +�	
��  est donné à nouveau par l'équation (II.38) où nous remplaçons maintenant Σ6 8⁄ 
E�  avecΣ6 8⁄ 
 Σ6 8⁄ 
� ± GH 2⁄ � . 
La self-consistent procédure est comme se suit. Tout d'abord une densité de charge initiale est 

utilisée pour calculer des &�  à partir de l'équation (II.47). 

E�
DF� 
 [DF|K�� |DF]       (II.54) 

Puis Γ6 ,Γ8 et +�	   sont calculées à partir  des équations (II.52), (II.53) et (II.38). Ces quantités 

sont utilisées pour calculer +�P  dans l'équation (II.49), qui est alimenté par l équation (II.48) 

pour trouver une nouvelle densité. Ce processus est itéré jusqu'à ce qu'une solution auto-

cohérente " self-consistent " est obtenue, qui est alors: 

!^X_K�̀ � K�̀�(_ < �      (II.55) 

Où � ≪ 1 est un paramètre de tolérance. 

Enfin, le courant �  peux être calculé à l'aide de [97]: 

� 
 .2 NO�	CD4Γ6G789Γ8G78 :dU
� � V�� � U
� � V	�e  (II.56) 

où  le terme	CD4Γ6G789Γ8G78 :  représente le coefficient de transmission : 

C
�, H� 
 CD4Γ6G789Γ8G78 :      (II.57) 
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III  Chapitre III 

III.1  Introduction 

Les propriétés des matériaux structurés en couches fines d'épaisseur nanométriques sont 

fortement dépendantes des phénomènes d'interfaces. 

Nous avons étudié les propriétés structurales, électroniques les matériaux de fer et l’oxyde de 

magnésium. Théoriquement, il est difficile d’étudier les propriétés structurales qui jouent un 

rôle majeur dans la détermination de leurs propriétés physiques. Nous allons exposer par la 

suite les résultats obtenus avec chacune de ces méthodes en comparaison avec les résultats 

obtenus lors de notre modélisation basée sur une approche DFT. 

III.2  Structures du fer et l’oxyde de magnésium 

III.2.1  L’oxyde de magnésium 

L’oxyde de magnésium MgO est un matériau céramique d’intenses études 

expérimentales et théorique avec diverses applications industrielles grâce à ces propriétés 

physiques et en particulier les propriétés optiques. Ce sont des cristaux ioniques possédant des 

températures de fusion élevées. Il possède une structure cristalline cubique à face centrées 

type NaCl, constituée de deux sous réseaux cubiques à faces centrées de (Mg) et de (O). Le 

paramètre de maille est l’énergie de cohésion sont donnée par plusieurs études expérimentales 

et théorique (a = 0.421 Å [47] et Ecoh = 440 Kcal/mol [48]). Considéré comme matériau 

isolant caractérisé par un gap direct est évalué à 8.9 eV. 

 

 

 

 

 

 

 

 

Figure III- 1 : Structure cristalline de MgO (CFC). 

 Mg
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    O
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III.2.2  Le fer cubique centré 

Le fer cristallise dans une structure cubique centrée avec un paramètre de maille 

aFe=0.287 nm. La Figure III.2 (b) représente les zones de Brillouin tridimensionnelle (3D ZB) 

et bidimensionnelle (2D ZB) pour la face (001) de la maille cubique centrée avec toutes les 

directions de haute symétrie. Les niveaux d’énergie quantifiés de chaque atome se 

transforment en bandes d’énergie permises et interdites lorsque les atomes sont arrangés de 

manière régulière dans un cristal. La dispersion en énergie des bandes électroniques diffère 

suivant la direction de propagation de haute symétrie puisque le potentiel perçu par les 

électrons est anisotrope ; la Figure III-2 (c) montre la structure de bandes du fer le long de ces 

différentes lignes. On s’intéressera par la suite au transport s’effectuant dans la direction 

[001], c'est-à-dire perpendiculairement aux plans (001) de la maille cubique. Cette direction 

correspond à la ligne de haute symétrie Fe à Γ −H, nommée ∆, dans la zone de Brillouin 3D et 

au point Γ dans la zone de Brillouin 2D relative aux plans (001). La structure de bandes pour 

la direction ∆ est représentée dans la partie grisée de la Figure III-2(c). 

 

 

 

Figure III-1 :(a) Maille du CC de  Fe et axes cristallographiques. (b) Zones de Brillouin 3D et 
2D pour la face (001) d’une maille CC et directions de haute symétrie. Source. (c) Structure 

de bandes du Fe le long des lignes de haute symétrie [49]. 
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En ce qui concerne les propriétés magnétiques, la structure cristallographique du Fe lui 

confère une anisotropie magnétique, c'est-à-dire que, d’un point de vue magnétique, toutes les 

directions cristallographiques ne sont pas équivalentes. C’est un matériau qui possède une 

anisotropie magnéto cristalline d’ordre quatre : le fer s’aimante plus facilement selon les axes 

correspondants aux arêtes du cube de la structure cristallographique. Ce sont les axes dits de 

facile aimantation et ils correspondent aux directions cristallographiques [001], [010] et [100]. 

Les autres directions comme [110] ou [111] sont des axes dits difficiles, la direction [111] 

étant la plus difficile. Dans le cas de nos JTMs, le champ magnétique extérieur est appliqué 

parallèlement aux plans (001) des couches, on ne fera donc référence désormais qu’aux seules 

directions [100] pour l’axe facile et [110] pour l’axe difficile. 

III.3  Le code utilisé lors de nos calculs (Code SIESTA)  

Les méthodes ab initio qui sont devenues aujourd’hui un outil de base pour le calcul des 

propriétés structurales des systèmes les plus complexes qui est basées sur la théorie de la 

fonctionnelle de la densité (DFT). Parmi ces méthodes, on cite la méthode SIESTA. Pour 

mener à bien les travaux présentés dans ce mémoire, nous avons utilisé cette dernière 

(SIESTA) qui repose sur la dynamique moléculaire. Elle a été développée par un groupe de 

chercheurs espagnols à partir de 1995 (P. Ordejon, J. M. Soler, E.Artacho et D. Sanchez- 

Portal auxquels se sont associés, par la suite, A. Garcia et J. Junquera).  

Le code SIESTA partage de nombreuses caractéristiques avec les autres codes utilisant les 

pseudo- potentiels, cependant, il y a quelques différences qui en font un code mieux adapté 

aux systèmes comprenant un très grand nombre d’atomes par maille, comme ses initiales 

l’indiquent bien. 

Donc, code SIESTA c’est un code basé sur le formalisme de la DFT, il peut utiliser pour le 

problème d’échange et corrélations entre électrons et optimisation de la géométrie…etc. Il est 

basé sur l’approximation de la densité locale (LDA) [50] ainsi que l’approche du gradient 

généralisé (GGA) [51]. Les électrons de valence de chaque type d’atome sont décrits par des 

pseudo-potentiels à norme conservée.  

La méthode SIESTA utilise aussi les conditions aux limites périodiques dans les trois 

directions de l’espace et ainsi, les molécules, les chaînes, les défauts, les surfaces et interfaces, 

sont traités en utilisant la technique de la supercellule. L’une de ses principales 

caractéristiques réside dans l’implémentation d’algorithmes basés sur la méthode d’ordre N 

qui permettent l’étude de systèmes pour lesquels le temps de calcul est proportionnel au 
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nombre d’électrons N du système en question. SIESTA a été utilisé par plusieurs groupes 

dans le monde, sur une grande variété de systèmes .Il a été utilisé depuis son début en 

nanosciences surtout pour le calcul de la structure électronique de fullerènes et de 

nanotubes de carbone, surfaces de liquides et de solides ainsi que pour l’étude des propriétés 

magnétiques des clusters de Nickel et d’Aluminium. 

Alors, l’étude de différentes propriétés physiques (optiques, magnétiques et vibrationnelles) 

des matériaux avec SIESTA a été introduite récemment. En ce qui concerne notre travail, 

nous allons, utiliser ce code pour l’étude des propriétés structurale et propriétés électroniques 

d’une jonction Fe/MgO/Fe.  

III.4  Détails des calculs  

Dans ce mémoire, les calculs ont été réalisés en utilisant un code appelé SIESTA, ce code est 

utilisé les paramètres suivants : 

• Précision de la description de la structure électronique dans la DFT. 

• Fonctionnelle de Harris « HARRIS » (non auto-cohérente). 

• Base de développement des orbitales pseudo-atomiques : Double orbitales radiales + 

orbitales de polarisation « DZP ». 

• On réglage le potentiel d'échange et de corrélation est traité dans le cadre des 

approximations suivantes : 

- Approximation locale de densité de type « GGA ». 

-   Les pseudo-potentiels sont manipulés sur une grille définie dans l’espace réel et dont la 

finesse est déterminée par un paramètre appelé MeshCutoff. Celui-ci peut être relié à la 

transformée de Fourier du pseudo-potentiel par la relation: MeshCutoff =150 Ry = (qmax) de 

est le vecteur d’onde maximum de l’onde plane dans l’espace réciproque. 

III.5  Pseudo-potentiels 

Au début du travail de ce mémoire  nous commençons par générer de pseudo-potentiels pour 

les atomes de fer et l’oxygène, magnésium, pseudo-potentiels que nous pensions capables de 

décrire convenablement les propriétés structurales des jonctions Fe/MgO. La génération de 

pseudo-potentiels utilisables dans des calculs effectués avec le code SIESTA se fait à l’aide 

du code ATOM (livré avec le code SIESTA). 
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Des pseudo-potentiels à norme conservée [52-53-54] sont utilisés sous la forme purement 

non-locale du formalisme de Kleinman-Bylander [55] pour décrire les états de coure. Les 

principaux paramètres à prendre en compte lors de la création d’un pseudo-potentiel sont les 

rayons de coupure des différentes orbitales atomiques. Ces rayons de coupure (rc(s), rc (p), rc 

(d) ...) permettent de définir la frontière entre la « douceur » et la transférabilité du pseudo-

potentiel. Plus rc est grand et plus le pseudo-potentiel est « doux », inversement plus rc est 

petit et plus le pseudo-potentiel est « dur ». 

III.5.1  Les orbitales pseudo-atomiques : 

Dans le cadre de l’utilisation de SIESTA, la fonction d’onde du système est développée sur 

une base localisée par une combinaison linéaire d’orbitales atomique. En effet l’utilisation des 

pseudo-potentiels sous la forme présentée précédemment impose un choix de base d’orbitales 

de type pseudo-atomique. Les orbitales pseudo-atomiques sont strictement confinées et par 

conséquent nulles au-delà d’un certain rayon noté rc. Les orbitales sont décrites suivant une 

méthode dérivée [56] de la méthode de séparation des orbitales de valence ou « split-valence 

» [57] usuelle en chimie quantique, on parle alors de bases d’orbitales multiples. Les bases 

standard disponibles avec le code sont les bases simples et doubles sur lesquelles peuvent se 

greffer des orbitales de polarisation en rajoutant à la couche de valence des fonctions de 

nombre quantique supérieur. La base se déplace avec l’atome central étudié, ce qui n’est pas 

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

III.6  Test de convergence: 

III.6.1  Le fer  Fe et  l’oxyde de magnésium MgO 

Pour obtenir les meilleures valeurs de paramètre MeshCutoff et le nombre de K-points, on 

fixe la valeur de K-points égale à 15 oA et on varie les valeurs de MeshCutoff dans 5 à 150 

Ryd, pour chaque valeur on calcul l’énergie totale de système et on trace la courbe cette 

dernière représenté les variations de l’énergie totale du système en fonction de MeshCutoff. 

Cette courbe est stable dans les  limites de 100 Ryd. 

Pour détermination du nombre de K-points, on fixe les valeurs de MeshCutoff égale à 150 

Ryd et on varie les valeurs de K-points dans 1 à 15oA , pour chaque valeur on calcule 

l’énergie totale du système et tracer la courbe, cette courbe représenté les variations de 

l’énergie totale en fonction de K-points. Est on observe la stabilité de la courbe dans les 

limites de 15 oA .Les paramètres optimisés que nous allons utiliser dans notre calcul sont 

donnés dans le Tableau III-1. 
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Tableau III-1:  Choix des différents paramètres inclus dans le calcul pour l’oxyde de 

magnésium et le fer. 
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Figure III-3 : Convergence de l’énergie totale du fer  en fonction de l’énergie de 

MeshCutoff en utilisant la GGA. 
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Figure III-4 : Convergence de l’énergie totale du fer en fonction du nombre de K-points dans 
la zone réduite de Brillouin en utilisant la GGA. 
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Figure III-5 : Convergence de l’énergie totale du l’oxyde de magnésium MgO en fonction de 
l’énergie de MeshCutoff en utilisant la GGA. 
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Figure III-6 : Convergence de l’énergie totale du l’oxyde de magnésium MgO en fonction du 
nombre de K-points dans la zone réduite de Brillouin en utilisant la GGA. 

III.7  Résultats et discussions 

III.7.1  Propriétés structurales  

L’étude des propriétés structurales du matériau étudié est essentielle pour déterminer les 

paramètres de structure du matériau à l’équilibre statique à savoir les paramètres de maille. 

Cette étude nous permet de prédire la phase du matériau la plus stable à traverse les valeurs 

des l’énergie à l’état d’équilibre, les calculs sont effectués en utilisant la méthode pseudo-

potentiel décrit précédemment avec l’approximation GGA. 

III.7.1.1 Détermination des paramètres de maille de fer et l’oxyde de magnésium 

III.7.1.1.1 Le fer (Fe) 

La technique d’optimisation consiste à dilater et comprimer tout le domaine de système étudié   

et à calculer l’énergie totale. Nous avons représenté l’énergie totale en fonction des 

paramètres de maille et nous avons déterminé le paramètre de maille de fer.  
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Figure III-7 :  La variation de l’énergie totale de fer en fonction de paramètre de maille. 

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

au fer, comparé à d’autres résultats. Le résultat de code SIESTA est proche de la mesure 

expérimentale.     

 Expérimentale. [49] Nos calculs SIESTA en 
utilisant GGA 

Paramètre de maille du Fe (oA ) 2.87 2.89 

 

Tableau III-2 :  Paramètre de maille du fer, calculé avec le code SIESTA en comparaison 

avec résultat expérimental. 

III.7.1.1.2 L’oxyde de magnésium (MgO) 

Nous avons représenté l’énergie totale en fonction des paramètres de maille et déterminé le 

paramètre de maille de l’oxyde de magnésium. Le code SIESTA est donne une valeur proche 

de résultat expérimentale. 
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Figure III-8 : La variation de l’énergie totale du l’oxyde de magnésium MgO en fonction de 
paramètre de maille. 

 

 Expérimentale. [47] Nos calculs SIESTA en 
utilisant GGA 

Paramètre de maille du MgO (oA ) 4.12 4.13 

 

Tableau III-3 :  Paramètre de maille du l’oxyde de magnésium MgO, calculé avec le code 

SIESTA en comparaison avec résultat expérimental. 

III.7.2  Propriétés électroniques 

L’importance des propriétés électroniques d’un matériau réside dans le fait qu’elles nous 

permettent d’analyser et de comprendre la nature de liaisons qui se forment entre les 

différents éléments du matériau. Pour l’étude des propriétés électroniques de notre matériau 

nous avons utilisés la méthode SIESTA avec l’approximation GGA. 

III.7.2.1 Structures de bandes d’énergie du MgO 

Les bandes d’énergie donnent l’énergie possible d’un électron en fonction du vecteur d’onde, 

ces bandes sont donc représentées dans l’espace réciproque, et pour simplifier, seules les 
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directions de plus hautes symétries dans la première zone de Brillouin sont traitées. La 

structure de bande électronique du l’oxyde de magnésium en utilisant un calcul relativiste et 

la proche GGA est représenter dans la Figure III.9.  

III.7.2.2 Densités d’état du MgO 

Les conditions périodiques de Born-Von Karman limitent le nombre d’états k permis en 

fonction des dimensions du cristal considéré. L’espace défini par les vecteurs k associés aux 

vibrations permises d’un cristal fini est donc un espace discret auquel on peut associer une 

densité d’états D(k) correspondant au nombre d’états permis par unité de volume. Pour 

déterminer la nature de la structure électronique des bandes, nous avons calculé les densités 

d’états du l’oxyde de magnésium MgO.  
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Figure III-9 :  Structure de bandes et densité d’état totale de l’oxyde de magnésium MgO. 

Sur la Figure III.9 à gauche, nous avons représenté la structure de bandes d’un oxyde de 

magnésium MgO. Dans ce cas, la largeur de la bande interdite (gap) est de 5.6 eV. En 

remarque que  l’oxyde de magnésium est un isolant à gap direct. 

III.7.2.3 Structures de bandes d’énergie du Fe 

Le Fe est un élément de numéro atomique Z=26. Sa structure électronique est [Ar] 3d6 4s2. 

Les orbitales atomiques du Fe sont de type s, p et d. Ces bandes sont donc représentées dans 

1'espace réciproque, et pour simplifier, seules les directions de plus hautes symétries dans la 

première Zone de Brillouin sont traitées. La figure III.10 donne les relations de dispersion 

selon les axes cristallographiques principaux. 
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La relation de dispersion de chacune des bandes  est calculée par le code SIESTA pour 

déterminer les structures électroniques. Ce code repose sur la théorie de la fonctionnel de la 

densité. Les fonctions d’ondes solutions de l’équation de Kohn-Sham sont cherchées suivant 

différentes méthodes. 
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Figure III-10 : Structure de bandes du fer (Fe). 

III.7.2.4 Densités d’état du Fe  

Les densités d’états sont déduites des relations de dispersion trouvées pour toutes les 

directions possibles de l’espace réciproque. La figure suivante représente les densités d'états 

du spin up et spin down, en remarque une différence de la densité d’état des spins up et spin 

down parce le fer est matériau ferromagnétiques et les spins polarisé.  
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Figure III-11: La densité d’état du fer du spin up et spin down. 
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III.8  Mise en place de la jonction tunnel Fe / MgO  

La constante de réseau de Fe en équilibre calculée dans la section précédente est utilisée pour 

construire la cellule d'électrode, après quoi une géométrie de la région centrale initiale est 

construite à partir de données expérimentales. La région centrale comprend la barrière MgO et 

un certain nombre de couches d'électrodes utilisées pour écranté les électrodes de la barrière. 

La géométrie est optimisée et la région centrale résultante est prise en sandwich entre deux 

électrodes pour former le système à deux sondes. 

III.8.1  Définition de la géométrie de l'électrode 

Dans la section III.7.1.1, la constante de réseau en équilibre de Fe a été calculé  a=2,89A°. Sur 

la base de ce résultat, la cellule d'électrode montrée à la Figure III-12 est construite. 

L’électrode comprend six atomes de Fe, chacun situé aux points de symétrie d'un réseau de 

Bravais cubique centré, et le cristal est orienté avec les surfaces (001) alignées parallèlement 

au plan xy. 

 

 

Figure III-12 :  Cellule électrode utilisée pour la mise en place du système Fe / MgO. La 
géométrie de l'électrode est configurée en fonction de la constante de réseau équilibrée 

calculée de Fe. 

Lors de la réalisation de calculs d'électrodes, les atomes dans une électrode n'interagissent 

qu'avec des atomes dans les cellules plus proches voisines (en raison des détails spécifiques 

du modèle [59]). Afin de permettre des interactions avec des atomes plus loin que les plus 

proches voisins, plusieurs atomes doivent donc être inclus dans la cellule d'électrode. Le 

nombre d'atomes à utiliser va augmenter le temps de calcule d’une manière considérable. Afin 

de minimiser se temps nous utilisons (SingleZetaPolarized) pour les orbitales de la base des 

atomes de Fe.  

III.8.2  Définition de la géométrie initiale de la région centrale 

Dans la figure III-13, la géométrie initiale de la région centrale est construite en utilisant des 

données expérimentales trouvées à partir de diffraction des rayons X [60]. Il comprend cinq 
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couches atomiques de MgO et sept couches atomiques de Fe sont incluses sur le côté gauche 

et droite de la barrière utilisées pour écranté les électrodes de la barrière. 

 

 

Figure III-13 :  région centrale utilisée pour la mise en place du système Fe / MgO. La 
géométrie de la région centrale est optimisée avant utilisation 

III.8.3  Optimisation de la géométrie de la région centrale 

La géométrie initiale de la région centrale est optimisée en volume à l'aide de l'algorithme 

Quasi-Newton [61]. Les atomes de Mg et O dans la barrière et les six atomes de Fe les plus 

proches de ceux-ci sont autorisés à se déplacer dans la direction perpendiculaire aux 

interfaces, tandis que les atomes de Fe sont maintenus fixés. Les coordonnées des atomes de 

Fe dans le plan des interfaces sont maintenues aux valeurs d’équilibrée calculée 

précédemment. En outre, la longueur de la cellule de la région centrale dans la direction 

perpendiculaire est "compressée" par rapport à la configuration initiale par étapes de 0.2231 

A°, ce qui signifie que les distances entre les couches qui ne sont pas fixées diminuent de 1% 

à 8% par étapes de 1%. 

 

Figure III-14 :  Energie après chaque étape d'optimisation pour différentes longueurs de 
cellules dans le système Fe / MgO. 
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III.8.4  Propriétés structurelles de système 

Les propriétés structurelles résultant des optimisations sont résumées dans le tableau III-4. La 

distance entre les atomes Mg et O dans les couches les plus externes. Ces propriétés 

structurelles sont comparées aux résultats de la littérature pour le système Fe/MgO dans le 

tableau III-4 elles sont en accord avec les résultats rapportés par Butler et al. [62], Waldron et 

al.[63], et Wortmann et al. [64]. On a trouvé une distance Fe-O de 2,17 A°. En accord avec les 

deux références [62-63], nous avons trouvé un déplacement (vers les interfaces) des atomes 

de Mg les plus proches des interfaces de 0,07 A° par rapport aux atomes de O. Le 

déplacement des atomes de Mg dans la deuxième et la quatrième couche est beaucoup plus 

petit (0,01 A°, loin des interfaces), et il n'y a pas de déplacement dans la couche centrale. 

Conformément aux résultats rapportés par Butler et al. Nous avons trouvé que la distance 

entre les couches de Fe les plus proches des interfaces diminue d'environ 2% par rapport à la 

deuxième et troisième couche de Fe de la barrière, qui restent très proches de la valeur de 

volume. 

 O( O0 Of gG !hi⁄  �2% 2.17m° +0.07m° 
Tableau III-4:  Principaux paramètres structurels pour le système considéré dans ce travail 

(voir le texte). O( est la distance entre les deux couches d'électrode la plus proche de la 

barrière donnée en variation pourcentage par rapport à la distance de volume égale à 2,795A°. O0 est la distance entre l'électrode la plus proche et les couches d'oxygène. Of est le 

déplacement des atomes de Mg les plus externes vers les électrodes. 

III.8.5  Mécanismes de tunnels dans les jonctions de tunnel à base de MgO 

Nous discutons des propriétés de transport de spin à zéro voltage de jonction magnétique 

tunnel qui a été configurée dans le chapitre précédent. Le système est modélisé par une 

barrière isolante de MgO de cinq couches intercalées entre deux électrodes de Fe 

ferromagnétiques. La barrière MgO a une structure cristalline de type NaCl et leurs plans 

(001) interfèrent avec les plans (001) des électrodes Fe, qui ont une structure cubique centrée. 

La direction [001] dans les électrodes est parallèle à la direction [110] dans les barrières. Le 

système est représenté dans la Figure III-15. Nous nous concentrons sur la compréhension 

qualitative de mécanisme de tunnel dans le système en mentionnant également les résultats 

quantitatifs des calculs de conductance et les valeurs résultantes du TMR. 
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Figure III-15:  Les trois jonctions tunnel magnétiques étudiées dans ce travail. Les atomes de 
Fe sont représentés par des sphères marron, les atomes de 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 est défini par 
�o � �po�/�po, par opposition au 

TMR « pessimiste », qui est défini par 
�o � �po�/
�o + �po�, Puisque la plupart des études 

expérimentales et numériques ont utilisés cette quantité. Le TMR "optimiste" calculé est de 

plusieurs milliers pour cent dans les études numériques [62], [65]. Pour des raisons 

historiques, le TMR "optimiste" est mesuré, calculé et discuté dans la littérature, et nous 

utilisons la définition conventionnelle pour nous assurer que nos résultats peuvent être 

comparés aux autres résultats de littérature. 

III.8.6  Spin parallèle 

Nous effectuerons dans la suite un calcul auto-cohérent NEGF-DFT pour le cas de 

polarisation de spin parallèle des atomes de fer dans les deux parties gauche et droite de la 

jonction. Nous calculerons également le spectre de transmission en fonction du vecteur k 

parallèle à la direction du transport. Les paramètres utilisés pour faire ce calcule sont :  

- le potentiel exchange-correlation est SGGA pour effectuer un calcul GGA polarisé à l'aide 

de la fonctionnalité PBE. On a Augmenté la température des électrons à 1200 Kelvin, pour 

faciliter la convergence auto-cohérente. On a Utilisé une grille de point k de 7x7x100 et 

sélectionnez la base SingleZetaPolarized pour Fe et DoubleZetaPolarized pour les atomes de 

Mg et O. on a choisi comme état initial un spin égale 1 (up) pour les atomes de Fe et un spin 

égale 0 (non polarisé) pour les atomes de Mg et O. pour le spectre de transmission: nous allons 

calculer le coefficient de transmission uniquement au niveau de Fermi juste dans un seul point 

d'énergie, pour gagner du temps.  

En ce qui concerne les résultats du calcul, on a trouvé pour le coefficient de transmission du 

spin-up (majoritaire�	C↑
�B� 
 1.06141 " 10'u et le coefficient de transmission du pin-

down (minorité) C↓
�B� 
 7.21432 " 10'x. Il ressort clairement que la transmission spin-

down (minorité) est fortement supprimée, alors que le coefficient de transmission du spin-up 

(majoritaire) indique un effet tunnel régulier.  
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III.8.7  Spin anti-parallèle 

Nous passons maintenant au cas de l'alignement antiparallèles des spins dans les parties de fer 

gauche et droite de la jonction Fe | MgO | Fe. Toute les paramètres de la configuration 

parallèle seront utilisés dans l'état antiparallèles en changeant le spin initial des atomes de fer 

sur le côté droit de la jonction à -1 (spin-down). Cela va polariser la jonction en antiparallèles. 

Dans ce cas, on a trouvé que le coefficient de transmission du spin-up (majoritaire)   C↑
�B� 
 1.09042 × 10'x et le coefficient de transmission du pin-down (minorité) C↓
�B� 
 1.08732 × 10'x qui sont identique en raison de la symétrie du miroir du système. 

En raison du spin antisymétrique, les électrons de spin-up dans l'électrode gauche et les 

électrons de spin-down dans l'électrode droite sont à la fois des canaux majoritaires. En raison 

de la symétrie miroir du dispositif, la propagation des canaux de spin-up majoritaires gauche 

dans les canaux minoritaires droits (le premier composant de spin du coefficient de 

transmission) et la propagation des canaux de spin-down majoritaires droite dans les canaux 

minoritaires gauche (le deuxième composant de spin du coefficient de transmission) sont 

identiques. Ainsi, pour les dispositifs symétriques, l'équivalence des deux canaux de spin est 

un paramètre important pour les calculs antisymétriques à un voltage nul. 

III.8.8  Magnétorésistance tunnel 

La magnétorésistance tunnel (TMR) est définie comme : 

C!A 
 
+o � +po�/+po 

Où +o est la conductance à travers la jonction avec l'alignement de spin parallèle et +po la 

conductance pour l'alignement de spin antiparallèle. Les conductances peuvent être calculées 

à partir de leurs spectres de transmission respectifs 

La conductance pour un voltage nul à été calculée pour la jonction magnétique tunnel et les 

résultats de nos calculs ainsi que les valeurs expérimentales du TMR sont répertoriés dans le 

tableau III-5. Ce tableau montre que la conductance est beaucoup plus grande dans la 

configuration d'aimantation parallèle que dans la configuration anti-parallèle, et que le TMR 

est donc très grande. Nous soulignons que la conductance dans la configuration antiparallèle, 

bien qu’elle est petite, et de valeur finie donc elle est mesurée régulièrement dans les 

expériences. Conformément à d'autres études [62], [65], les résultats numériques sont 

significativement plus importants que les résultats expérimentaux, ce qui est généralement 
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attribué à la présence de défauts dans la barrière et / ou les interfaces des systèmes 

expérimentaux [66]. 

III.8.9  Tendances de la conductance de jonction tunnel. 

Une grille de k-points de 151 × 151 a été utilisée pour échantillonner la zone de Brillouin 

bidimensionnelle. La Figure III-16 montre la conductance dans le système Fe/MgO calculé en 

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

configuration parallèle converge pour un nombre assez petit de points k alors que la 

configuration anti-parallèle nécessite un nombre légèrement supérieur de points k. Nous 

estimons que l'utilisation de 151 × 151 k-points donne une précision numérique de 2% dans la 

conductance calculée. 

 +o +po C!A C!A
GX{� gG !hi⁄  239	|}/V|2	 3.23	|}/V|2	 ~ 7300% 247%[67] 

Tableau III-5:  Conductance sous un voltage nul avec une aimantation parallèle (GP) et anti-

parallèle (GAP) des électrodes ainsi que la valeur calculée du TMR pour la jonction 

magnétiques tunnel. Les conductances sont en unités de mS/µm2 et les valeurs de TMR 

expérimentales sont mesurées à basse température. Les dispositifs expérimentaux ont 

approximativement deux fois plus de couches que les systèmes décrits dans ce travail. 

Parallèle configuration   Antiparallèle configuration 

Figure III-16:  la conductance pour un voltage nul dans les configurations parallèle et 

antiparallèles du système Fe / MgO pour différentes résolutions d'échantillonnage k points. La 

zone de Brillouin bidimensionnelle est échantillonnée en utilisant N × N points k, où N est le 

nombre de points k spécifiés. 
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La Figure III-16 montre que la conductance dans le canal de spin majoritaire (+o↑) dans la 

configuration parallèle du système Fe/MgO est beaucoup plus grande que dans le canal de 

spin minoritaire (+o↓). La conductance dans les deux canaux (+o↑et +o↓) est identique dans la 

configuration anti-parallèle.  

Les observations ci-dessous sont résumées comme suit: 

• +o ≫ +po 

• +o↑ ≫ +o↓ 
• +po↑ ≫ +po↓ 
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Conclusion générale 
 

Les jonctions tunnel Fe/MgO/Fe sont très étudiées car elles présentent de fortes 

valeurs de magnétorésistance par effet tunnel (TMR). 

Dans la première partie de ce travail, nous avons décrit certains aspects de cette 

technologie qui est essentiellement basée sur la superposition de deux couches 

ferromagnétiques séparées par une couche isolante dont l’épaisseur est de l’ordre du 

nanomètre. Cette phénomène est appelé magnétorésistance tunnel (TMR). Nous avons aussi 

présenté différents modèles pour décrire le comportement magnétorésistif d’une jonction 

tunnel tels que le modèle des électrons libres de Fermi, le modèle de Jullière, celui de Bardeen 

et enfin le modèle de Slonczewski. Nous avons conclu que ces modèles prédisent des résultats 

assez voisins de sorte qu’à l’heure actuelle, les expériences ne permettent pas définitivement 

d’en écarter certains. 

Le deuxième partie est consacré aux fondements de la théorie de la fonctionnelle de la 

densité (DFT) avec les deux approximations la densité locale (LDA) et le gradient généralisé 

(GGA). L’objectif principal de cette théorie est de remplacer la fonction d’onde 

multiélectronique par la densité électronique en tant que quantité de base pour les calculs.  

Dans la troisième partie de ce travail, nous avons présentés une étude sur les propriétés 

structurales et électroniques des matériaux. Il a été réalisé en utilisant le code SIESTA basé 

sur la Théorie de la Fonctionnelle de la Densité  (DFT). Dans cette méthode de calcul les 

électrons de cour sont traités par des pseudo-potentiels.  

Dans ce travail, nous avons décrit comment nous avons mis en place et optimisé la 

géométrie de la jonctions magnétique tunnel et on a étudié leur structure et leurs propriétés 

magnétiques. 

Les résultats d'optimisation pour le système Fe / MgO sont cohérents avec ceux 

obtenus par Butler et al [62]. on constate que la distance entre l'atome de l'électrode de surface 

et l'atome de surface O est d'environ 2,17 A°. La distance entre les couches d'électrode la plus 

proche de la barrière est légèrement différente de celle du volume. 

La conductance du tunnel (G) est calculée au niveau de fermi dans un seul point est 

trouvé très grande par rapport à la valeur expérimentale et ça peut être attribué à la structure 
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de notre jonction qui été parfaite et dépourvu de toutes impuretés. Indiquée dans le tableau 

III-5 ainsi que les valeurs calculées et expérimentales de la magnétorésistance tunnel (TMR).  

Les observations pour la conductance dans les configurations antiparallèles parallèles 

sont résumées comme suit: 

• +o ≫ +po 

• +o↑ ≫ +o↓ 
• +po↑ ≫ +po↓ 
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