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Introduction générale

Dans la technologie moderne des ordinateurs, le besoin des supports de stockage et le
rapide accés aux données informatiques ne cesse d’augmenter. Des disques durs ont été
développés au moyen de la technique d’enregistrement magnéto-optique vers le début des
années 1980. L’information en code binaire est stockée sur des domaines magnétiques
répartis sur un film magnétique. La lecture se fait par la détection des variations de champ
magnétique créé par ces domaines a la surface du film en corrélation avec le champ de la
micro-bobine. Cette méthode est peu sensible et le dispositif est difficile a miniaturiser. Le
passage a la lecture par des tétes a magnétorésistance est nécessaire. Mais, la véritable
révolution apparait par I’introduction des tétes de lecture a « vanne de spin », ces tétes ont
permis de réduire fortement la dimension des bits magnétiques, conduisant ainsi a une haute
augmentation de la densité d’information stockées. La mise au point de la vanne de spin
succede la découverte de la magnétorésistance géante (GMR) des multicouches
ferromagnétiques découverte en 1988 [1,2]. Actuellement, un nouveau concept trés répandu
en magnétisme est celui de la spintronique. Elle peut se décrire comme une ¢€lectronique qui
exploite a la fois la charge et le spin des électrons. Pour mieux comprendre ce concept, des
matériaux ferromagnétiques sont placés sur la trajectoire des électrons dans le but d’étudier
I’influence du spin sur la mobilité des ¢€lectrons. L’existence de courant polarisé en spin est
suggérée par Mott [3] et démontrée par des expériences basées sur des modeles théoriques
vers la fin des années 60 [4, 5]. Un matériau magnétique est caractérisé par un décalage des
bandes d’énergie des électrons au niveau de Fermi [6]. La différence entre les densités d’états
des spins up (spins 1) et les spins down (spins |) est a ’origine de I’aimantation spontanée
des matériaux. La spintronique est visible dans des dispositifs de taille nanométrique, a savoir
les films ultraminces de Fe/Ag [7], les fils quantiques, les multicouches minces de Fe/Cr [8]
et les clusters magnétiques. Dans ces dispositifs, un appel a la théorie de la fonctionnelle de la
densité (DFT) est primordiale pour résoudre 1’équation relativiste de Kohn-Sham-Dirac [9].
La polarisation en spin et le couplage spin orbite doivent étre inclus dans cette équation.
Parmi les applications de la spintronique, on peut citer la jonction tunnel magnétique (MTJ)
qui est composée de deux couches minces ferromagnétiques séparées par une trés fine barriére
d’un isolant, tel que I’alumine (Al,O3). Les électrons forment un courant perpendiculaire aux
couches qui dépend de I’orientation relative des aimantations des ¢€lectrodes magnétiques. Ce
résultat de la géométrie verticale permet de 1’insérer dans des nouveaux circuits mémoires, les

MRAM (Magnetic Random Access Memory). Ces derniéres devraient avoir des densités et
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des temps d’accés semblables a ceux des mémoires actuelles a base des matériaux semi-
conducteurs a acces rapide de type Dynamic-RAM ou Static-RAM.

Notre étude théorique est consacrée aux propriétés structurales, a la structure
¢lectronique, au magnétisme et a I’effet Kerr magnéto-optique des couches ultraminces a base
des métaux de transition déposées sur un métal noble, notamment les films ultraminces de
Mn/Ag(001) [6], Cr/Ag(001) et Mn/Au(001). Ils sont de taille nanométrique, susceptibles
d’étre utilisés dans la spintronique. Leurs orbitales atomiques sont largement modifiées au
niveau de I’interface entre le film et le substrat sous I’effet de la rupture de symétrie. Les
propriétés magnétiques dépendent fortement de la structure cristalline des films [10,11]. Le
changement dans les paramétres de la maille des films peut induire un comportement
magnétique différent. Ce résultat peut étre exploité pour ’enregistrement magnétique, la
distance entre les bits magnétiques doit étre le minimum possible afin que I’anisotropie
magnétique puisse orienter tous les moments de spins perpendiculairement au film. L’effet
Kerr magnéto-optique [12,13] est I’'une des techniques standards pour étudier la réponse
spectrale des films magnétiques. Il est utilis¢é dans sa géométrie polaire pour mettre en
¢vidence I’orientation des moments des spins perpendiculairement a la surface. On obtient
ainsi des rotations Kerr significatives dans le domaine du visible.

Pour étudier les phénomenes magnéto-optiques dans ces films, nous avons utilisé¢ en
premier lieu la méthode self auto-cohérente spin polarized relativistic linear muffin-tin
orbitals in atomic sphere approximation (SPR-LMTO-ASA) implémentée dans le code
LMTO 5.00.2 [14]. Cette derniére nous permet de calculer les propriétés magnétiques, car les
fonctionnelles de la LMTO décrit mieux les électrons relativistes aux spins polarisés. Nous
avons ¢également utilisé le code Wien2k [15] a I’aide d’une méthode qui a été retenue en
raison de son efficacité extraordinaire depuis longues années. Cette méthode est la FP-LAPW
(Full Potential- Linearized Augmented Plane Waves) développée par Anderson en 1975 [16].

Ce présent document se compose de trois chapitres constructifs. Le premier chapitre est
consacré a 1'étude de la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT). Nous allons illustrer
les méthodes principales de résolution, dont nous aurons besoin dans la poursuite de notre
travail. L approche relativiste est incluse pour reconstituer et donner une forme finale de la
DFT. Nous avons présenté le formalisme théorique et relativiste de la méthode des orbitales
Muffin-Tin linéarisées. Nous avons calculé la structure de bande des systémes (Cr,,
Mn,)/Ag(001) et Mn,/Au(001) dans le but d’étudier les spectres de l'effet Kerr dans sa
géométrie polaire. L’introduction de la méthode FP-LAPW est primordiale, car la LMTO




n’effectue pas les calculs d’ondulation ni sur la position des atomes ni sur les volumes des
supercellules utilisées. Le deuxiéme chapitre est réservé a 1'é¢tude théorique du comportement
de l'effet Kerr dans 1’approche classique aussi bien dans 1’approche quantique. Une
explication de la manic¢re de calcul des rotations Kerr est donnée et la polarisation de la
lumicre est expliquée par les vecteurs et les matrices de Jones. Ainsi dans le troisiéme
chapitre, nous allons discuter les résultats de nos calculs et les confronter avec les résultats
expérimentaux.

L’équation d’état de Birch-Murnaghan [17] est utilisée dans des conditions extrémes de
pression pour une optimisation des parameétres de maille dans le plan et sur I’axe de
croissance (001). Les résultats montrent une dépendance entre les propriétés structurales et le
comportement magnétique. Les calculs effectués montrent que le film de manganése
cristallise en structure tétragonale centrée (bct), avec a=b=2,73A et c/a=1,24, sur le substrat
d’argent. Il cristallise en bct également sur le substrat de 1’Au avec a=b=2,72 A et c/a = 1,32.
Cependant, le film de chrome cristallise aussi en structure bct sur le substrat d’argent avec
a=b=2,89 A et c/a=1,25. Le calcul des moments magnétiques montre une augmentation
jusqu’aux valeurs de ~ 4.08 g et 4,16 pg pour une monocouche de Mn et Cr, respectivement.
Nos films montrent un couplage ferrimagnétique et une anisotropie perpendiculaire. Ces
résultats nous permettent d’étendre nos investigations aux propriétés magnéto-optiques a
travers les réponses spectrales de P-MOKE et relativement aux transitions interbandes
responsables des différents pics des rotations Kerr. Les spectres Kerr montrent des pics
significatifs dans le domaine du visible et les énergies des photons incidents sont élargies

jusqu’au 10 eV.




Chapitre I :

Formalisme théorique et
méthodes de calcul

Les études quantiques permettent aujourd hui
d’explorer les propriétés physiques et fondamentales de
la matiére sans connaissance expérimentale a priori des
systemes étudiés. Il est ainsi possible de pousser les
calculs a des précisions croissantes pour des systemes de
plus en plus larges en terme de nombre d’atome par
supercellule, des grandeurs aussi diverses comme la
relaxation cristalline des plans atomiques, les constantes
elastiques, les coefficients d’absorption, la conductivite,
et ['optimisation des parameétres intrinseques de la
matiere sont mieux reproduites. L ’absence de parametres
empiriques permet de plus a ces approches d’explorer la
matiere dans des conditions extrémes inaccessibles a
[’expérience. Leur caractere prédictif autorise finalement
les simulations quantiques a proposer de nouveaux
matériaux, dans [’attente d’une hypothétique synthese
expérimentale.




Formalisme théorique et méthodes de calcul

La DFT (Théorie de la Fonctionnelle de la Densité) permet aujourd’hui d’explorer les
propriétés fondamentales de la maticre sans connaissances expérimentales a priori des
systemes étudiés. Il est ainsi possible d’étudier des matériaux dans des conditions extrémes a
un seul inconvénient que les calculs ab-initio sont couteux en temps machines. Le présent
travail est consacré au traitement des propriétés structurales, électroniques et magnéto-
optiques des films ultraminces ainsi que I’étude d’interface (Film/Substrat). La méthode
utilisée s’appuie sur 1’approximation des orbitales Muffin-Tins développées par Andersen en
1975 [16]. Elle consiste a subdiviser le réseau cristallin en sphéres Muffin-Tins, leur potentiel
est supposé étre a symétrie sphérique, baignées dans la région interstitielle ou le potentiel est
¢gal a zéro Muffin-Tin. En effet, le choix de cette méthode réduit le probléme de tous les
¢lectrons a une base mono électronique située sur des sites atomiques dans la région
interstitielle. Cette méthode est appropriée a des applications sur des systemes de faibles

dimensionnalités (surfaces et interfaces) comme le cas de notre étude.

1. Théorie de la fonctionnelle de la densité

1.1. Positionnement du probléeme

Le traitement d’un systéme quantique réel est souvent confronté au probléme du nombre
important de variables €lectroniques et nucléaires rendant leur résolution une tache lourde.
Pour surmonter ces difficultés, la recherche des alternatives et des approximations
mathématiques est nécessaire. Toutes ces ¢tudes ont ét¢ commencées dans les années vingt
quand Born et Oppenheimer [ 18-20] ont considéré que les noyaux étaient pris immobiles afin
d’¢liminer leurs énergies cinétiques dans 1’Hamiltonien et ainsi avoir une forme plus réduite.
Dans le cas général, I’Hamiltonien d’un solide a N atomes s’écrit sous forme d’une somme
des ¢énergies cinétiques des électrons et noyaux ainsi que leur énergie potentielle

essentiellement d’origine Coulombienne.
P’ 2 2 2 Z2Z¢é
Hsolidezz - + p_’+ : Ze_"’- _Z_e+z it (1.1)
; 2Mj T~ 2m, 4rng,\i=r R ) RjL
- Le 1% et le 2°™ terme reflétent I’énergie cinétique des noyaux et électrons,
respectivement.

- Les trois derniers termes représentent I’ interaction ¢lectron-électron, électron-noyau et

noyau-noyau, respectivement. Les indices 1, j, k et L sont les indices de sommation.




Cette approximation est ainsi appliquée pour réduire le probleme de tout corps (électrons et
noyaux) a un probléme des électrons seuls. L’Hamiltonien prend une nouvelle forme :

Hsolide = p_’+;(ze_+z_2i] (1.2)

T~ 2m, Arng, ‘St & T

Ou bien :

H, =T, +V, 4V, y (1.3)
L’approximation de Born-Oppenheimer nous a ramené au probléme d’un systeme poly
¢lectroniques difficile a résoudre, elle génére un nombre d’équations différentielles
simultanées égales au nombre d’électrons du systeme. Bien entendu, cette derniére a certes
permis de réduire la complexité du probléme mais sans pour autant le résoudre. Elle néglige
les effets de corrélations électroniques. Peu de temps apres, les idées ont été orientées vers la
recherche des fonctions d’ondes pour lesquelles tous les électrons seront bien décrits. En
1928, Hartree [21] a tenté de résoudre le probléme poly-€lectronique sur la base mono
¢lectronique, il a considéré que la fonction d’onde totale du systéme comme étant le produit
d’un ensemble des fonctions d’onde mono-¢€lectroniques, chacune de ces fonctions est
solution de I’équation de Schrodinger d’un électron dans un potentiel moyen effectif Vy
(potentiel de Hartree) qui tient compte de I’interaction de ce dernier avec les autres électrons
sur la base de la théorie du champ moyen (Mean Field Theory). La fonction d’onde sera

donnée par 1’équation :
N
p() =114 (1.4)
i=1
La, ¢(#)est la fonction d’onde propre de I’Hamiltonien d’un électron i vérifiant 1’équation :

(—;—ZV, +7, ]¢,(?)=E,¢,.(?) (1.5)

Pour chercher I’expression de potentiel effectif de Hartree V.y on utilise la méthode des

variations qui nous permet d’écrire :

WA
(1), = Y= (1), = w1l (16)

Car les fonctions d’ondes w(r)sont normalisées, et apres calcul, 1’équation aux valeurs
propres de 1’¢lectron i sera donnée par :

g Kz|r—rk|

J#i

<¢I| |I¢> 4)=E|4) (1.7)

Ver

10




L’équation (1.7) est dite de Hartree, qui est une équation non linéaire en ¢(r) dont la
résolution fait appel a un processus itératif basé sur la méthode des variations. Le potentiel de

Hartree devient :

Vg ==K ;£+%Z<¢/|ﬁ|¢/> (1.8)

In—n| 2%

Le facteur ' est introduit afin ne pas répéter les interactions entre les électrons (j) avec celles
des électrons (i). Alors, Les fonctions propres de la solution permettent de calculer une

nouvelle densité électronique :

()= 2 4() 4(r) (1.9)

L’équation de Poisson exprime la relation entre la densité de charge et le potentiel de Hartree
1.e. AVu(r) = -p(r)/epou g est la permittivité du vide sous-tend le cycle auto-cohérent, puisque
la fonction d’onde et la densit¢ de charge sont interdépendantes. D’ou on propose une
solution auto-cohérente au probléme du systéme électronique de I’équation de Hartree. Mais,
I’approximation de Hartree est confrontée a deux problémes :

- La fonction d’onde proposée par Hartree ne tient pas compte I’interaction d’échange

entre les électrons.
W(HsTyserTigei Py By ) = W (R Ty e Ty Ty)

- Elle est incompatible avec le principe d’exclusion de Pauli.
V. Fock [22] a apporté des corrections en prenant en considération 1’antisymétrie des
fonctions d’ondes et assuré le principe d’exclusion de Pauli. La fonction d’onde totale ne peut
étre obtenue que par un déterminant de Slater [23] qui incorpore a la fois les permutations
possibles »; modulées par 1. Elles sont effectuées de manicére a obéir a la régle d’exclusion
de Pauli ¢ (r,)=¢,(,).c" [24]. On peut écrire

1N () ¢1N(rz) 1N(’”N)

" 1 10
‘//(rprzs"-’i\/):ﬁ 9, ‘(”1) 9, :(Vz) 9, :(”N) (1.10)

(7)) e Bl (ry)

Ou —— est la constante de normalisation de cette fonction d’onde. La condition d’antisymétrie

JIN!
est obtenue en permutant deux électrons entre eux, deux colonnes seront permutées et le
déterminant changera de signe. Aussi, si deux ¢lectrons occupent le méme état cela se traduit
par 1’égalité de deux lignes et le déterminant s’annule, de méme pour la fonction d’onde totale

du systeme. Autrement dit, le principe d’exclusion de Pauli sera satisfait. Par I’application du
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principe variationnel, la valeur moyenne de 1’Hamiltonien total du systeme est donnée sous
I’expression de la nouvelle fonction d’onde de Hartree-Fock. Pour I’électron i, 1’équation aux

valeurs propres de Schrodinger sera donnée par :

El0)=|T, -1 43 20,00 18,0)) =3 T8IV, |60)) ) (1.11)

J#i J#i

couplage &' échange
L’équation (1.11) est dite équation de Hartree-Fock ayant un terme d’échange supplémentaire
par rapport a I’équation de Hartree, et elle n’est pas linéaire en ¢(r). Par conséquent, on peut
la résoudre que dans le cas d’un gaz d’¢lectrons libres, lorsque le potentiel est périodique et
les fonctions ¢;(r) sont choisies orthonormées. L’échange est décrit par une séparation spatiale
entre les électrons de méme spin, illustré par le trou de Fermi. Tandis que les corrélations sont
prises par rapport a la séparation entre deux électrons de spins opposés. On voit que
I’approximation de Hartree-Fock ne rend pas compte des interactions d’échange-corrélation.
La contribution a I’énergie totale due a la corrélation apparait comme la différence entre
I’énergie totale du systéme électronique et celle de Hartree-Fock.

Ecorr = Eexacte = Enr (1.12)
Eyr étant toujours supérieur a Ecxacte, Ecorr €5t Une quantité négative. Intuitivement, le trou de
corré¢lation doit étre plus petit que celui d’échange, mais on parlera du méme trou d’échange-
corrélation, son énergie est Exc, Eexacte que 1’on souhaite atteindre :

Eexacte = EHartee - Exc (1 . 13)
1.2. Formalisme de la DFT

La théorie de la DFT est basée sur deux théorémes de Hohenberg-Kohn [25]. L’idée est
d’écrire 1’énergie totale du systtme comme une fonctionnelle de la densit¢ de charge
¢lectronique. Elle a ¢été introduite par Thomas-Fermi en 1927 [26, 27], développée
théoriquement par Hohenberg-Kohn en 1964 pour la formulation de la théorie de la DFT. En
1965, Kohn-Sham [9] ont développé une approche de calcul des structures électroniques. En
général, I’¢étude quantique des systemes poly-€lectroniques est basée sur une recherche des
fonctions d’onde propres correspondantes aux énergies propres qui sont solutions de

I’équation aux valeurs propres de Schrédinger.
Hly)=Ely) (1.14)
La fonction d’onde utilisée dans ce contexte est donnée par I’équation (1.10) qui dérive

du déterminant de Slater. La densité de charge ¢électronique a une importance capitale pour la
12




détermination du nombre d’¢lectrons de valence dans un solide et du potentiel externe. Dans
la nouvelle base des fonctions d’ondes et d’apres 1’équation (1.10), la densité de charge

¢lectronique s’écrit :

p(A) =(w|v) =Y [v GwE)di  aveci=12..n (1.15)

Les occupations électroniques du systéme sont exprimées par :
N = p(#)dF (1.16)

L'énergie sera minimale si sa densité est égale a celle de I'é¢tat fondamental. Kohn et Sham ont
dérivé de cette théorie des équations similaires a 1'équation de Schrodinger pour un systéme
d'électrons, chacun d'entre eux voit un potentiel moyen créé par les autres électrons, les

différentes méthodes de structure électronique ont pour but la solution de ces équations.

1.2.1. Théorémes de Hohenberg-Kohn

Théoréme. 1 :«L’énergie totale d’un systéme est décrite par une fonctionnelle unique de la
densité électronique de l’état fondamentaly.
Théoréme. 2 : «La densité de charge électronique de I’état fondamental correspond a

Uénergie E [p(r)] la plus basse».

La densité ¢€lectronique de 1’état fondamental permit la détermination de sa fonction
d’onde, mais le théoréme de Hohenberg-Kohn ne construit pas I’application p(r)—y/p(r)] qui
permet de déterminer la fonctionnelle universelle de la densité électronique. Pour illustrer
cette dépendance, nous écrivons w[p(r)] qui est & Iorigine du 2°™ théoréme de Hohenberg-
Kohn. L’application de ces théorémes aux systémes poly-¢électroniques a 1’état fondamental
est manifestée par la formulation des minimums des énergies totales qui coincidents avec les
densités de charge propres a leur état fondamental. Pour un potentiel externe V. /p/=Ve..n,

I’usage de 1’équation (1.3) dans 1’équation (1.6) donne :

E[pl=WIT.+V. |w)+ |V |w)+ [viy [Plo)dF = F[p]+V. [ ] (1.17)
Flp]

F[p] ne comporte aucune information sur les noyaux ni sur leurs positions. Elle est
enticrement indépendante du potentiel des noyaux qui est déterminé a partir de la densité de
charge de 1’état fondamental. Cette derniere est calculée a son tour par la méthode de Kohn-

Sham a travers une résolution de leurs équations mono-¢lectroniques. Pour la démonstration
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des deux théorémes de Hohenberg-Kohn, voir par exemple la thése de Magister de N. Ouarab
[28].

1.2.2. Méthode de Kohn-Sham

Kohn-Sham ont mis en ceuvre une opération pour I’obtention d’une fonctionnelle
universelle G/p/ entierement indépendante du potentiel des noyaux. Ils ont supposé que la
nouvelle fonctionnelle a une forme de sommation d’un écart d’énergie entre 1’interaction

exacte V,.[p] et 'interaction Coulombienne V' [p] avec la partie cinétique, on peut écrire :

Gp]=Fu (] [vu P plo()dF = F, [ p] - Fe [ P] (1.18)

Afin de construire le potentiel effectif de Kohn-Sham Vig/p/, cette équation a été établie pour
un systéme hypothétique d’¢électrons sans interaction (S) et de densité de charge p(r) similaire
a celle d’un systeme réel. Dans un systéme hypothétique, la fonctionnelle de Hohenberg-

Kohn est réécrite sous la forme :

Eye [P]

7.[p]+ V. [p)+{T.[P)-T. [ o]}
= LIV lpl+{Tlp]-T 1P
E[p]
= T[pl+V. [P+ E[p]+{Vu o] -Va o]}
= Lol B+ o) Va L))
Ex[p]
= Llol+V, o]+ {ELp]-Ei ]

Exc[p]
= Gy [p]:FHK [p]_VH [P]=7Z-[P]+EXC[P] (1.19)

Exc décrivant le terme d’échange-corrélation (eXchange-Correlation, XC). Alors, Kohn-Sham

proposent ainsi d’écrire 1’énergie totale du systéme sans interaction sous la forme [28] :
E[p)]=T,[p(")]+ [[ver +Vu (M ]p(r)d’*r + E,, (1.20)

Dans ces conditions, 1’équation aux valeurs propres de Schrodinger d’un électron ‘i’ soumis

au potentiel effectif de Kohn-Sham FVis/p/ peut s’écrire :

i J4) =1} = e eri o]0} =) 021

Ou les fonctions qui figurent dans 1’équation (1.21) sont les orbitales mono-électroniques de
Kohn-Sham (spin-orbital) de 1’électron i noté¢ aussi|g“). A ce niveau, nous signalons la
ressemblance de cette équation avec celle de Hartree-Fock, a la seule différence que le

potentiel effectif est le méme pour tous les électrons, ce qui n’est pas le cas pour 1’équation de

Hartree-Fock. Les spins orbitaux du systétme mono-¢lectronique définissent leur état
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fondamental y représenté comme un déterminant de Slater en absence de la corrélation entre
les ¢électrons. Pour tenir compte de I’effet d’échange de ces derniers, nous considérons le spin

comme un degré de libert¢ supplémentaire des €tats |¢*) et nous allons trouver des fonctions
d’ondes pour les spins up |¢5) et pour les spins down|s). Cependant, la densité py, du
systéme mono-¢lectronique est la méme que celle du systéme réel (p, = p) et elle sera donnée

par :

P (r) = plr) = Z|¢ (R +Z|¢ ‘(R (1.22)

Pr Py

On aboutit finalement a la relation qui relie l’énergie cinétique Ty aladensité p :
K. n’v? K.
T;m [p(r)] sm |:/0T:|+ sm I:pi,:l Z( |_ > < <¢l¢s - m |¢I¢S> (1.23)

Nous signalons que les orbitales 4 définissent les densités py, p; et p figurant dans 1I’équation
(1.23). Elles permettent simplement de calculer la densit¢ du systeme réel. Maintenant, on
cherche a avoir la forme de 1’énergie de Kohn-Sham, alors nous minimisons 1’énergie totale

du systéme réel par rapport a la densité électronique et on obtient :

SE[p(] _ T, [p0] , Ip(r) SE, [p()] _ " (1.24)
5p(r) 5p(r) 27 r| 5p(r)

Ou ugn est le potentiel chimique réel. On peut toujours écrire I’énergie du systéme mono-
¢lectronique comme une fonctionnelle de sa densité et qui vérifie le théoréeme de Hohenberg-

Kohn. La minimisation de 1’énergie du systéme mono-¢électronique conduit donc a la relation

suivante :
OElp0] _OTulp®)] ) (125)
op(r) op(r)
On remplace (1.25) dans (1.24) et on trouve :
pr) s . O[]
V(1) =V () = v, () + p— r— (1.26)
N

Ph

La résolution de 1’équation (1.21) est faite avec un potentiel effectif donnée par
I’équation (1.26), il dépend de la densité électronique que nous voulons déterminer. Il faut
effectuer un calcul du champ self-consistent ou une densité électronique initiale est utilisée.
Le potentiel effectif est utilisé ensuite pour la résolution de 1’équation (1.21) avec une
nouvelle densité électronique calculée de (1.15). Ce cycle est répété jusqu’a ce que la

convergence soit atteinte. Mais, I’énergie d’échange corrélation dans 1’équation (1.20) est loin
15




2éme

d’étre calculée vu les problémes du choix des approximations de niveau. Des

approximations ont été utilisées notamment la LDA et La GGA.

1.3. Choix du potentiel d’échange-corrélation de Kohn-Sham
1.3.1 Approximation de la densité locale (LDA)

L’idée de I’approximation de la densité locale est de considérer le potentiel d’échange-
corrélation comme une quantité¢ locale définie en un point » et dépend faiblement des
variations de la densité autour de ce méme point . La LDA (Local Density Approximation)
doit reproduire au mieux les caractéristiques physiques de la moyenne sphérique du trou
d’échange-corrélation plutét que du trou lui-méme. Cette approximation est a la base de

toutes les fonctionnelles d’échange-corrélation, et donc :
EP [p()] = [ p(r)e* [ p(r)d*r (1.27)
Le terme & [ p(r)] se sépare en deux contributions, a savoir :

e [p(] =& [p(M)]+e.[p(r)] (1.28)

L’énergie d’échange-corrélation est loin d’étre connue, mais le terme d’échange peut étre

évalué exactement, car il découle du principe d’exclusion de Pauli. Cependant, nous pouvons
développer la vraie énergie d’échange E, comme :

E [p(M]= [2.[p(]o(rd’r (1.29)

Donc, la contribution a I’énergie d’échange par ¢électron est donnée par la formule de Dirac

[29] :

_3(3) 301 -3 1.30
&.[p(r)] 4(”j P 4(47[2] Ll (1.30)
L’¢énergie d’échange est sous la forme :
E p(r)] = _E(EJM [[p]" dr (1.31)
! 4\

Par analogie avec 1’énergie d’échange, nous exprimons 1’énergie de corrélation :

EP [p()] = [e.[p(n]p(d’r (1.32)
La question qui se pose a présent est comment expliciter la forme de 1’énergie de corrélation
par ¢électron? Ceperly et Alder [30] ont calculé I’énergie d’un gaz électronique uniforme pour
un grand nombre de densités en utilisant des techniques Monte-Carlo quantiques pour
représenter la fonction d’onde de corrélation. Le comportement de €. est connu pour les tres
basses densités ¢lectroniques (paramétrisation de Ceperly) [31] et pour les trés hautes densités

(paramétrisation de Gell-Mann et Brueckner) [32]. Perdew et Zunger [31] ont interpolé une
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fonction pré-choisie entre ces deux limites. Alors, la contribution de corrélation par électron
est donnée par :

Aln(r,)+B+Cr,In(r,)+Dr, sir, <1
e [p(n]= Y
1+ 5 \/Z + B,

rg est défini comme étant »/ay, A, B, C et D sont des constantes calculées par Gell-Mann et

(1.33)

sir, >1

Brueckner [32]. B;, 2 et y sont des parameétres calculés par Perdew et Zunger [31]. On
s’attend a ce que les résultats fournis par une telle approximation ne seront bons que dans le
cas ou la densité est peu variable. Or, I’expérience montre le contraire. Le prix a payer avec
cette approximation est qu’elle néglige certains effets relatifs a la non-localité de la densité,

comme le cas du gap des isolants et des semi-conducteurs.

1.3.2. Approximation de la densité locale des spins et du gradient

généralisé (LSDA-GGA)

Pour le traitement des systémes aux spins polarisés, 1’équation de Kohn-Sham (1.21)
prend une nouvelle forme de maniére a tenir compte des effets relativistes et du couplage
spin-orbite pour la description des systémes magnétiques. De ce fait, I’Hamiltonien dans

I’équation (1.21) devient :

_ WYL, 1 i) 8 -
H, = . Vo (F)+ {(E Vg (7)) +——= p= 61’} + Als (1.34)

e

La célérité c désigne la vitesse de la lumiére dans le vide, [ le moment orbital et § le spin de
1”¢électron.

Afin de corriger l'erreur sur le terme d'échange et de corrélation da a la forte corrélation
des spins antiparall¢les, on introduit la LSDA (Local Spin Density Approximation) dans le
calcul du terme d'échange et de corrélation £2[p(-)] au niveau local. De méme, la LSDA
repose sur les mémes hypothéses et permet ainsi de calculer la contribution d'échange et de

corrélation a 1'énergie totale avec plus de précision. Alors dans le cas magnétique, nous

considérons :
EZ [ pr(n)py (0] = [[ o1+ o, () e [ 2 (1), o, (1) ] dPr (1.35)
Le terme &> [ Prs p¢:| est la densité de 1'énergie par particule d'un gaz homogene au point r.

Le spin des ¢lectrons fut introduit dans le cadre de la LSDA pour décrire le magnétisme dans

les matériaux, I'équation (1.28) devient :
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e[ o0, ]= e[ o () oD ]+ e[ 21 (1.0, (1) ] (1.36)

Dans la LSDA, I’énergie d’échange-corrélation se compose de quatre termes; deux pour
I’énergie d’échange et deux autres pour 1’énergie de corrélation selon la polarisation des
spins. De méme pour la densité de charge électronique, p(r) = p1(r) + p, (7). 1l existe différents
schémas de paramétrisation pour &x[1,]], tels que : ceux anciens de Dirac [29] et Wigner [33]
et d’autres plus récents, comme ceux de Von Barth-Hedin [34, 35] et Vosko, Wilk et Nusair

(VWN) [36, 37]. Ils conduisent tous a des résultats similaires et obtenus avec une précision
numérique de &, et le calcul du terme EfoD 4 est suffisamment fiable. Notons que I’obtention

de &x[1,]] ne fait pas appel a des paramétres externes empiriques dans la procédure de
paramétrisation. Des améliorations ont été apportées a 1’approximation locale pour introduire
des termes en gradient dans I’expression de 1’énergie d’échange-corrélation; parmi elles la
GEA (Gradient Expansion Approximation) qui apporte des résultats moins bons. En
revanche, la GGA (Generalized Gradient Approximation) [38, 39| qui introduit une
combinaison entre les termes locaux en terme de gradient de la densité, donne de meilleurs
résultats pour les énergies d’atomisation des molécules ainsi que pour les systémes étendus
(cristaux) ou les gaps énergétiques et les éclatements des bandes dans les oxydes ou les
fluorures des métaux de transition sont mieux reproduits. D’autres paramétrisations sont
mieux recommandées pour la GGA qu’on pourra citer comme celle de Perdew et al [40] ou
Perdew, Burke et Ernzerhof (PBE) [41]. Des versions plus récentes ont été développées par
Perdew et al [42] et Tao et al [43] et elles sont utilisées pour 1’évaluation de 1’énergie
d’échange-corrélation non seulement pour le gradient de la densité, mais aussi pour la densité

de I’énergie cinétique 7(r). Malheureusement, de tels plans ne sont pas self-consistants.

1.4. Importance des effets relativistes et du couplage spin-orbite

Les approximations faites auparavant comme la théorie de la fonctionnelle de la densité
de Hohenberg-Kohn [25] et celle de Kohn-Sham [9] sont trés utilisées pour déterminer la
structure des bandes pour la plupart des matériaux. Cependant, elles sont insuffisantes pour
expliquer beaucoup de phénomenes liés a l'optique. La LSDA (Local Spin Density
Approximation) est introduite spécialement pour expliquer le magnétisme des matériaux reste
incapable d'expliquer I'anisotropie magnétique, la position de seuil d'absorption optique de I'or
[44], l'effet Faraday [45], I’effet Kerr [46], le dichroisme magnétique et la réduction de
symétrie due a l'aimantation. Tous ces phénoméenes ne peuvent étre expliqués que lorsqu’on

tient compte des effets relativistes et de couplage spin-orbite au niveau des sphéres Muffin-
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Tin. Hors, la vitesse des électrons est loin d'étre égale a la vitesse de la lumiere dans la zone
interstitielle. Pour remédier a ces problémes relativistes, on fait appel a la théorie classique
des champs ou on utilise 1'équation de Dirac qui traite les systémes de fermions (€lectrons de

spin '%).

1.4.1. Origine relativiste du spin

Le magnétisme atomique est expliqué par l'introduction d'un moment magnétique
propre, indépendamment de tout mouvement de rotation dans I'espace autour d'un centre.
L'existence de ce moment magnétique entraine a son tour l'existence d'un moment cinétique
propre, ou intrinséque, qui a été baptisé spin. Le spin comme on pourra le décrire, est un
degré de liberté interne qui n'a pas d'image classique. L'hypothése de spin de 1'électron a été
formulée par Uhlenbeck et Goudsmit en 1925 [47]. L'existence de spin a été exposée par
I'expérience de Stern et Gerlach dans sa version historique, et par l'effet Zeeman anormal.
Pour mettre en évidence la nature relativiste de degré de liberté interne que constitue le spin,
nous considérons le cas d'une particule libre, un électron pour fixer les idées, cette version
premicre de la théorie est due a Dirac et s'appelle historiquement « la théorie de 1'¢lectron de

Dirac ».
1.4.2. L'équation de Klein-Gordon
Partant d'un Hamiltonien classique pour une particule libre de masse m :
H> =p’c® +m’c’ (1.37)
Remplagant la substitution : /' —ih0,, p, — —ih0, dans I’équation (1.37) et on obtient :

1 m*c?

—h0? =—h'c*r+mict 0P ——0'=——, aveci=x,,z 1.38
¢ i i 2 Yt hz y
c

Appliquons 1'équation (1.38) sur la fonction d'onde v et on obtient :

1 m*c?
(8?—0—285— e jy/:O (1.39)

/. . . . .
Le terme — qui apparait dans cette équation est la longueur d'onde Compton de 1'¢lectron et
mc

vaut environ 0.024 A. L'équation (1.39) s'appelle équation de Klein-Gordon elle conduit a
deux difficultés :

- Clest une équation du 2°™ ordre par rapport au temps, alors jusqu'ici on a admet que la
connaissance de I'état a t = 0 suffit de déterminer 1'état a tout instant ultérieur.

- L'équation de Klein-Gordon convient pour une particule de spin nul.
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La forme linéarisée de 1'équation de Klein-Gordon suggere d'introduire les deux combinaisons

ih ih
v, =yt 2 8t1//, V, =y — P at'// (140)
mc mc
D'ou il résulte que :

2

c
=2 v.-w) (1:41)

y=(v,+v,), 0w

Les deux combinaisons font penser aux deux composantes d'un spineur de rang 2. En effet, si
'on examine la limite non-relativiste, on trouve que l'une des composantes est d'ordre 0 en
v/c, alors que l'autre est de l'ordre 1.
1.4.3. Construction de l'équation de Dirac

Maintenant, il s'agit de construire une équation relativiste qui tient compte des roles
symétriques aux coordonnées d'espace et de temps. En particulier, si 'on maintient 1'idée
d'une équation d'ordre 1 en temps, les coordonnées doivent également figurer par des dérivées
du ler ordre introduites par la forme linéarisée de 1'équation de Klein-Gordon. Ce qui revient
a dire que chaque combinaison y, et ; est en fait elle-méme un doublet produit des spineurs
de rang 2 [48, 49]. Finalement, chaqu’une d’elle peut étre représentée par une fonction d'onde
a quatre composantes. En retenant cette hypothése de travail, la fonction d’onde de Dirac est

désormais notée y,, avecu =1, 2, 3, 4 tel que :

4
| ¥
v, (1.42)
WV,
On posera que la densité de probabilité est :
p(.0) =Y |w, 0| (1.43)

Dirac a posé une équation de la forme :
iho y(7,t) = (cap+ pmc’ Wy (7,t) = H y(7,t) (1.44)

H)p est 'Hamiltonien de Dirac, @ = (&, &, &.) est un ensemble de trois objets agissant sur des

}/9
vecteurs a quatre composantes ; ils sont des matrices sans dimension physique de 4*4, tout
comme . Ces matrices mélangent entre elles les quatre composantes y,. En présence d'un

champ de forces statiques associé a 1'énergie potentielle V' (), la généralisation de (1.44) est :

ihdy (F.t) =| c@p+V (F)I + pmc” |y (7.1) (1.45)
Cette équation peut étre réécrite sous sa forme la plus explicite :
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[%8t+aj8j+i%ﬂ}//(l7,t):0, avec j =Xx,y,z (1.46)

L’équation (1.45) peut se simplifier aussi sous la forme :
. .mc .
{184+aj8j+17ﬁ}//(r,l):0 (1.47)

Maintenant, Toute la question est de trouver les matrices & et £. Il convient bien sir de
maintenir le lien avec 1'équation (1.37). La facon d'agir est de faire des manipulations sur
l'opérateur entre crochets dans 1'équation (1.45) pour lui donner l'allure de l'opérateur
apparaissant dans 1'équation (1.39). Au total, il s'agit de trouver la marche a suivre permettant
d'écrire une relation entre les matrices et f afin de les déterminer. Pour exhiber a partir de
I'équation (1.45) une ressemblance avec le premier terme de 1’équation de Klein-Gordon, il
faut fabriquer des dérivées secondes en temps et en espace, sans autant faire apparaitre de
dérivées croisées temps-espace. Par la prise en compte de la forme (A+B) de l'opérateur au
premier membre de I'équation (1.45), on montre qu'il faut introduire 1'opérateur de la forme
(A-B)[49]:

. mc

i84—aj8j—17,8 (1.48)
L’opérateur (1.48) sera agi sur le premier terme de 1’équation (1.47), on obtient :
[164 —a0,- i% ﬂ}{i@ +a,0, + i% /3} w(F,6)=0 (1.49)

Maintenant, il suffit d'expliciter les termes au premier membre et de jouer avec les indices

muets de sommation pour obtenir :
1 : ’ "
l:_ai _E(ajak +a,a;)0,0, _l%(ajﬁ"" Ba;)o, +[%) s }//(l”,f) =0 (1.50)

Cette équation se réduit a celle de Klein-Gordon a condition que les relations suivantes soient
vérifiées:

Qo +oa;=2g, @af =1(j=k=x,y,2)
ao+aa;=0sij=k (151)
B =1, a,f+ Pa;=0

Les matrices (a; et f) sont bien des matrices de rang 4*4 que nous cherchons, ils peuvent
s'écrire en bloc par des matrices de rang 2*2, sachant que les relations (1.51) ne sauraient étre

satisfaites par des nombres ordinaires.

| o et O 1.52
%= o, 0 ’ﬂ{o —J (1.32)
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Ou les o sont les matrices de Palli, tel qLe :

0 1 0 —i 1 0
o, = , O, =] , O, = (1.53)
1 0 Tl 0 0 -1

1 0
Ici «I» est la matrice identité de rang 2*2 et/ =(0 J. L'ensemble des qlatre matrices

données par 1'éql ation (1.52) est appelé « représentation standard de Palli ». Etant donné g/ il
existe [he infinit¢ de colple (a;, f) vérifiant les relations (1.51), elles sont déd(ctibles de
(1.52) par [ne transformation [hitaire gl elconq e [48, 51]. On écrit maintenant 1'éq[ation de
Dirac dans la représentation spinorielle en prenant I'expression de p; dans I'éqlation (1.38) et

on la remplace dans 1'éqlation (1.44). Avec gl elql es réarrangements, on abol tit a 1'éql ation

slivante :
(64 —iad, + ﬁ%)yx(?, H=0 (1.54)
On mlItiplie par S a gal che de I'éq[ ation (1.54) et on trol ve
(ﬁ@—iﬂaﬁi +%]1//(F,t)=0 (1.55)
Avec
7 =ﬂ:>(;/”8u+%]1//(7,t)=0 (1.56)

L’Eq (1.56) est 1'éqlation de Dirac covariante dans la représentation de spin avec :
7, =—ifa, =ia,p (1.57)
{}/",}/V}=2g”v,{y”,yv}:OSi,u¢V (1.58)
On pelt trolver [he éqlation analogie a celle de Schrodinger sans olblier de mettre les
[nités nat! relles égales a 1, c.-a-d. qle 7 =c = I et a partir de 1'éq[ ation (1.44) :

—0y(F,0) = (r'y'0, + my" Yy (7,1) (1.59)
Dans cette représentation, Hp s'écrit :
7 D.
Hy=|"¢" b (1.60)
co,p, —mcl

Notons ql& le carré de Hp n'est altre qle la matrice (m’c’ + p’c’)*I, rés[Itant d[fait qle I'on
a imposé a y, de satisfaire I'éqLation (1.39). On va maintenant établir le premier rés1tat de la
théorie de Dirac, a savoir l'apparition natl relle d[Ispin. Il s'agit de montrer ql¢e l'opératel t

(1.61) folrnis le degré de liberté de spin.
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. he h[G 0
S_EZ_E{O &} (16D

La base de l'argument consiste & montrer que le vecteur (Eq. 1.62) exhibe un moment
cinétique puisqu'il incorpore déja le moment cinétique orbital.
J:z+§i:z+5~ (1.62)
Effectivement, il est une constante de mouvement, car le Hamiltonien est celui qui figure au
second membre de 1'équation (1.45). Soit alors,
H, =[cap+V(#)I+pmc’ ] (1.63)
Le terme de 1'énergie potentielle est proportionnel a la matrice identité /; il commute donc

avec les matrices ¢, [ et a symétrie sphérique avec L . Il en résulte :

[J.H, |=|J.cap+pmc ] (1.64)
1 ool
L:{O 1}(r/\p) (1.65)

1.4.4. Equation de Dirac dans un champ électromagnétique

Le passage de I'équation de Dirac a une particule libre vers la particule chargée dans
un champ électromagnétique (&, B) se fait par les substitutions suivantes :

ihd, — iho, —eU
(1.66)

—ih0, — —ih0, —e4,

Ou A4; et U sont le potentiel vecteur et le potentiel ¢lectrique du champ
¢lectromagnétique, respectivement. Le quadrivecteur énergie impulsion est remplacé par le
quadrivecteur quantité de mouvement sous la forme suivante :

T, =Pﬂ —eAﬂ (1.67)
Ou 4, est le quadrivecteur potentiel vecteur, I'équation (1.44) devient dans ces conditions :
(ih0, — eU)y (7, 1) = [c&( p—ed)- ﬁmcz}y/(f,z) (1.68)
L'Hamiltonien de Dirac devient donc :
HD:c&(ﬁ—e;I)—ﬂmcz-i—eU (1.69)
De la méme manic¢re pour la particule libre dans la représentation spin-position, nous

introduisons les spineurs a deux composantes :

w:(gj avec g“:(glj et ;(:(le (1.70)
V4 ¢ X
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On obtient un systéme d'équations couplées :

{ihag = c&(ﬁ—e%);(+ (mc* +eU), .
ihd, y = ca(p—ed)S +(eU—mc’)y

Alors, la théorie relativiste de Dirac contient en soi le spin électronique [48]. En outre, elle
fournit la valeur du facteur gyromagnétique g. = 2. A la limite non relativiste, le Hamiltonien

de particule libre en présence d’un champ magnétique sera donné par I’équation

H_. L poet)- S Bieu (1.72)
2 2m

Et il est appelé « Hamiltonien de Pauli », le couplage magnétique est ~ £ 5B etil fait ressortir
m

e . €5 .
le moment magnétique zi =— S, soit
m

ﬁ=2%§<—>g0=2 (1.73)

1.5. Résolution de I’équation de Kohn-Sham

A ce niveau, plusieurs méthodes et fonctionnelles de la densité sont employées pour la
résolution de I’équation de Kohn-Sham. On peut citer a titre d’exemple : la LCAO (Linear
Combination of Atomic Orbitals), LMTO (Linear Muffin-Tin Orbitals) et FP-LAPW (Full
Potential-Linear Augmented Plane Waves) [50]. La recherche d’une base qui emploie des
fonctions d’onde en tenant compte de la constance du potentiel cristallin, Slater a stipulé¢ que
la solution de I’équation de Schrodinger est une onde plane. Cependant, la solution est une
fonction radiale pour le cas d’un potentiel sphérique. Cela donne naissance a 1’approximation
Muffin-Tin afin de décrire tout le potentiel du cristal. Selon cette derniére, le systéme se
divise en deux régions : La premiere décrit les sphéres sans recouvrement (de rayon s et de
volume 7) centrées sur les sites atomiques dans lesquelles les solutions radiales de 1’équation
de Schrodinger sont envisagées. La seconde décrit la région interstitielle ou les fonctions

d’ondes, la densité de charge électronique et le potentiel sont développés en série de Fourier.

1.5.1. La méthode Linéaire des Ondes Planes Augmentées (FP-LAPW)

La méthode LAPW est I’une des méthodes les plus répondues a la perfection des calculs
des structures ¢lectroniques. Elle est basée sur la théorie de la DFT pour la paramétrisation du
potentiel d’échange-corrélation dans le cadre de I’approximation LDA ou LSDA et

récemment la GGA qui est aussi valable. Bien que cette méthode trouve son originalité¢ dans
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I’approche Muffin-Tin, le potentiel cristallin peut avoir deux valeurs selon la région qu’on
considere. Elle est construite par une procédure fréquemment appelée « Full Potential». Dans
la MTA, le potentiel cristallin peut avoir la forme :

20 Vi (DY, (r) s r<s

n 1.74
> V(e si r>s (1.74)

-]

Ou les indices /m signifient le moment orbital et le moment du spin, respectivement. Tandis
que l’indice k est le vecteur d’onde, les solutions des équations de Kohn-Sham sont
développées sur cette base par une combinaison linéaire des fonctions d’ondes planes [15,

50].
v,=>.C.é (1.75)

Les coefficients C, sont déterminés par le principe variationnel de Rayleigh-Ritz. La
convergence a la base de cet ensemble est contrélée par le paramétre Cut-off =Rmt*Kmax qui
varie de 5 a 11, ou R,, est le plus petit rayon de la sphére atomique dans la cellule unitaire et
Knax est la magnitude de la plus grande valeur de vecteur K dans 1’équation (1.75)

Zin| A, 4 (s E)+ By i E) Y, () r<s
¢k = 1

n

| (1.76)
— r>s

o

Ou uy(r,E;) est la solution réguliére (a 1’origine) de 1’équation de Schrodinger pour 1’énergie E;
et u(r, E,)est sa dérivée par rapport a I’énergie. Dans 1’espace interstitiel, une expansion en

ondes planes est utilisée ou k, = k + K avec K un vecteur de réseau réciproque. La méthode
ainsi décrite fournit une base suffisamment flexible. Contrairement a la méthode APW, Cette
base servira pour décrire correctement les fonctions propres avec les énergies propres d’un
schéma permettant de les obtenir a travers une simple diagonalisation. Elle assure la
continuité des fonctions d’ondes aupres de la surface des sphéres Muffin-Tin. Elle permet
aussi, avec un seul £; qui figure dans 1’équation (1.76), d’obtenir toutes les bandes de valence
dans un grand intervalle d’énergie. Dans 1’ordre d’augmenter la flexibilit¢ de la base des
fonctions d’ondes utilisées et de rendre possible un processus auto-cohérent des états de
valence et de semi-core, nous proposons d’ajouter dans le cadre des orbitales locales (LO) une
combinaison linéaire de deux fonctions radiales avec deux énergies différentes et une seule
dérivée (k, étant indépendant) [52]. Ici, la méthode FP-LAPW-+LO vient de naitre. Dans ce

cas, I’équation (1.76) a I’intérieur des spheres MT devient :

¢1an = Z[Almul (r, Eu) + B, u(r, E1,1) +Cu (r, Ez,z)] Y, (r) (L.77)

Im
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Les coefficients A;,, B, et Cp, sont déterminés par les conditions que les fonctions ¢LO

doivent étre normalisées et nulles aux limites des spheres MT.

1.5.2. La méthode des Ondes Planes Augmentées (APW)

Sjostedt, Nordstrom et Singh [53] ont montré que la méthode standard de LAPW avec
I’addition d’une contrainte des ondes planes égalent en valeur et convergent a la limite des
sphéres MT n’est pas la maniere la plus effective pour linéariser la méthode APW de Slater. Il
peut étre possible quand on utilise la base standard de APW, mais bien sir le terme u/(7,E) a
une ¢énergie fixe £, dans ’ordre de garder le probléme aux valeurs propres. On peut ajouter les
Orbitales Locales (LO) pour avoir suffisamment de flexibilité variationnelle dans la base des

fonctions radiales. De ce fait, les fonctions ¢ dans la base d’APW peuvent s’écrire :

b =] Ay, (. E) Y, () (1.78)

im

Et dans la nouvelle extension (lo) I’équation (1.78) devient :

b = [ A,u,(r.E, )+ B, i(r,E ) Y, () (1.79)

Im
La nouvelle fonction est indexée par (lo) afin de la distinguer des (LO) figurant dans
I’équation (1.77) et ressemble a 1’ancienne base de LAPW. Mais, les A4;, et B;, ne dépendent
pas de k, et ils sont déterminés par la condition que les (lo) sont normalisés et nulles aux
limites des sphéres MT. Donc nous construisons les fonctions de base enveloppées aux limites
des sphéres MT. Cependant, il est nécessaire d’inclure le terme en surface dans la partie de
I’énergie cinétique dans 1’Hamiltonien. Notez bien que la fonction d’onde totale est
différentielle et homogeéne. Comme il a été montré par Madsen et al [54], la nouvelle méthode
donne des résultats pratiquement identiques aux ceux de LAPW a condition de diminuer les
R*K,u4x. Elle conduit significativement aux sous-ensembles de base et donc le temps de calcul
correspondant est radicalement réduit. Dans un calcul ou les bases de LAPW et APW sont
mixées, différentes valeurs de / peuvent étre utilisées dans le méme atome [54]. En général,
ces orbitales peuvent étre décrits par la méthode APW++lo. Les calculs convergent lentement
pour un nombre d’ondes planes dans le cas des atomes de petites tailles. Le reste sera décrit
par la méthode ordinaire de LAPW. En outre, on peut ajouter les (LO) et les manier avec les
(lo) tout en différenciant leurs énergies. Les états de valence et semi-cores peuvent étre décrits

simultanément.
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1.5.3. La méthode des Orbitales Muffin-Tin Linéarisées

La méthode LMTO (Linear Muffin-Tin Orbitals) est utilisée pour étudier la structure de
bande des systémes aux spins polarisés. Elle consiste a exprimer la fonction d'onde du cristal
comme une combinaison linéaire des orbitales muffin-tin relativistes puis résoudre 1'équation
de Dirac. Les demandes de matériels informatiques destinés pour les calculs de cette méthode
deviennent comparables aux méthodes originales d'APW et de KKR. La situation devient
beaucoup plus simple si nous utilisons les orbitales Muffin-Tin indépendantes de 1'énergie
[55]. Pour commencer, nous considérons une sphere atomique unité de sorte que le potentiel
est sous la forme de I'équation :

{ V(r) r<s
V(r)= (1.80)

V. r>s

MTzéro muffin—tin
La fonction d'onde d'un électron satisfera 1'équation de Schrodinger avec 1'Hamiltonien en

coordonnées sphériques. La fonction d'onde radiale est sous la forme :

u,(r,E) r<s
_ / —1-1
4(,E) = {D,+I+I(EJ+I—DZ[£J ul(r’E)} s (1.81)
20+1 \s 20+1\s

D'aprés 1'hypothése de Wigner-Seitz en 1933 [56], les cellules sont remplacées dans
l'approximation ASA (Atomic Sphere Approximation) par des sphéres de volume équivalent
aux cellules de Wigner-Seitz et les conditions aux limites sont remplacées par celles
spécifiées par les dérivées logarithmiques radiales définies par :

u,(E,s)
u,(E,s)

D,(E)=s (1.82)

Le rayon de la sphere est défini par la condition s:(%f, Qo est le volume de la cellule de

Wigner-Seitz. Les fonctions (1.81) ne sont pas utilisées comme des fonctions de base du
moment que la solution pour » > s contient une fonction d'onde divergente. Par conséquent,
nous écrivons de nouvelles fonctions :

_D+l+1 ¢(s,D)
20+1 ¢ (s,D)¢,(7,0)

-1-1
%(Ej @ (s,D) r>s

¢,(r,D)

¢,(r,D) = (1.83)

Cette expression est obtenue a partir de 1'équation (1.81) en soustrayant la fonction d'onde

D+l +1

divergente
20+1

[ij . Pour r <s, I'expression [ij est remplacée par% et le terme d'énergie £
s N ACH
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est remplacé par la dérivée logarithmique D. Ceci peut toujours étre fait si le nombre de
nceuds de la fonction d'onde est connu. Jusqu'a présent, la fonction (1.83) n'est pas la solution
de 1'équation de Schrodinger a l'intérieur de la sphére atomique. Par conséquent, nous

pouvons l'utiliser pour écrire la fonction de base

$,(r, D) =1'Y,, ()¢, (. D) (1.84)

Pour la simplicité, nous considérons un atome par unité cellulaire dans 1’approximation
(ASA) et nous dérivons la fonction de base. Il est nécessaire d'inclure toutes les queues des
fonctions contribuant dans la sphére centrale venant des positions situées a R, nous écrivons

la fonction d'onde en somme de Bloch

Zh (D)= "¢, (r—R,D) (1.85)

R#0

La contribution venant de vecteur d’onde & positionné en R est :

—1-1
4 (r—R,D)=i'Y, (F+R) F"R‘ 1"—D¢,(r,D) (1.86)
2[+1
En utilisant le théoréme d'additivité [57]
_ -I-1 1"=1+1" "1\ (R —1"-1 r r .
DA | s I c DYy [—] Y [—] 'Y, 1.87
l lm( @ s 7[1”;% Iml'm'l"m (21_1)”(2],_"_1)”( l) s I"m (@ s I I'm (#_) ( )

Pour que cette €quation soit continue et dérivable sur la surface de la sphére, nous devons

effectuer une augmentation, c.-a-d. on utilise% au lieu de (LJ dans I'équation (1.87).
), (s, s
Finalement, nous avons la fonction de base :

[-D P [+1+D 1
¢lm (r’D)_@(S’D)_Z[SIk'm'lm _ﬁ2(2l+1)51'm'1m:|¢l'm'(r’l')

. 2 +15 . (s,1)2(21'+1)
X (rsD) = I-D A\ ) AV 1
DRy 2] sty [_]— .
¢1(S )2l+1|:1 lm(r)[sj ; I'm'lm i lm(rj s 2(2]"‘1‘1) r s
(1.88)
Les S° . sont les constantes de structure définies comme suit :
Sll{m'lm = ZeiERSl'm'lm (R) (1 '89)
R#0
8720+ 20— 'L (R
S, (R)=——— Cooe (=) | = Y. . 1.90
lmlm( ) (21_1)”(21,_1)” pZm:" Iml'm'l"m ( l) s I"m (1@ ( )

Les C

Iml'm'l"m"

.sont les coefficients de Gaunt, tel que :

*

Clml'm'l”m” = J‘Ylm (ﬂz'm'(ﬂdQ (1'91)

Les orbitaux figurants dans I'équation (1.88) sont les orbitales Muffin-Tin. Les fonctions
obtenues peuvent étre utilisées comme des fonctions de base. L'équation de Schrodinger est

remplacée par I'équation de Dirac relativistes, alors la solution cette I'équation est :
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b, (r,E)=1'Z,, ()¢, (r, E) (1.92)
Les Im sont des nombres quantiques simples tandis que ku sont des nombres quantiques

relativistes, et ¢, (r, E) est la matrice de la solution radiale, donc :

(& (r.E)
%(F’E)_(lﬁ(r,E)] (1.93)
La fonction Z, () est la matrice de couplage spin-orbite, tel que :
a_[x@® 0
Z,, ()= 1.94
o500 (1.94)
IAGEDY Cr Y (P) 2 (m) (1.95)

—t1
m=1-

Les coefficients ‘¢, ~ sont de Clebsch-Gordon, Y, () sont les harmoniques sphériques, j

est la valeur propre de I'opérateur moment orbitale total j = /+1/2.

7' =[(1)j,zi {?] (1.96)

Les équations (1.96) sont les spineurs de Pauli. Les fonctions d'ondes radiales sont

normalisées dans la sphére de rayon s tel que :

(# (B (r B)) = [ 7 (&F (r E) + £ (r, E) Y =1 (1.97)
L'analogue relativiste de la dérivée logarithmique pour la fonction d'onde radiale ¢ (r,E)a la
forme :
i (s, E)
D, (E)=s-"——k-1 1.98
T B (1:5%)

Supposant que £ = Vy . = 0 dans la région interstitielle, ici les équations radiales de Dirac

pour un électron libre sont :

(i+ﬂ]¢m ~0

) ‘f N (1.99)
(d—+L]n (r)=cg,(r) =0
r r
Les équations (1.99) ont les solutions suivantes [58]
k
r
g (Dr) U
g (gD ~
¢k(r’D)_(iﬁ(D,r)}_ ; (2k+1) D=k (1.100)

)

Yv | N
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—k-1
: & (D7) [fj
D)= - D=—k-1 _
¢, (r,D) [ifk(D,r)J s ; k (1.101)
0

Et b (r.D) =i'Z,, (P, (r. D)

(1.102)

Généralement, 1'expression utilisée pour les solutions singulieres a 1'origine de 1'équation

(1.100) a la forme :
)"
b (A =D=1'Z, ()| (l+k) (1.103)
es(") ™
s
Et pour les solutions régulicres a 1'origine de I'équation (1.101) :
)
b, (D =i'Z, ()| 2+k) (1.104)
es(5)”
s
Ainsi dans la région interstitielle, la solution de 1'équation de Dirac est continue a la surface,

donc la solution a l'intérieur et I'extérieur de la sphére sera :

g, (D,r) -
i7.(D,r) r<s
$, (. D) =1'Z,, () ® Dti+l lsz(z’) (1.105)
+1+1) ~ _D .
( 2+1 )¢k*'(r’l)+m¢ky(’%—l—1)gk(s,D) r>s

Par analogie avec 1'équation (1.83), nous écrivons les nouvelles fonctions en soustrayant la
fonction d'onde divergente de la solution de 1'équation de Dirac a l'intérieur et I'extérieur de la
sphere Muffin-Tin :

_D+1+1g(s,D) +

<
8,1, D) =1'Z,,,(7) @ ' (f)D i sed R (1.106)
2 P =D (5,D) F>s
Nous utilisons ces fonctions en formant les sommations de Bloch :
24 (r,D)=>" "¢ (r—R,D) (1.107)

De la méme maniére nous augmentons la queue de la fonction, en utilisant le théoréme
généralis¢ de l'additivité [57]

Sk'y'ky (R)

—2(21'+1) (1.108)

i'Z, (A (r =R, ~1-1)=>1"Z,. (I (r,]")
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el 27D w(RY' .
Sep® =Y —mij,:v,”,,%,n,szvm"z"mvvzm(—l)l (:) Yo (BRYC, s (1.109)

Iml'm' " m"

Les C

I"m" " m" Im

sont aussi les coefficients de Gaunt. Maintenant, nous effectuons l'extension par

analogie avec le cas non-relativiste. Ceci est fait pour obtenir 1'expression exacte des orbitales

Muffin-Tin relativistes a l'intérieur de la sphere centrale.

I3 0 mT _D-1 i . N 1 3 D+1+1
2,0-D) =12, (W (. D) =T — (S,D)%;z NG A )7g,{(s,l')[ T 1)](S*'*"’<" S 2(21+1)j (1.110)
Ici,
Sk'y'ky = ZeikRSkv#'ky (R) = Z C/{,Zl'an,%,nzSﬁw#'*m,/wﬂfmcl,yfm,%,m (1 * 1 1 1)
R<0 m:i% - -
Les S}, sont les constantes de structure. Maintenant si on veut en décrire avec plus de détails

la méthode LMTO (Linear Muffin-Tin Orbitals), on utilise les orbitales (1.88) avec leurs
analogues relativistes (1.110) comme fonction d'essai dans la méthode variationnelle de Ritz.
Cela est entreprit pour trouver la combinaison linéaire des orbitales Muffin-Tin. Elle conduit
a:

det Klﬁm- (r-R))

H—E‘;(,’fm,(r—R,')>‘:0 (1.112)

Pour la méthode LMTO-ASA, les fonctions de base (les orbitales Muffin-Tin sont
indépendantes de 1'énergie) sont choisies correctement. Alors, les intégrales multi centrées

sont facilement calculables a partir des matrices correspondantes.

1. La fonction d'onde de l'électron de valence dans le cristal

sz . . i
Supposons que I’énergie £ est la valeur propre qui correspond au vecteur propreC;,

Im
obtenue par la résolution de 1'équation séculaire. Ceci est fait par 1’'usage des matrices
Hamiltonien et de recouvrement du probléme aux valeurs propres de la LMTO. La fonction

d'onde de I'électron de valence peut étre écrite comme :

v, (N =2Ci7,(r.D,) (1.113)

Im

En outre [28],
V()= 2 7lh (1) + O ()] (1.114)

La représentation de la fonction d'onde radiale de base est déterminée par le développement
en série de Taylor au voisinage d'un point arbitraire £,[59] et limitons nous au terme linéaire.
D’ou,

(1.115)

Tm I'm'

jk _ vk -1 k Jjk jk k Jjk
ﬂ.lrn - Cl'm' + a)l (I)Z Eml'm'cl'm' et Q) = ZT;ml'm'C
I'm'

I'm'
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Les expressions de la fonction d'onde sont exactes [55] dans le terme (E — E,), quand le
vecteur propre C/*et 1'énergie propre correspondante E, sont déterminés dans (E — E,)’.
Pour pouvoir écrire v, (E,,r) également a l'intérieur de (E —FE,)’, on peut substituer @, (r,=1=1)
dans 1'équation (1.113) par les orbitales Muffin-Tin dépendantes de 1'énergie exacte, (voir
1.88).
Il. La matrice densité

Si les calculs de SP-LMTO (Spin Polarized LMTO) sont performants, la solution radiale
de I'équation de Schrodinger a l'intérieur de la sphere prend un indice supplémentaire de spin,
tel que :

Bo (1) = 1, ()i'Y,, (P 2, (1.116)

Ou yeest la fonction propre de 'opérateur de spin correspondant au projecteur de spin o.
Substituant le développement de la fonction d'onde de la LMTO (Eq. 1.114) dans la définition
de la densité de charge €lectronique, on aura :

*]];

(1.117)

P =X FED|w" D)y ()] = 2 f(E,

Ou f(E) est la fonction de Fermi, on peut écrire les éléments de la matrice densité de spin

comme :

P ()= T NE) T 1Y o Y, ()| 70 () 4 Dty (1) || Tt () + Qi () | (1.118)

Iml'm'
Les ¢léments de la matrice densité de spin sont pris a partir de la projection de la fonction

d'onde sur le sous espace Y, et I’équation (1.118) devient :
p/mo',/'m'o-'(r) = Zf‘(Ejk)I:ﬂ.lmo' vlo— (r)+(27mo' vlo-(r):“:ﬂ./ m'c' vl o' (7‘)+q m'c' 'v/ o' (r):l (1'1 19)
Jk
Habituellement, la matrice est diagonale en indice de spin. Cependant, les éléments non
diagonaux apparaissent si on tient compte de couplage spin-orbite dans I'Hamiltonien, ou des

structures magnétiques non-colinéaires sont considérées. Par 1’utilisation de I'Eq (1.114),

'équation (1.119) peut étre réécrite sous la forme :
v Wy Ju

La variation de 7,,,,..par rapport & y'* est :

y ><t//’k

Mo 1'm' o _Zf(E/k)(< Uy u, Y, ;(o> <¢1> < Y, X Y, ;(o>) (1.120)

57717110'1 m'c' |:
Sy

uvl},lm'la'>< vl ]mZo-| <¢]> vl Im Za >< vl}]lmZa ﬂl// (1121)
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1.5.4 La méthode Spin Polarized Relativistic-LMTO

Cette approche est la plus utilisée pour traiter simultanément I'effet de champ
magnétique et l'effet relativiste sur les électrons du solide. Elle est basée sur un schéma
proposé par MacDonal et Vosko [60]. Dans cette approximation, 1'équation de Dirac pour un

potentiel dépendant de spin a la forme de I’Eq (1.72) :
H,_ :%(ﬁ—eﬁ)—%ig(r)jLeU
Le champ magnétique dans cette équation est qualifié¢ d’effectif et peut étre écrit sous la
forme :
B(r) =, [ B, (r)+ B, ()] (1.122)
Ici, B..est le champ magnétique externe et 'indice xc souscrit rapporte le potentiel d'échange

corrélation

o
—F .
E [pn] (1.123)

)= E[pm)B -
Ou p(r) et m(r) sont la densité électronique et la densité magnétique, respectivement.

La solution au probléme de structure de bande aux spins polarisés peut étre obtenue en
arrangeant les R-MTO par l'utilisation des solutions appropriées a 1'équation de Dirac. Les
méthodes purement relativistes aux spins polarisés LMTO (SPR-RLMTO) ont été
développées par H. Ebert [61], Solovyev et al [62] et Krasovskii [63]. Feder et al [64],
Strange et al [65], et également Cortona et al [66] ont montré que le potentiel dépendant de

spin dans I'équation de Dirac résulte dans un ensemble de nombre infini d'équations couplées

pour les fonctions radiales. Habituellement, I'approximation consiste a négliger le couplage

spin-orbite de l'ordre de (ij(lj[@} entre les états, dont A/=+2et Aj=+1de sorte que

C’Z r r
l'ensemble infini se décompose en un ensemble de quatre (pour|u|</+1) ou de deux (pour
|u|=1+1) équations couplées pour chaque /,. Par conséquent, la solution de I'équation aux

valeurs propres de Dirac a l'intérieur de la sphere atomique est choisie comme :

w(E,r) =Y. clol(E,r) (1.124)

Isy n=1,2

Ou la solution partielle prend la forme :

o (e EN )
PED = (ifz;q(E,r) ;afzs,,,(ﬂ] (1.125)

L'expression de la fonction d'onde avec une dérivée logarithmique arbitraire D a la forme [63 ]
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#,(D.r) =Y [ al (D)} (E,.r)+ b (D)@} (E,.r) | (1.126)

Les fonctions ¢, (D,r) sont maintenant trouvées en faisant sortir des combinaisons linéaires
des solutions ¢/ (E,,r) et leurs premicres dérivées par rapport a 1'énergie ¢ (E,,r) avec la

solution de Neumann p;,(r) pour D = —/—1 et la solution de Bessel j,(r) pour D = +I,

respectivement.
1.6.Convergence et stabilité

Dans une équation discrete, il faut s’assurer que la solution approchée converge vers la
solution exacte lorsque les parametres de discrétisation (le pas du temps Az et le pas d’espace
Ar) tendent vers zéro indépendamment. Les équations dans le cadre de cette thése dépendent
du temps. La discrétisation s’applique pour calculer les solutions de fagon itérative. Les
calculs s'effectuent avec une précision finie, et donc ils sont sujet a des erreurs
d'approximations. Lors d'un calcul itératif, ces erreurs peuvent étre amplifiées par le schéma
numérique. Mais, ce schéma doit étre stable au sens de Von-Neumann.

Soit le potentiel d'entrée V,.,(r) & la (n+1)*™ itération & partir de la densité de sortie

ieme

p(ryde la (n)™" itération. Théoriquement, la convergence est obtenue lorsque le potentiel

Va+1(r) conduit a une densité p (r) = p,(r) . Ou,

o (ry=a,pl(rN+0-a,)p(r) (1.127)

o, est le facteur de mixage. Il varie entre zéro et un selon le probléme traité.
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Chapitre 11 :

Effet Kerr magneéto-
optique dans les métaux

de transition

Les effets magnéto-optiques s’'imposent désormais
dans un grand nombre de domaines, a savoir: les
télécommunications, les capteurs et le stockage des
données informatiques. L effet Kerr est découvert, il y a
plus d’un siecle. Mais, il y a que peu de temps qu’il est
devenu un sujet de large discussion dans le domaine de
caractérisation des matériaux magnétiques. De nouveaux
enjeux se présentent maintenant, comme pour étudier les
comportements du courant polarisé en spin. L’intérét
marqué a suscité une compréhension approfondie de
[’interaction rayonnement-matiere.
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2.1. Introduction

L'effet Kerr magnéto-optique a été¢ découvert par John Kerr en 1875 [46], 30 ans apres la
découverte de l'effet Faraday [45]. Il avait observé que l'onde polarisée linéairement se
transforme en une onde polarisée elliptiquement lors de la réflexion sur un matériau
magnétique et que le plan de polarisation tourne d'un angle & qu'on appelle la rotation Kerr
[67]. En effet, une polarisation rectiligne peut toujours étre décomposée en deux polarisations
circulaires tournant en sens contraire l'une de l'autre. Les mécanismes microscopiques a
l'origine de l'interaction entre la lumicre et les moments magnétiques de la matiere sont bien
complexes, une interprétation quantique plus rigoureuse s'appuie sur la modification des
niveaux d'énergie avec le champ magnétique (effet Zeeman). L'effet Kerr ne peut étre
expliqué que lorsqu’on tient compte du couplage spin-orbite et des effets relativistes. Seuls les
matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques ont une réponse importante a l'effet Kerr, car
ils possédent une aimantation spontanée non nulle. En spectroscopie magnéto-optique de la
lumicre polarisée linéairement, on distingue deux modes propres s et p dans lesquelles le
vecteur champ é€lectrique est orienté, respectivement perpendiculairement ou paralléelement au
plan d'incidence. Par conséquent, les quantités magnéto-optiques dépendent de 1’état de
polarisation s ou p de la lumiére incidente [68-69]. Selon l'orientation de l'aimantation par
rapport a la surface de réflexion et de vecteur d'onde de la lumiére, on distingue trois
configurations possibles pour l'effet Kerr magnéto-optique, a savoir I’effet Kerr polaire,

longitudinal et transversal.
La variété¢ des propriétés magnétiques des films minces par rapport a leur état
« massif » provient de son caractére quasi-bidimensionnel conjugué aux effets de surface et
d'interface. Ces derniers correspondent a une rupture de symétrie dans le réseau cristallin du
matériau. Ces états quantiques du cristal infini ne sont plus les états propres du cristal semi-
infini et des modifications importantes de la structure €électronique sont a prévoir. Cela peut
étre considéré comme conséquence des effets du confinement spatial des fonctions d'ondes
¢lectroniques. Par ailleurs, la nature de l'interface influence 1'hybridation des orbitales
¢lectroniques du métal magnétique avec celles du matériau non magnétique en contact. Ces
effets sont a l'origine de la modification éventuelle des interactions entre spins dans le
matériau. D'autres phénomenes peuvent aussi modifier considérablement les propriétés
magnétiques des films minces, par exemple: la réduction de symétriec due a l'ordre

magnétique [70-71], le désaccord de maille entre les métaux en contact (mismatch) et par
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ailleurs, la rugosité des interfaces et parfois la formation d'un alliage peuvent aussi influencer

les propriétés d'anisotropie magnétique.

-7

[

w 1

Figure. 2.1 : Illustration de deux effets magnéto-optiques quand une lumiere incidente est polarisée linéairement
et elle sera polarisée elliptiquement par réflexion de la surface d’un film magnétique (effet Kerr), ou par

transmission (effet Faraday) [72].
2.2. La théorie classique du tenseur de la conductivité

Pour comprendre les phénomeénes de 'optique et de la magnéto-optique, des ondes
¢lectromagnétiques classiques sous la vision de Maxwell sont adoptées. L'interaction de deux
ondes électromagnétiques circulairement polarisées avec un matériau magnétique explique
bien les effets magnéto-optiques, mais elle n'explique pas pourquoi les interactions sont
différentes dans différents matériaux. Pour comprendre l'origine des différentes interactions,
un appel a la théorie quantique est primordial.

Dans le cas d'un métal ayant une densité p(r) d'électrons libres, on suppose dans
l'approche classique que I'¢lectron est soumis a la force électrique —eE due au champ de
l'onde, a la force magnétique due a un champ statique externe H et a une force de frottement

proportionnelle a sa vitesse :
Fo=ii=-2% 2.1)

En négligeant la force magnétique due au champ magnétique de l'onde, I'équation du
mouvement s'écrit :

d_zi: _ m dr = dar = (22)

j:—p(r)ed— (2.3)
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Et donc, il est solution de (I'Eq. 2.2):

md—Jz—ﬂj—p(r)ezE"—ej AH
dt T

2.4)
On considére que 1'onde électromagnétique incidente est plane et harmonique £ = E,¢' . Le
terme de phase spatiale est négligeable, car la longueur d'onde est trés grande devant les
dimensions atomiques. En choisissant que A soit dirigé suivant oz et.J = J,¢“ ", on obtient en

régime permanent les équations suivantes :

ijX (la) - _;) - eI—[jOy = _p(r)ezEO)c
eHjy, + ij.v (io— % = —p(r)eony (25)
mjo. (i —=7) = —p(r)e’E,,

Dans ces équations, nous avons considéré que le

métal est un conducteur parfait (¢ =1),

caractérisé par une perméabilité magnétique €gale a celle du vide. La résolution des équations

précédentes conduit a :

Jox 1 N2, 22

O .
- ia)r)g o [(1 —iwr)E,, — a)cz'EOy]

. O .
-]Oy = (l_l'an-)—g_i_a)?z-z[a)cron +(1—la)T)E0y:| (26)
. o,
= E
Joz (—iw7) 0z

L’équation (2.6) donne directement le tenseur de conductivité dans le métal. On veut faire

apparaitre dans cette équation la conductivité statiqueo,-20¢7 et la fréquence cyclotron
m

o, =L . Le tenseur de conductivité effectif est définit comme :

m

Sy =6 +50 2.7)
En appliquant 1'équation (2.7), on trouve le tenseur de conductivité comme suit :
e
. +ip(r)e“z' (l-iwr) . prer m 0
0 om  (1-iot)’ + o't om  (1-iot) + o't
eBr
p(r)e’r m p(r)e’r (1-iwr)
= 1 + 5 0 2.

Sa om (1-iwor) +a)fz'2 ot om (1-ior) +w’r ( 8)

0 0 JRY-(a S

0 om (1-iwr)

Si on suppose que wr>1; ce qui est en général vrai pour les fréquences optiques, (3.8)

devient
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© e o’
Co =| —iee——"— 50[1_ £ j 0 (29)

a)l
0 0 50{1 f;j
pe

Ou l'on a noté la fréquence de plasmao, =,/%, ceci définit donc une constante de

conductivité et un indice complexe pour un métal. En outre, si on remarque que la fréquence
cyclotron est également petite devant les fréquences optiques, on voit que les parties
diagonales du tenseur de conductivité sont de signes opposés. La forme de 1'équation (2.9) est
utile si le champ A est un champ appliqué. Mais, il aura la méme forme dans un métal

magnétique en remplacant A par M . On utilisera dans la suite les tenseurs simplifiés (en

prenant l'axe z suivant la direction de 1’aimantation A ) suivants :

En &y 0 £ kM 0
0 = g -, &, 0 |=|-ikM & 0 (2.10)
0 0 &, 0 0 &,
Et
He 00
lu = ,UO 0 luxx 0 (2 1 1)
0 0

Remarquons qu'on a écrit dans 1'équation (2.11) une forme diagonale du tenseur de
perméabilité magnétique. Cette forme sera plus compliquée, si on tient compte des éléments
non-diagonaux tout comme le tenseur de conductivité. La forme choisie est plus rigoureuse,
mais elle alourdit les calculs. Dans I'équation (3.10), M est la valeur absolue de 1'aimantation
qui est proportionnelle au champ appliqué.

Bien évidemment, l'aimantation meéne a une anisotropie magnétique pour le tenseur de

conductivité £ (w). En outre, la symétrie du systeme dépend de l'orientation de 1'aimantation,

c.-a-d. l'anisotropie induite par magnétisation est anisotrope. Et si I'on pouvait éliminer le
couplage spin-orbite pour un systéme aux spins polarisés, ses propriétés ne dépendraient plus
de l'orientation de I'aimantation. Pour cette raison, sa symétrie serait celle de I'état
paramagnétique correspondant. Ainsi, l'aimantation et le couplage spin-orbite réduisent la
symétrie comparée au cas paramagnétique. Cependant, les conséquences de la symétrie
réduite sur le magnétisme des films minces sont toujours observables. L'existence de tous les

phénomenes magnéto-optiques peuvent étre expliqués par la forme du tenseur de conductivité
¢ .
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Pour un systéme cubique, la situation est assimilée au cas de I'équation (3.10) si¢,, =—¢,,
. On suppose que M est selon la direction [001], la différence dans les éléments diagonaux de
¢ provoquent l'anisotropie spontanée de magnétorésistance (SMA) dans la limite ouw tend
vers 0. En d'autre part, la présence des éléments non-diagonaux cause la résistivité anormale

de Hall (AHR). Pour les fréquences finies, les éléments non-diagonaux de ¢ sont responsables
de l'effet Kerr magnéto-optique (MOKE) dans le domaine du visible aussi bien dans le
domaine des rayons X [73-74].

2.3. Le champ électromagnétique dans le solide

Un petit rappel des équations de Maxwell dans le vide peut mieux éclaircir 1’approche

classique et donc :

divE =2 (2.12)
80
divB =0 (2.13)
L1 (2.14)
ot
r6tB :ﬂoj+goﬂoaa—’f (2.15)

Ou E est le vecteur champ électrique, p et la densité de charge, ¢, est la permittivité du vide,
B est le vecteur d'induction magnétique, ugest la perméabilité magnétique et ; est le vecteur

de densité de courant. Les équations de (2.12) a (2.15) portent le nom d'équation de Maxwell
proposées pour la premicre fois par J-C. Maxwell dans une série de publications s'étalant de
1856 a 1864 [75], elles doivent étre considérées comme le fondement de I'électromagnétisme

et elles sont vérifiées par leurs conséquences. Parmi ces conséquences, elle figure la
. s . . . -1
propagation de la lumiére dans le vide a une vitesse c =(&,u) .

La vérification de cette prédiction est une preuve quasi directe et elle peut étre rendue

trés précise de la validité de ces équations. L'apport le plus général de Maxwell est sans doute
le terme go%’fqui a la méme dimension que le vecteur j et il porte le nom de courant de
déplacement. Il joue un rdle indispensable pour assurer la conservation de la charge et pour
aboutir aux phénomenes de propagation [75-78]. Les équations de Maxwell sont complétées
par la loi de force de Lorentz donnant l'action de champ électromagnétique, alors [75]

[, =q(E+V AB) (2.16)
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Avec g est la charge de la particule, v sa vitesse dans le référentiel considéré. Dans le
domaine macroscopique, les équations de Maxwell n'ont jamais été mises en défaut. Dans le
domaine atomique, il faut les interpréter dans le formalisme de 1'¢lectrodynamique quantique
pour tenir compte de la quantification de champ électromagnétique [49,79-81]. Les équations

de Maxwell dans le milieu prennent une nouvelle forme :

divD = p (2.17)
divil =0 (2.18)
515 — —gu O __ bt O 2.19
rotD = —¢gu Py R ( . )
o =+ 22 (2.20)

L'étude des milieux matériels conduit a introduire deux nouveaux vecteurs D et H . Pour les
décrire, on utilise la définition du tenseur de perméabilité et la loi d'Ohm, alors :

D=¢E =¢,¢,E (2.21)

B=pH =pu,u H=H+4zM (2.22)

Avec ¢, et u sont la permittivité relative et la perméabilité relative du matériau considéré,

respectivement.
J=cE (2.23)
Les vecteurs Det H sont liés & E et B par des relations constructives qui dépendent du milieu
¢tudié et que l'on peut atteindre soit expérimentalement, soit a I'aide d'un modele plus ou
moins développé du milieu en question [75-77, 81-82]. Les équations (2.21 a 2.23) appelées
équations du matériau. Elles complétent les équations de Maxwell et elles introduisent les
propriétés spécifiques du matériau considéré a travers la conductivité électrique o, la
permittivité ¢ et la perméabilité magnétique u.
Maintenant, la propagation de la lumiere dans le matériau peut étre déterminée en
fonction des ondes planes monochromatiques, soit :
E=Ee"™™ et H=Hye" ™™ (2.24)
Qui ont I'avantage d'étre facilement dérivables et dans ce cas, on a :

Voiket 2o
ot

Pour cela, les deux dernieres équations de Maxwell dans un milieu peuvent s'écrire de cette
facon :

K AE = oull (2.25)
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ik NH = 0E —iolE =~ , E (2.26)

Avec
Cp=C—i2 (2.27)

(o est le tenseur de conductivité figurant dans I'équation (2.9). A présent, I'équation de
propagation de la lumiére dans le matériau peut €tre écrite dans ces conditions:

rot(rotd) = grad(divA) — Ad (2.28)
A est un potentiel vecteur. On déduit des équations de Maxwell les équations de propagation

de champ électrique D et de champ magnétique # , tel que :
ro1(rotD) = —":"—ﬁ‘*ﬁ (rotH) (2.29)
c” Ot

Et donc,
- eu 0D su
AD_ r T — r r - 2.30
¢t or kot ( )
De méme pour le champ magnétique H
-

ai Gt CH o (2.31)
c- Ot

Les expressions (2.30) et (2.31) sont les équations de mouvement de champ électrique D et de
champ magnétique A , respectivement.

Les propriétés optiques du solide (indice de réfraction, coefficient d’absorption,
coefficient de réflexion) peuvent étre obtenues a partir du tenseur dié¢lectrique. L’équation

(2.21) peut étre réécrite sous forme tensorielle comme suit :

DX gxx ((;XV gXZ EX
D |=|¢, ¢, . |E, (2.32)
D z gzx zy zz E z

Les ¢éléments du tenseur diélectrique sont symétriques ¢, = ¢, . Dans un cristal optiquement
isotrope avec une symétrie cubique, les ¢léments diagonaux du tenseur diélectrique sont

identiques ¢, =¢,, =¢_. et les €léments non-diagonaux ¢, sont €égaux a z¢ro. Des cristaux uni-

axiaux, au sens de l’optique (aux symétries hexagonal, tétragonal et trigonal), ont des
composantes diagonales zz différentes par rapport aux composantes xx et yy, tel que:

£, =¢, #¢.. Contrairement aux cristaux bi-axiaux (orthorhombique, monoclinique et
triclinique), ils ont des composantes diagonales différentes ¢, # ¢, #¢_[81, 83].

Dans la géométrie polaire de I’effet Kerr magnéto-optique, le champ magnétique est

appliqué parallelement au plan d’incidence de la lumicre et la rotation Kerr est plus
42




importante que dans d’autre géométrie. Le tenseur di¢lectrique dans une symétrie cubique a la
forme de I’équation (2.10) [84]. Dans ce cas, les ¢léments diagonaux du tenseur diélectrique
sont des fonctions paires du champ magnétique appliqué et les éléments non-diagonaux sont
des fonctions impaires. Les €léments ¢, sont des nombre complexes, tel que :
&; =& +ig,,;, avec (i, j =X,,2) (2.33)
La composante & _(0) ne dépende pas du champ magnétique appliqué. La composante
e.(H)=¢,(0)+A(H*)a un terme supplémentaire au second ordre en champ magnétique
externe, et il est légeérement différent des composantes en xx dans des conditions
expérimentales normales de la magnéto-optique [84-86]. Le terme non-diagonal ¢, (H) est en
premier ordre en champ magnétique.
Dans les calculs des effets magnéto-optiques, le tenseur de conductivité complexe

o, =0, +i0,; est trés utilisé. Sa relation avec le tenseur diélectrique est obtenue a partir des

équations de Maxwell et la loi d’Ohm (Eq. 2.23).

_ UsiGie i
=+ ous =] SHE=)) (2.34)
Y e Y Yo0si (i)

Pour une symétrie cubique si le champ H est selon I’axe z, le tenseur de conductivité a la

forme suivante :

O xy 0
o=|-0, o, 0 (2.35)
0 0 o

2.4. Les vecteurs et les matrices de Jones pour décrire la lumiére polarisée
Le formalisme de Jones est un formalisme matriciel permettant de décrire I'état de
polarisation d'une onde électromagnétique et son évolution a travers un systéme optique. Soit
une onde plane monochromatique complétement polarisée se propage selon la direction de z,

i(kz—ct

elle peut étre décrite par un vecteur champ électrique £ = Ee' ™, avec E, =E,i +E,j . Un état

polarisé se représente simplement par un vecteur de Jones en ¢liminant des termes

exponentiels communs dans les composants de x et de y du vecteur de champ ¢électrique [87-

88]
L [E] ||E" e ,
b= E, - |E<o>|ei<—ror+¢y> (2.36)
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Cependant, les paramétres les plus utiles pour décrire 1'état de polarisation sont les

différences de phase ¢, -4, et le rapport

E
ElO)

0)
x
y

de référence d'intensité et de phase, on note :

[Ex (t)] — E(O)ei(_(0t+¢x) [VCJ
E,@) v,

Ou le vecteur de Jones est défini pary-yi+v,j. Dans le tableau suivant on trouve certains

exemples de vecteurs de Jones :

Tableau. 2.1 : Exemples de vecteurs de Jones normés.

. Habituellement, on choisit donc un point qui sert

(2.37)

Vecteur de Jones

Notation sous forme d'un

Polarisation correspondant ket Représentation
E,
1
Rectiligne selon I'axe x ( OJ |H > +E.\
E,
0
Rectiligne selon I'axe y [1 j |T > e
Rectiligne selon un axe a 1 (1 1 E,
_ D)=—(|H)+|T
45° par rapport a I'axe x ﬁ[lj | ) V2 (l ) | >) 7LE
E,
. . . 1 (1 1 .
Circulaire droite (RCP) i |R)= ﬁﬂ H)—i|T >) 3
E,
) . 1 (1 1 .
Circulaire gauche (LCP) NIt |R)= ﬁﬂ H)+il T>) %

En outre, il existe les matrices de 2x2 de Jones, elles sont utilisées pour décrire les

¢léments optiques. Pour un polariseur linéaire avec des axes de polarisation selon la direction

x ou y, la matrice de Jones est

1 0 0 0
P = et P =
1o 0 710 1

Et si I’axe de polarisation est a un angle  par rapport a 1’axe x, donc :

P cos’ 0
sin #cos

sin@cos @
sin’ @

(2.38)

(2.39)

Pour un polariseur circulaire droit ou gauche, la matrice de Jones est définie comme suit :

PO L O
R L [T

(2.40)
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En générale, la matrice de Jones sera appliquée sur un état de polarisation pour donner un
nouvel état comme suit :

&= My, (2.41)

2.5.Explication macroscopique de l'effet magnéto-optique

Une lumicre lin€airement polarisée arrive en incidence directe sur la surface d’un

matériau magnétique, elle peut étre décomposée en deux polarisations circulaires

indépendantes. Une lumiére linéairement polarisée selon ’axe x peut étre décrite par le

vecteur de Jones si le champ électrique a une seule composante suivant I’axe des x, il peut étre

écrit comme

E-E, R}:%(E +E)=%[%[I_J+%ED (2.42)

L’effet Faraday résulte de [D’interaction de deux ondes différentes polarisées
circulairement droite et gauche par transmission d’un matériau magnétique. L’amplitude

complexe de I’onde résultante apres transmission de 1’échantillon d’épaisseur /j est :

(katk_)lg
E. = E, 1. o 1 ok | = E,e a 1‘ o 7 1 e | Eoe’“*”’“% c.os%
2\ | =i i 2 —i i sin4

(2.43)

Avec k.=n+w/c, le changement de phase apres transmission est :

(7, —i )ol, 2x(d,—i)l,

~ (2.44)

A=

o

Ou 7, =n, +ik, est I'indice de réfraction complexe pour la lumiére polarisée droite (+) et

gauche (-) et A est la longueur d’onde de la lumicre dans le vide. La rotation Faraday est

définie comme une rotation de grand axe de polarisation

oAl ly (7, =) _al,
0. —R{E} = RG{T} —E(m -n) (2.45)

L’effet Faraday se produit dans les matériaux transparents comme les oxydes des métaux de
transitions. L’ellipticité est définie comme le rapport de petit axe sur le grand axe de Iellipse,

avec I’approximation de la faible absorption on a :
€ = tanh(lm[éD = tanh (a)_lo (k, - k)j ~ w—lo(k+ -k) (2.46)
2 2c 2c

Quand la lumiére est réfléchie de la surface de métal, son état de polarisation change de
sens c.-a-d. La polarisation circulaire droite change en polarisation circulaire gauche et vice
versa [72].Les interactions de la matiere avec la lumicre polarisée circulairement sont

différentes et elles peuvent étre décrites par les vecteurs de Jones comme :
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(7 +7) }: . (_;r) FU) } (2.47)

- 1 1 7,
Eaut :i{f+|::|+f|: :|):ﬂ|: . .
2 i —i 2 (r+—r7)1 L

Ou 7 est le coefficient de réflexion complexe de Fresnel polt la Il imiére polarisée droite et

galche et il est défini comme slit :

) Eaut
P, = et === 2.48
r,=r.e E;” ( )

Le champ électriql e réfléchi avait [he composante selon y non nllle. Dans ce cas, la
Ilmiére incidente est polarisée linéairement et elle sera polarisée elliptiqlement apres
réflexion. Le grand axe de I’ellipse est toliné d’[h angle 6. Polt I’approximation des petits
angles de rotation Kerr, la composante y de champ électriql e est directement liée a I’effet

Kerr.

_ I-tan(ey) o2 (2.49)

r
7. l+tan(ey)

Par 1’[tilisation de 1’éq[ation (2.49), on voit ql e la composante y contribl e a 1’effet Kerr et

donc :
(7-7). .
~——Li~ 0, +ie, (2.50)
(7. +7)
La s(bstit[tion d[]coefficient de Fresnel 7 avec I’indice de réfraction complexe 7, =n, +ik,
donne :
- -1
}7+ = }"+eAi = ’fi ! = \/g (2.51)
T i+l e, +1

Et on pelt trolver [he relation entre I’angle complexe de Kerr ¢4, =46, +ic, et les constantes

diélectrigles [89]

€y
b =—m (2.52)

D’apres 1’éqlation (2.34), I’angle complexe de Kerr pelt étre exprimé en fonction de la
condl ctivité :
O

b =——F— (2.53)

o J1+¥# o

Cela pelt étre résol[Ipolt obtenir la rotation Kerr et 1’ellipticité en fonction des ¢léments non-
diagonal x d[ Itenselt de cond! ctivité et les constantes optiql es (indice de réfraction, etc.),

B 4_;;Balxy + 4o, B 4_;;Aam, - Bo,,, (2.54)

0 -
o A+B “x A + B
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5 ) o |i, - |<,.i, Les coefficients 4 et B sont en fonction des éléments
diagonaux et de I’indice de réfraction complexe, tel que :

A= 4—ﬂ(naw ~ko, . )=n’-3nk’ —n, (2.55)
o

B= 4—”(;10“,‘_ +ko,, )= -k +3n’k —k (2.56)
9

Les ¢léments non-diagonaux doivent étre considérables dans un large effet Kerr. Cependant,
les petites valeurs des coefficients 4 et B rendent I’effet Kerr plus important. Feil et al. [90]
étudient 1’augmentation de I’effet Kerr par la résonance plasma, en conséquent, la petite
valeur du dénominateur dans I’équation (2.52) provoque des pics dans les rotations Kerr. La

condition de la résonance plasma est ¢ =1let elle satisfit la condition du minimum de
réflexion si#~0,

Ve -1 2.57)

g, +1

7=

2.6. La théorie microscopique classique

En outre, la théorie microscopique classique montre que le tenseur de conductivité 5, est

devis¢ en deux parties, a savoir les transitions intrabandes et interbandes. Les transitions
intrabandes se produisent dans la méme bande d’énergie ou I’impulsion de I’¢électron n’est pas
conservée. Les transitions interbandes sont des transitions d’un état occupé vers un état
inoccupé. Le tenseur de conductivité est la somme de deux contributions, a savoir :
G () = 51" () + 6" () (2.58)
Nous pouvons aisément penser a la contribution intrabande par le modele classique de
Drude. Dans ce mod¢le, Drude considere les métaux comme des gaz classiques d'électrons
exécutant des mouvements diffusifs [59, 91-92]. La raison principale de ce modele est
l'existence d'un temps de relaxation moyen t qui régit la relaxation du systéme a 1'équilibre.
Pour les transitions optiques et a partir de la réponse linéaire de Kubo-GreenWood, la
conductivité contient une double somme sur toutes les bandes d'énergies. Ce qui est
naturellement la séparation entre la contribution interbande responsable de I'électrodynamique
lorsque n # n’ et la contribution intrabande lorsque n = n’, et donc l'expression de la
conductivité s'écrit sous forme de 1’équation (2.58). Elles ont un terme supplémentaire en

(w;)dans le modéle d’¢électron libre. Les valeurs exactes des parameétres utilisés dans le

modele de Lorentz-Drude sont obtenues par le fit des courbes expérimentales. Tandis que, les

transitions intrabandes apparaissent typiquement dans le cas des basses fréquences. Les
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transitions interbandes peuvent étre expliquées par le modele classique de Lorentz ou par le

modele quantique dii @ Sommerfeld. Dans ce dernier, les termes au carré de la fréquence

2 2 A 4 . .
plasma sont calculés comme »? 54&25(6 -E,)M,,| , ou Er est I'énergie de Fermi et Q est le
P th = af F aff 2

volume atomique. Le paramétre de temps de relaxation intrabande y, = )/ est di a Drude. Ce
dernier est un paramétre intrinseque qui différe d'un métal a un autre. Le terme M ,est la

matrice de transition calculée par le modé¢le de Kubo.

2.6.1. Le modéle classique de Lorentz-Drude

Le mouvement des ¢€lectrons libres d’une masse m et d’une charge —e dans le solide peut
étre considéré comme des particules classiques ponctuelles. Ils sont confinés a 1'intérieur d’un
volume défini par I'ensemble des atomes. On obtient un gaz d’électrons qui est entrainé dans
un mouvement d'ensemble par des champs électriques et magnétiques. Les collisions
envisagées par Drude sont ceux des ¢€lectrons en mouvement. Bien que, il se basant sur des
hypothéses démenties depuis la description purement classique du mouvement des électrons,
il permet de rendre compte de plusieurs propriétés des métaux comme la conductivité
¢lectrique, la conductivité thermique et 1'effet Hall. Un électron au mouvement amorti peut

avoir une fréquence de résonnance d’un oscillateur harmonique, tel que :
2 —
m*[ﬂwi:m;f]:-e[nlgwj (2.59)

Avec m* est la masse effective de I’¢électron, y est la constante d’amortissement et w, est la
fréquence de résonance. La force motrice externe est une force de Lorentz de 1’onde

électromagnétique et elle est dépendante du temps par e™. Le déplacement 7 est a la forme de

Fe’ et sa dérivé par rapport au temps donne%:-m;f. Apres avoir trouvé la solution, on

introduit I’approximation du moment dipolaire p = —e7 . Le moment dipolaire macroscopique

P est le produit du moment dipolaire atomique par le nombre des électrons de valence dans le
cristal.

P=N(p)=-Ne(F) (2.60)
Le moment dipolaire total est proportionnel au champ électrique, d’ou il découle une relation
donnant la fonction diélectrique. La force magnétique peut étre négligée, car le champ
magnétique de 1’onde est trés petit devant le champ électrique aussi bien pour les
composantes diagonales du tenseur de conductivité. Le vecteur déplacement si on garde la

configuration polaire de I’effet Kerr est comme suit :
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Fz_i;l?’low/ (261)

m (a)(f —a)z)—i}/a)
Le champ électrique local est défini comme une somme du champ appliqué plus le champ

¢lectrique microscopique dil aux autres charges.

E

local

:E%ﬁfa (2.62)

Pour les matériaux conducteurs, on peut considérer que E,, =E dans le cas des électrons

local

uniformément distribués. Donc, le moment dipolaire total peut étre réécrit comme
-~ Né 1 -
p:_‘;—z - <E> (2.63)
m (a)o - )—i;/a)
La composante interbande et complexe de la diagonale du tenseur diélectrique devient

47 Ne? 1
+

inter __ 1
- * 2 2\
m (600 — @ )— lyw

xx

(2.64)

Le premier terme dans 1’équation (2.64) est issu du vide et il est remplacé pares, dans le
matériau. Il peut étre omis d'éliminer la redondance lorsque nous ajoutons le terme
d’intrabande. Dans le cas de plusieurs oscillateurs harmoniques, le modele de Lorentz tend a
associer une fréquence de résonance o, et une force f; pour chaque oscillateur, 1’équation
(2.64) devient [93] :

2
PO RLALE y— (2.65)

2 2 .
m % (a)k - )—zya)

Pour la contribution intrabande, on peut trouver en considérant w=0,

2

£ (@) =1-—2r (2.66)

@ +ioy

Ouw,est la fréquence plasma avec o2 - 73
m

. Pour un métal, la fréquence plasma peut étre

dans le domaine visible ou dans le domaine ultraviolet et le facteur d’amortissement y = 7' est
de 0.07 ~ 0.66 eV. Aussi, le premier terme de I’équation (2.66) peut étre remplacé pare, et

. . . . . ., 4rNe’
cette equation change de forme avec la fréquence plasma écrantew; = —. Les

Em

contributions majeurs a ¢, sont dus aux électrons fortement liés c.-a-d. les électrons de cceur

[94].

£ (@)= ¢, (1 -“’—] (2.67)
" +ioy
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La conductivité complexe en fonction de fréquence pour la contribution intrabande sera

donnée par la relation :

() =P avee o, = (2.68)

l1-iot m

Ou g, est la conductivité de Drude.

2.6.2. Les composantes non-diagonales du tenseur diélectrique
Pour calculer les composantes non-diagonales du tenseur diélectrique, on utilise le
vecteur de déplacement pour une lumiére polarisée circulairement défini par7 =x+iy . Quand
un champ magnétique externe B = B.Z est appliqué selon la direction z, on a

7. AB=+iB. (2.69)

It

La solution pour le vecteur déplacement avec un vecteur champ électrique E, = E(+ij)e'“

est

Y ! (2.70)

* 2 2 .
m o, - —iyoto.o

Ou o =2 est la fréquence cyclotron.
mc¢

Pour les contributions interbandes, la constante diélectrique pour une lumiére polarisée

circulairement est exprimée comme

47 Ne’

P P2\ 2.71)

m 3 (a)k - )J_ra)a)c—ia)}/

Avec cette relation e, =¢,, tig, , les termes non-diagonaux sont

£ —¢ O 1 1
ginter W) = + - —__r — 272
v (@) 2i 2i ;f’[a),f—a)%ra)a)c—ia)y a),f—a)z—a)a)c—ia)y} 2.72)

2

inter we,, W, 1 1

nyt (a)):_x}.: . ka T B . + 2 2 . (273)
4ri 8w % W, -0 +00,—ivy o, -0 -0, iy

Le terme non-diagonal de la contribution intrabande dans la fonction dié¢lectrique est obtenu

par poser w, =0 dans le mod¢le de Lorentz-Drude,

4z Ne* w,

’ =1 . =1- 2. 4
& +m (-t -iy) o(oF o, +iy) 279
2
. £, —& (2 [0)
gtf{tra o) = + - __Pr c i 2.75
w (@) 2i 1) (a)+i}/)2+a)c2 ( .
2
GZ:}”H (CO) — a)g’fy — & a)C (2.76)

dri A (w+iy) + )
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La partie absorptive de la constante diélectrique et les ¢léments non-diagonaux du tenseur de

conductivité sont ;

, 20y’
£ (@) = S 2.77)
(a)z +a’ —72) +4a’y’
1 0.0y’
oh (@) =—— S (2.78)

2r (a)z +a)f _}/2)2 + 40ty

2.7. La théorie quantique de leffet Kerr magnéto-optique

La réponse du milieu aux ondes électromagnétiques a €té décrite par la conductivité
¢lectrique liée a la fréquence de 1'onde incidente. Il est important de rapporter ces parametres
aux changements des états électroniques du solide. Ils sont provoqués par les champs
¢lectromagnétiques ou par des potentiels externes. La formule de Kubo [51,59] sera utilisée
dans laquelle la conductivité est donnée en termes de fonction de corrélation courant-courant.
L'expression est générale et elle a été utile dans une série des formulations des phénoménes de
transport et de propriétés spectrales dans la matiére condensée. Nous décrirons ici le
mouvement d’une charge —e dans un champ appliqué avec le potentiel vecteur 4 .

L’Hamiltonien pour un champ électromagnétique appliqué est [95-96]

N,m

1 e ? 1
H=— +—A(r) | + V(ir—R)+—
ZMZ(p ) (J] D> V.(r,—R) 5

i=1,j=1

N,N' 2 N

>, = e (2.79)

i=1,i'=1 |”,- - ”,w| i=1

Ici (e, m) sont la charge et la masse de 1'électron, respectivement. Le premier terme décrit le
couplage entre les ondes €lectromagnétiques. Les €lectrons sont décrits par les moments p; et
les positions 7;. Le deuxiéme terme définit l'interaction entre les ions et les électrons. Le
troisiéme terme décrit l'interaction électron-€lectron(i=i'). Nous supposons que seule la
répulsion coulombienne est importante, donc nous utilisons l'approche adiabatique de Born-
Oppenheimer [18, 59]. Le dernier terme dans I'Hamiltonien décrit un potentiel scalaire ¢
produit par une charge externe. En général, I’Hamiltonien peut étre écrit sous trois termes en
introduisant le potentiel vecteur pour un champ magnétique DC (direct-current) et un
potentiel vecteur 4, de I’onde électromagnétique comme :

H=H,+H,+H, (2.80)
L’interaction impliquant des transitions optiques peut étre regardée comme une petite

perturbation. L’énergie de I’interaction magnétique H#,, se divise en interactions spin-orbite et

de Zeeman. Tandis que I’interaction Zeeman est provoquée par un champ magnétique externe
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qui sépare le spin up de spin down, le potentiel vecteur 4, dans un champ magnétique

uniforme B est remplacé par —%F/\ECH négligeant les termes de 4’ et 4,,.4,, le Hamiltonien

devient :
Hy=5 = +V (), (2.81)
1y = LS+ py(L+2,5) 5, (2.82)
Y. (2.83)

Les magnitudes des interactions sont montrées dans le tableau 2. L’énergie cinétique et
I’énergie potentiel d’un ¢lectron de valence dans un atome est de I’ordre de quelque eV [97].
L’¢énergie de I’interaction spin-orbite augmente en fonction de nombre atomique. Cependant,
I’énergie d’interaction Zeeman qui apparait dans le second terme de H), est trés petite,
typiquement elle est de 1’ordre de 10 eV quand le champ magnétique est de 1’ordre de 10°
Gauss [98]. L’¢énergie d’interaction électron-photon H; est trés petite comparée aux autres

interactions.

Tableau. 2.2 : Ordre de grandeur des importantes des énergies d’interaction dans I’effet Kerr magnéto-optique.

Energie Expression Ordre de grandeur (eV)
Hy, cinétique + potentiel L p? +V(F) 1-10
Hso, interaction spin-orbite (LS 103107
L+g,S).B :
H,, Zeeman #B( & ) 10*
. ¢ - 5
Hy, interaction électron-photon P 10

Avec I’approximation de dipdle, le dernier terme dans I’Hamiltonien est réduit a :

H, = p,.E(t) =—eF E(t) (2.84)
Soit un électron dans son état fondamental, son Hamiltonien est indépendant du temps et il est
dans un état stationnaire. Le terme d’interaction électron-photon peut étre considéré comme
une perturbation. La théorie de la perturbation dépendante du temps en premier ordre [96]

montre que H,(¢) = H, sin(ot) et elle induit des transitions entre les états stationnaires. La
probabilité de transition d’un état fondamental |e) vers un état excité|B) par absorption d’un

photon d’énergie 7w est issue de la régle d’or de Fermi. Elle donne le nombre de transitions

par unité de temps :

W, :27”,0(,8)|<ﬂ|H1|a>|2 S(E,-E,—ho) (2.85)
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Ou p(p) est la densité des états excités et (E,, Ep) sont les énergies de I’état initial et de 1’état
final avec £, - E, =hw. La probabilité de transition est proportionnelle allcarré des éléments

de la matrice des transitions optiq es. Bennett et Stern ont calc[1¢ la cond ! ctivité optiq| e par
‘ne relation entre la plissance d’absorption et les transitions optiqles [85]. La plissance

absorbée par [hité de vollme V est :

g

:—JRe(J E)d :—Re[ aEE] (2.86)

Elle est liée a la probabilité de transition par
Pdo=ho) W, (2.87)
La partie absorptive de la cond! ctivité est en termes d’éléments diagonal x de la matrice,

O =#;I<ﬂ x| @) 6(w,, - o) (2.88)

Ou ha,, = E,(k)-E, (k) et opérate(t de transition est7, :‘3*(4,:czj("-v(”)’ avec P:m[?)ﬁM .

La partie absorptive en termes d’éléments non-diagonal x de la matrice alssi a la forme :

. 72'62
2~ 4hom 2y 4

“ﬁ'” @ ~[(pl7* ) }8(@y, - ) (2.89)

Avecr, =z tir,.
Par I’[tilisation des relations de Kramers-Kronig, nols obtenonso,,, et o,,,. Le tenselr

de cond! ctivité dans ses parties réelle et imaginaire a les formes sl ivantes :

J.a) Oy (a))

dw', (i,j=x,y,2), (2.90)

oy = P

do', (i,j=x,,2) (2.91)

0, = P
V4

w%()
[

Ou P est la valelt principal. Par 1’[tilisation des éqlations [ltérieltes, les altres parts de la

cond[ctivité sont ;

. 2d |<,5 7, 0‘>|2
O ——hm2V§ o[ () (2.92)
¢ Gl e (Bl el
1o __2hm2V§ (0}, — ) - (0}, - @) (2.93)

Polt chaqle état de spin, les ¢léments non-diagonalx d[Jtenselt de condlctivité sont
obten(s par la différence entre les transitions issles des ondes polarisées circlairement droite
ol lgal che et les éléments diagonalx sont obten!s par la somme des de!x. L’ajolt des delx
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termes de conductivité pour les états de spin up et down donne la conductivité totale. Si il n’y
pas d’interaction spin-orbite, les éléments matriciels de dipole pour la lumiére polarisées

circulairement sont identiques. Les ¢léments non-diagonaux sont égaux a zéro.

2.8. Le calcul de la structure de bandes et le tenseur de conductivité
optique

L’¢lectron est considéré comme une particule libre dans ce qui suit, son mouvement

dans un champ moyen créé par les autres particules est régit par I’approximation de densité

locale de spin (LSDA). La densité électronique est obtenue par la somme et I’aimantation par

une différence de deux densité de spin up et down comme suit :

p(F) = p;(F)+ p, (F) (2.94)

m(r) = py(F)— p, (F) (2.95)

Le teneur de conductivité optique a ¢été calculé par Callaway [99-100] par
I’approximation des spin-polarisés avec la théorie de la réponse linéaire de Kubo [101] :

o _ 1€ e S €)= S (ep) My, ()M ()
O = mzw;; @, (k) @ —a,,(k)+iy

(2.96)

Ou f(e,)est la fonction de Fermi, 7w, (k)=¢, —¢, est la différence d'énergie entre les
niveaux de Kohn-Sham, yest l'inverse de temps de relaxation et M, sont les éléments

matriciels des transitions optiques. Dans le cas relativiste, le vecteur de densité¢ de courant
J =—ecd , avec a est I’opérateur de Dirac.

La matrice de transition estMm/, =(y, |z, |1// /,>, z,est I’opérateur de transition. Erskine et

Stern utilisent le couplage spin-orbite comme une perturbation sur le systéme aux spin-

polarisés. Dans ce cas, I’opérateur de transition est remplacé par :

F=p+ GxVV (2.97)

4
4mc

Le terme p est I’opérateur canonique de transition, & est la matrice de Pauli et 6xVV (r)

représente le terme spin-orbite. Alors, les parties absorptives sont [73]:

010 (@) :#Zﬂﬂ M+l Blo-a,). (2.98)
2 2 2
o, () =#;UM;& ~|m,, ]5(60_%) (2.99)

Oum* ={y,

E AR, |x//ﬁ> . Les spectres optiques et magnéto-optiques des métaux dépendent des

transitions intrabandes et interbandes. En principe 1’équation qui suit
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—+

T

) K| la)

Tient en compte des deux transitions (intra et inter). Aussi, elle tient compte de la contribution

0@ =5

om*V P

2=§(a)am ~0) (2.100)

des spins up et elle est identique pour les spins down a la seule condition d’alterner entre le

spin up de spin down. Il y a trois cas possible pour I’¢limination de o, qui sont :

1. Lalevée de dégénérescence des niveaux d’énergie des états de spin,
2. Les états d’hybridation des différents caractéres de spin,

3. Les transitions des spin-flip due au couplage spin-orbite.

Pour évaluer les propriétés magnétiques et magnéto-optiques, nous avons utilisé¢ deux
méthodes différentes, a savoir la LMTO et la FP-LAPW dans I’approximation de la sphére
atomique. La structure de bandes d’énergie, les moments magnétiques, les densités d’états et

les propriétés optiques sont calculés dans le cadre du couplage spin-orbite.
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Chapitre 111 :

Les films ultraminces de
chrome et de manganese

Les films ultra-minces a base des métaux de
transitions ont devenu un domaine de recherche tres actif
vu les propriétés physiques qu’ils peuvent présenter.
D'une part, de nouvelles structures cristallines peuvent
étre réalisées pour certains éléments qui different de
celles en volume. D'autre part, ils montrent des
comportements magnétiques, optiques et magnéto-
optiques tres différents en comparaison avec les systemes
massifs. Leurs buts ont pour objet |’augmentation des
densités de stockage et [’amélioration des performances
d’écriture et de lecture (vitesse et efficacité, taux de
transfert et temps d’acces). Ces films peuvent présenter
un couplage anti ferromagnétique a une anisotropie
perpendiculaire qui peut étre consideré comme une
solution imminente de [’augmentation des densités de
stockage.
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3.1. Introduction

Les films magnétiques ultraminces de quelques monocouches atomiques sont tres
étudiés, car ils présentent des propriétés physiques importantes. Le magnétisme de ces films a
révélé des ordres complexes, comme I’antiferromagnétisme de Mn ou les modulations a
longue période liées a l’interaction d’échange de Dzyaloshinskii-Moriya (DMI) dans des
films ultraminces avec une symétrie d'inversion [102]. On pouvait penser que c¢’était une
particularité des systémes de basse dimensionnalité présentant une anisotropie perpendiculaire
au plan du film, or de simples expériences de dynamique de parois magnétiques dans des
couches de cobalt de 0.6 nm d’épaisseur déposées sur platine peuvent présenter des résultats
surprenants (les multicouches Pt/Co/AlOx et Pt/Co/Pt présentent une anisotropie
perpendiculaire) [103]. Disposer de couches de faible épaisseur peut réduire I’intensité des
courants requise pour propager les parois de domaines. Dans ces couches ultra-minces, les
parois sont en effet beaucoup plus étroites (~10 nm) que dans les couches a aimantation
planaire (~100 nm ou plus). En conséquence, les densités limites pour le stockage
d’information sont supérieures dans ces matériaux. D’autre part, les effets de chauffage par
effet Joule y sont moins importants [103]. Physiquement, I’anisotropie perpendiculaire dans
les couches ultra-minces est un phénoméne d’interface. Cependant, la rupture de symétrie due
a la réduction du nombre de coordination offre la possibilit¢ de nouveaux et exotiques
phénomenes. Pour montrer le comportement de 1’anisotropie dans des films ultraminces, nous
avons ¢étudié les systémes de Cr/Ag(001), Mn/Ag(001) et Mn/Au(001). L’effet Kerr est utilisé
dans sa géométrie polaire, car des systémes de taille nanométrique présentent dans des rares
cas une anisotropie planaire. L’étude des films nanométriques montre en général une
anisotropie perpendiculaire et elle est prouvée par de multiples travaux expérimentaux ainsi
que théoriques par le calcul des ¢léments du tenseur de conductivité. Les propriétés magnéto-
optiques sont calculées par un maillage de 16x16x1 de points K dans la zone de Brillouin.
L’¢énergie des photons incidents est ¢largie jusqu’a 10 eV. Le critére de convergence est fixé a

1078,

3.1.1. L’enregistrement magnétique longitudinal et perpendiculaire

Pour un disque dur classique, les données sont inscrites de fagon horizontale sur la
surface du plateau. La magnétisation de chaque bit de données (en code binaire 0 ou 1) est
alignée horizontalement. Pour augmenter la capacité de stockage, des physiciens ont pensé a
enregistrer les données d’une fagon verticale afin de réduire les dimensions du dispositif.
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Dans l'enregistrement magnétique perpendiculaire (PMR), I’aimantation de chaque bit de
données est alignée verticalement par rapport au disque en rotation. La théorie du PMR
fournit ainsi une plate-forme pour 1'évolution future de la densité des disques durs et elle est

mise en ceuvre depuis 2006. La figure ci-contre montre le procédé du LMR et PMR.

) Monopole
"Ring" Inductive Write
Inductive Write AY Element
Element . . d
Longitudinal e
recording ge\a;{Elemmt 2 Perpendicular
- —— —— recording
Track width
- oz " : Recording Medium
Recerdir o TG SR EAY I 0
I““"‘ - Soft Underlayer
b e D

/

Magnetizations Return Pod

Figure. 3.1 : La téte d’écriture inscrit des domaines magnétiques sur le support de stockage. Dans le cas de
I’enregistrement longitudinal, [’aimantation est dans le plan du disque, contrairement a [’enregistrement
perpendiculaire. La téte de lecture dispose d’un Pod (Power stockage Container) et le dispositif est doté d’une
sous couche magnétiquement souple (Soft Under layer). Les champs de fuite sont localisés au niveau des
transitions et sont détectés par I’élément magnéto résistif (Read Element GMR) de la partie lecture de la téte.

Dans l'enregistrement perpendiculaire, les bits adjacents s'attirent au lieu de se repousser,
contrairement a 1’enregistrement longitudinal, ce qui se traduit par des bits thermiquement
plus stables. La disposition de la sous-couche souple magnétiquement (SUL) au-dessous de la
couche d'enregistrement permet I’augmentation de la densit¢ de stockage. En raison de
l'orientation verticale des bits, la couche d'enregistrement PMR a tendance a étre plus épaisse
que celle utilisée pour l'enregistrement longitudinal. D'autre part, leur orientation verticale
facilite I'écriture du disque par les tétes, ce qui permet indirectement de choisir des matériaux

plus résistants a la température.

Des recherches actuelles viennent de montrer qu’un chauffage trés local obtenu par une
impulsion laser wultra rapide permet d’inverser [’aimantation dans un matériau
ferrimagnétique. Ceci permet d’inscrire a une vitesse incomparable des données

informatiques.

58




3.1.2. La rupture de symétrie et la supercellule

Les propriétés magnétiques des films ultraminces dépendent fortement du nombre
d’¢électrons dans la couche 3d de I'élément en surface, de sa structure cristalline et de
l'orientation cristallographique du substrat. L'étude des surfaces a connu un grand intérét en
raison de l'augmentation de I’aimantation des systémes aux spins polarisés qui est une
conséquence directe due a la rupture de symétrie a I’interface [104]. Le théoréme de Bloch est
utilisé pour étudier des systémes possédant une symétrie de translation dans les trois
directions cristallographiques (x, y, z). Pour remédier a ce probléme de symétrie, on présente
le cristal semi infini par un empilement fini de plans atomiques appelé Slab (les plans du
substrat et les plans de la couche mince) orient¢ de sorte que le plan de surface soit
perpendiculaire a l'axe z, la rupture de symétrie est compensée par l'introduction des sphéres
vides de charge nulle qu'on les notera Empty Sphere (Es). L'association d'un slab et une
couche des spheres vides constitue une supercellule et la succession suivant la direction z d'un
nombre infini de supercellules devient symétrique, (voir figure. 3.2). Cependant, les
conditions suivantes doivent étre respectées pour que la surface congue soit bien adaptée, a
savoir :

1. La charge électronique du plan central de l'espace vide doit étre nulle pour ¢liminer
toute interaction entre slab (sans affecter le calcul de la structure de bande).

2. Les propriétés de 1'état massif doivent étre reproduites au centre du slab. Une fois
reproduit les propriétés du massif, il est inutile d’augmenter la taille de la supercellule

afin de minimiser le temps de calcul.

3.1.3. Détails de calcul

Les calculs de la structure électronique sont effectués par la méthode (SPR-LMTO-
ASA) [14] avec un potentiel d’échange-corrélation de Von Barth-Hedin pour des systémes
aux spins polarisés [35]. Cette méthode est trés utilisée pour les calculs des propriétés
magnétiques des matériaux. Elle a été développée a I’aide des fonctionnelles relativistes pour
expliquer le comportement magnétique des matériaux. Le couplage spin-orbite est ainsi
introduit pour tenir compte de la polarisation en spin. Cette méthode offre un gain de calcul

appréciable relativement aux autres méthodes.

Les fonctions d'ondes du cristal sont exprimées comme une combinaison linéaire des

sommes de Bloch appelées les orbitales Muffin-Tins relativistes centrées sur les sites
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atomiques. Les queues provenant des autres sphéres sont données sous forme d'une
combinaison linéaire des fonctions de Hankel ou de Newman. A l'intérieur des spheéres MTs,
les fonctions de base sont développées en termes d'harmoniques sphériques et des fonctions
radiales solutions de 1'équation de Dirac. Dans la région interstitielle, les fonctions d'ondes
sont décomposées sur une base d'ondes planes qui doivent vérifier les conditions de
raccordement sur les sphéres MTs [6]. La zone de Brillouin (BZ) est délimitée par les points
de haute symétrie et l'intégration sur cette zone est effectuée par I'utilisation de la méthode des
tétraedres [105] avec 400 points k pour un calcul auto-cohérent. Les points k sont choisis de
manicre a avoir la convergence en un temps minimal et le critére de convergence est de l'ordre
de 10°° Les points k dans la ZB pour les calculs des densités d’états, des propriétés
magnétiques et magnéto-optiques, sont délimités par les cotés 2x/a, 2rn/b, 2n/c, ou a, b, ¢ sont
les parametres cristallins de la supercellule. Comme ¢> (a=b), la ZB est aplatie selon la
direction z et les bandes d’énergie présente une dispersion dans le plan (k. k,). Elle est
subdivisée en micro zones pour calculer les valeurs propres de I’énergie donnant ainsi la
forme de la structure de bandes. Les propriétés magnétiques, plus précisément, les moments

magnétiques de spin et orbital sont donnés respectivement par [':

ps = ) (v |Bo.|w) S(E, — E) (3.1)

i,J

Hp = /’IBZ<I//|ﬂlz

i,j

w)S(E, ~E) (32)

Ou [, est la projection de moment cinétique orbital sur 1’axe des z, E; est 1’énergie d’un état
initial occupant la i™ bande, E; est ’énergie d’un état final inoccupé dans un ensemble de

«J » bandes. y est la fonction d’onde correspondante ainsi J(E; - E,) est la fonction de delta

de Dirac.

Dans le cas des films de manganése, nous avons calculé les propriétés magnétiques
par la LMTO. Les résultats prédisent un couplage ferromagnétique entre les plans de Mn soit
sur le substrat d’Ag ou de I’Au. Nous avons recalculé notre systéme en utilisant la méthode
FP-LAPW (Wien2k) avec les mémes parametres de calcul. La méthode FP-LAPW donne des
résultats qui prédisent aussi le couplage ferromagnétique. Bien que, la LMTO estime mieux
les distances inter plans par un processus d’optimisation de 1’énergie totale, mais elle ne tient
pas compte des forces de Hellmann-Feynmann [106-107] et elle suppose aussi que les

constantes de réseau dans le plan sont fixes. Les études expérimentales montrent que le

' Ruth Durrer, Mécanique Quantique II, Université de Genéve Quai E. Ansermet 24, 1211 Genéve 4, Suisse

60




manganese en film ultramince est réellement trés compliqué, du fait que sa couche 3d contient
5 ¢lectrons et leur répartition offre plusieurs possibilités. Le manganése n’est ferromagnétique

qu’apres un traitement spécifique.

. Au, Ag atoms
@ Cr. Mn ad-atoms
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Figure. 3.2 : Exemple d’une supercellule utilisé pour le film de X,/Y(001) et illustration du mode de croissance
du film X= (Cr, Mn) sur le substrat Y= (Ag, Au).
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Pour surmonter ce probléme, nous avons recalculé les nouvelles constantes de plans (les
parametres de maille a et b) par I’utilisation de 1’équation d’état de Birch-Murnaghan [108] a
travers le code Wien2K. Cependant, le paramétre ‘c’ le long de la cellule peut étre trouvé via

le processus d’optimisation des forces interatomiques de Hellmann-Feynmann.

3.2. Les propriétés magnétiques des films ultraminces de manganése et de
chrome

- Résultats antérieurs

Les matériaux bidimensionnels comme les films ultra-minces de manganése et de
chrome peuvent présenter des propriétés magnétiques tres différentes de celles qu'ils
pourraient y avoir dans un état massif. Du fait de la portée limitée des interactions
interatomiques, pour des épaisseurs supérieures a 2 nanometres, le film a un comportement
massif. Néanmoins, les interfaces non parfaitement planes en présence de défauts induisent
des frustrations magnétiques plus importantes. Le cas le plus simple est celui d'une
monocouche parfaitement déposée sur un substrat. En général, trois configurations
magnétiques sont envisagées: un ordre ferromagnétique dans le plan avec deux types de
couplage avec le substrat,a savoir les configurations p(1xl)T et p(Ixl)] et un ordre
antiferromagnétique dans le plan comme la configuration ¢(2x2). Dans le cas d'un substrat
non polaris¢é comme 1’argent, les deux configurations p(1x1) sont identiques. De plus, la
symétrie particuliere de la monocouche rend la solution c¢(2x2) trés favorable pour les
¢léments de milieu de série comme Cr, Mn et Fe. Ceci a été confirmé expérimentalement dans
le cas d'une monocouche de Cr sur Ag(001) [109-111].

Le cas dun film ultramince de Mn est particulicrement intéressant. En effet, le
manganese est connu pour des arrangements magnétiques complexes [6]. On peut donc
s'attendre a ce qu'il en soit de méme dans le cas d'une monocouche. Par spectroscopie de
photoélectrons de cceur polarisés, Roth et al. [112] ont observé une configuration c(2x2) de la
couche de Mn, avec un moment magnétique moyen proche de zéro (0.3 ug) et antiparallele au
moment de Fe [113]. Mais, I’étude [114] en dichroisme magnétique a conduit a l'existence
d'un ordre qui ne pouvait étre c(2x2) et que ces auteurs ont supposé la configuration p(2x2)1.
Pour des films d'épaisseur jusqu'a 2 monocouches (ML), un moment magnétique global,
estimé a 1.7 pup par atome de Mn, a ét¢ observé. Andrieu ef al. [114] ont fait croitre le film de
Mn sur 200 plans de fer, déposé lui-méme sur un substrat de MgO, alors que Roth et al. [112]
ont considéré un film de fer beaucoup plus mince (20 plans) déposé sur un substrat d'Ag(001).

62




Mais, ils ont observé la ségrégation de l'argent, ce qui conduit & un autre arrangement
atomique et donc a une distribution différente des moments magnétiques locaux. Dans tout les
cas, les quatre atomes de Mn de la maille portent un moment magnétique de 1'ordre de 3 pg.
Pour la configuration p(2x2)1 trois atomes de Mn ont un moment paralléle a ceux du fer et le
quatrieme a un moment antiparalléle. Dans le cas contraire, la situation est inversée. Le calcul
LMTO a été effectué¢ dans l'approximation dite ASA (Atomic Sphere Approximation) qui ne
permet pas une relaxation des atomes; seule une étude utilisant un cadre FP (Full Potential)
permettrait d'étudier une éventuelle "ondulation" des monocouches et 1'effet des relaxations
perpendiculaires a la surface sur la valeur des moments magnétiques. Néanmoins, les ordres
de grandeur des différences d'énergie permettent d'affirmer que les deux états devraient rester
proches en énergie. La section suivante illustre les configurations magnétiques possibles et les

reconstructions surfaciques discutées ci-dessus.

3.3.La reconstruction de surface et les configurations magnétiques

La reconstruction a la surface se rapporte au processus par lequel les atomes d’un

adsorbant assument des positions en respectant la structure d’origine du substrat, (figure. 3.3).

Nous avons pris comme substrat les métaux nobles, tel que : ’argent (Ag) et I’or (Au).

p(2x2) p(1x1) c(2x2)

P (EX b—zj Rotation(0)-X
a, a,

Figure. 3.3 : Exemple des configurations de la reconstruction de surface p(2x2) et ¢(2x2).

Ces matériaux se cristallisent dans une structure cubique a faces centrées (fcc) avec des
paramétres de maille de 4.086 A et 4.078A, respectivement. La déposition d’une couche
atomique d’un ¢lément du milieu de série 3d suit un ordre de reconstruction donnant les
configurations magnétiques selon les notations de Wood « p ou ¢ ». Pour une structure fcc, les
constantes a; et a, sont les parameétres de maille du bulk qui constitue la surface, b; et b, sont
les distances interatomiques d’un adsorbant. Les lettres p et ¢ dénotent la maille primitive et la
maille centrée du réseau, respectivement.
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Prenant le cas de Mn/Fe, les configurations des moments magnétiques des atomes
p(1x1)!, p(1x1) 1 ¢(2x2) p(2x2)" et p(2x2) ;sont comme montrées dans la figure ci-dessous.

Les atomes de Mn sont colorés en bleu, tandis que 1’atome de Fe est en rouge.

BB LRLH

p(1x1)’ p(1x1), ¢(2x2) p(2x2)’ p(2x2),

Figure. 3.4 : Les configurations magnétiques possibles a la surface de Mn/Fe pour les premiers, deuxiémes et

troisiemes plus proches voisins de I’atome de fer.
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Figure. 3.5 : Reconstruction a la surface du substrat de ’Au, les atomes de Mn se situent au milieu de quatre

atomes de I’Au et la configuration magnétique favorable est celle de p(1xl) .

Le chrome et le manganése ont une structure cubique centrée avec un parameétre de
maille a=2.85 A. La reconstruction a la surface suit une rotation de 45° formant ainsi des
bases carrées de coté a = 2.89 A pour le substrat d’[Jg et a = 2.88 A pour I’Clu. Les atomes de
(Cr, Mn) du premier plan vont prendre des sites au milieu des carrés a une distance qui sera
déterminée par le processus de relaxation. Dans ce cas, la configuration p(1x1)' est apparu
pour la premiére monocouche et la configuration est inversée pour le deuxiéme plan donnant
la configuration p(Ix1);, (voir figure. 3.5).Le mode de croissance continue plan par plan

jusqu’au nombre de couches désirées.
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3.4. Résultats et discussion

3.4.1. Systeme Cr/Ag(001)
e Propriétés structurales

Dans cette section, nous étudions le cas de trois monocouches de chrome épitaxies
couche par couche sur un substrat semi infini d’Ag (001). Egalement, nous considérons que le
chrome se dépose sur I’Ag sans défauts. L’argent cristallise dans la structure fcc avec un
paramétre de maille axs= 4.086 A et son évolution dans la direction (001) méne a un

parametre de réseau dans le plana,,=> %[110], ,a, /v2=2894. En conséquence, il est choisi

comme substrat en raison de bon accord entre les parameétres des 2 réseaux (lattice matched).
Cet intérét est conduit par I’immiscibilit¢ de la phase entre le chrome et I’argent. A deux
dimensions (2D), les distances inter atomiques de chrome sont imposées par les atomes
d’argent. Pour une relaxation des plans atomiques, nous avons effectué¢ une optimisation de
I’énergie totale du systéme en fonction des facteurs (d,/fy), d, sont les distances recherchées
avec n = 1, 2, 3. Le paramétre f) est la distance de référence prise dans tous les systemes égale
a 2.043 A. En respectant les distances inter planaires et le processus de relaxation des
systemes Cr,/Ag (001), les résultats sont reproduits dans la figure (3.6). La distance optimale
entre le 1¥ plan du chrome et I’argent a ’interface est trouvée étre égale a dgcr = 1. 774. Ce
systeme constitue la premiere étape du dépot et la formation de la premiere couche de
chrome. La distance interatomique Cr-Cr apparait légérement plus grande par rapport au
paramétre de maille dans la structure en bulk (2.88 A). La distance Cr-Ag est supérieure a
[%2ac,] induite par la répulsion des plans atomiques a I’interface sous l’effet du légere

polarisation du plan d’Ag.

Au dépot de la deuxiéme couche de chrome, le processus d’optimisation de 1’énergie

donne une distance séparant le 1 et le péme plan du Cr par dc,1.co = 1.78 A. Elle correspond
donc a une augmentation de parametre de maille de 19% par rapport a la valeur de chrome

massif.

Dans le systéme Crs/Ag (001), la distance optimale entre le 2°™ et le 3™ plan du Cr est
donnée par deo.cr3 = 1.83 4, la premiére maille conventionnelle d’un bct est ainsi complétée,
ses axes sont paralleles aux axes de symétrie. Elle apparait clairement avec un facteur de
tétragonalité c/a = 1,25. L'énergie totale n'est minimale que lorsque les plans du film prennent

des positions d'équilibre.
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o -—e== Processus de relaxation de la
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Figure. 3.6 : Le processus d’optimisation de [’énergie de (a) Cr,/Ag (001), (b) Cry/Ag (001) et (c) Crs/Ag (001).
Les cercles, carrées et triangles noires sont les valeurs calculées quant a la ligne continue présente le polynome

de fit.
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Notre résultat de la structure cristalline est en bon accord avec d’autres travaux
expérimentaux et théoriques [110,115]. Koichiro Yaji et al. [116] ont étudié la croissance par
¢épitaxie de Fe sur le Cu (001). Ils ont introduit une trés fine couche de chrome et ils ont pu
constater que les propriétés magnétiques du film de fer sont rigoureusement modifiées. Ils ont
trouvé que le film de fer cristallise dans la structure bee pour plus de 11 monocouches, car les
constantes de réseau de Cr et Fe sont comparables. La structure du film de Mn ressort en
tetragonal centré. Généralement, les métaux de transition de milieu de série, tel que : Cr, Mn
et Fe ont une structure d’un bee. Lorsque on les dépose sur les métaux nobles, tel que : Cu,
Ag et Au de structure cristalline fcc, on obtient une structure bet et/ou bee. Notre film de

chrome cristallise en bct avec les paramétres de réseaua = 2.88 A et c/a = 1,25.

o Propriétés magnétiques
Le point de départ de 1'étude des propriétés magnétiques dans les systemes Cr,/Ag(001)
est bas¢ sur le calcul des densités des ¢états des trois plans atomiques en question. Les
résultats obtenus sont reportés dans le tableau (tableau.3.1). D'apres les figures (3.7 2 9), on
constate que les propriétés magnétiques proviennent essentiellement de la bande d. Nous
avons calculé les différents moments magnétiques par atome pour chaque plan atomique du

systeme. Pour cela, nous avons utilisé les équations (3.1 et 3.2).

Tableau.3.1 : Les moments magnétiques calculés en unité de magnéton de Bohr (ug) pour chaque plan de
chrome a la surface libre. Ici, nous avons désigné les indices (I-1) pour la couche d’argent a l'interface et (I +
d) la d*™ couche de chrome.

Couches de Cr Ag(I-1) Cr (D Cr (I+1) Cr (I+1)
Une couche -0.11187 -4.16155

Deux couches - 0.08054 -3.15393 +3.71907

Trois couches +0.06053 +3.08358 -2.78938 + 3.78902

Nous avons trouvé que les résultats des moments magnétiques sont en bon accord avec
les résultats expérimentaux [110]. D’apres le tableau (3.1), on constate que le plan d'interface
de 1'Ag a subi une légere polarisation suite au dépdt de la premiére couche de chrome, cette
polarisation est due a I’hybridation des orbitales de Cr avec celles de Ag. Le plan d’interface
de I’argent est caractérisé par un petit moment magnétique de 1’ordre de 0,1pg. Le moment
magnétique du film du chrome indique une augmentation par rapport a celui de 1’état massif.
Le moment magnétique de la monocouche de Cr a la surface est égal a 4.46 up [110]. Dans

cette étude, nous avons effectu¢ un calcul par les 2 méthodes la LMTO et FLAPW et nous
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avons trouvé un moment magnétique de 4.16 up et 4.30 pp, respectivement. Le plan de
chrome vu sa position a l'interface, ressent deux milieux différents (le substrat et le vide).
Cette différence est due au fait que les atomes du Cr sont soumis simultanément a I'effet de
surface et celui d'interface. Ces deux effets conjugués conduisent a I’augmentation du
moment magnétique (voir figure. 3.7).

Le dépot du deuxiéme plan de chrome a induit des changements dans les propriétés
magnétiques. Cependant, le moment magnétique du plan d'argent a l'interface se polarise
légerement Le changement d'état de la structure cristalline de Cr a induit des modifications
dans les propriétés magnétiques. Le moment magnétique de Cr a la surface libre est le plus
important que celui de I’interface. Dans ce systéme, 1’orientation des moments de I'argent est
due au magnétisme dominant de Cr. La polarisation de l'argent a l'interface est trés petite
(1t4g=0.08 up), (voir tableau .3.1). Le plan de Cr a l'interface ne ‘ressent” pas la méme chose
comme dans le systeme Cr;/Ag(001). Ici, il est séparé de la surface par un plan de Cr, et les
moments magnétiques sont orientés en sens opposé. Le film de Cr favorise donc un couplage
ferrimagnétique, (voir figure. 3.8). Cependant, I’augmentation de moment magnétique a la

surface est due a la réduction du nombre de coordination des atomes de la surface libre [117].

Dos(1 /eV/atome)

<

'

& -
<

Energie (eV)

Figure. 3.7 : Les densités locales des états des spins up et down pour le plan de chrome a la surface libre. La

densité totale est la somme des contributions s + p + d.
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79 Deux monocouches de Cr
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Figure. 3.8 : Les densités locales des états des spins pour deux plans de chrome. La phase antiferromagnétique
apparait par [’ajout du deuxieme plan de chrome les courbes des DOS sont antisymétriques.

A la troisiéme couche de Cr, la premicre maille conventionnelle s’est complétée, on
constate que la polarisation de I'argent a l'interface diminue de plus en plus lorsque le nombre
de plans atomiques ‘n’ de chrome augmente (tableau (3.1)). En revanche, le moment
magnétique du plan intermédiaire a diminué. Cela est dii au fait que ce plan est confiné entre
deux plans de méme nature, (voir figure. 3.9). La rupture de symétrie aux interfaces de ces
systemes contribue directement aux caractéristiques des propriétés magnétiques, tel que

I'augmentation des moments magnétiques.

L'augmentation des moments magnétiques a été prévue par les calculs théoriques
effectués par Jian-Tao Wang et al. [118] et aussi par des observations expérimentales [119].
Le moment magnétique de chrome est affecté par la réduction de nombre de coordination.

Cela induit un comportement magnétique intéressant qui peut éEtre exploité dans la
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spintronique vu qu’il présente un couplage ferromagnétique de configuration p(1x1)" dans le

plans de la couche et un couplage ferrimagnétique entre les plans.
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Figure. 3.9 : Les densités locales des états des spins up et down pour trois plans de chrome.
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e Propriétés magnéto-optiques
Pour 1'étude du comportement magnéto-optique des systémes Cr,/Ag (001), nous
avons calculé le spectre des rotations Kerr 6; dans sa géométrie polaire (P-MOKE) en
fonction des énergies des photons incidents élargies jusqu'a 10 eV. Les rotations

correspondantes sont illustrées dans la figure (3.10).

e Deux monocouches de Cr |

e [ Jne mono-
couche de Cr

Energie (eV)

Figure.3.10 : Les spectres de rotations Kerr calculés en énergie des systemes Cr,/Ag (001).
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La réponse magnéto-optique dans le cas d’une monocouche de chrome est caractérisée
par un seul pic positif qui se situe dans le domaine ultraviolet a une énergie E = 5.88 e¢V. La
valeur de la rotation Kerr correspondante a ce pic est ; ~ + 0,8°. Cette rotation est diminuée
pour deux monocouches de chrome. Le pic se trouve dans le domaine des radiations UV
décalé vers les énergies plus petites par rapport au systéme précédent. L’énergie de ce pic est
E=4.60eV et la valeur de la rotation Kerr correspondante est 6, = + 0,47°. Les pics pour les
basses énergies sont négligés car nous n’avons pas pris en compte le terme de Drude pour les
basses fréquences. La diminution dans le spectre des rotations Kerr peut étre expliquée par la
formation de la phase ferrimagnétique entre les deux plans de chrome. Le moment
magnétique global par cellule est diminué, mais 1’anisotropie magnétique apparait
perpendiculaire.

Le spectre des rotations Kerr pour les trois monocouches est caractérisé par deux pics
négatifs. Le premier se situant dans le domaine visible avec une énergie E = 3.51 eV, la valeur
de la rotation Kerr correspondante est 6y = — 0.06°. Le deuxie¢me pic a lieu dans le domaine
ultraviolet a une énergie E = 6.58 eV, avec 6 correspondante égale a — 0.048°. Les pics
positifs sont trés petits par rapport aux deux pics négatifs. Dans ce systéme on va s'intéresser
uniquement au premier pic en raison de la réponse magnéto-optique importante qu'il apporte.
Pour expliquer I'origine microscopique des différents pics dans les spectres de 1'effet Kerr
caractérisant les systémes ¢étudiés, nous avons basé notre discussion sur une analyse des
densités d’états partielles projetées. Les résultats pour les contributions inter bandes des
¢léments du tenseur de conductivité optique ajxxet ajzz du chrome sont obtenus par 1'utilisation
de la méthode SPR-LMTO-ASA. Ici, il est indiqué indirectement que 1'axe de magnétisation
(M) est selon 1'axe des z et on a vérifié par la suite cette prédiction par le calcul des éléments
du tenseur de conductivité optique oy. et 0,. que nous avons trouvé nuls. Le tenseur de
conductivité optique prend alors la forme de 1'équation (2.35). Cependant, il convient de noter
que ceci est expliqué seulement pour les contributions inter bandes. Pour ® = 0, o’ et o’..
peuvent différer de maniére appréciable si les contributions intra bandes sont aussi impliquées
[73].

L’identification de 1’origine microscopique des différents pics apparaissant dans les
spectres des rotations Kerr n’est pas évidente. Dans ce présent document, nous nous sommes
appuyés sur une méthode de calcul des énergies des transitions électroniques entre les états
initiaux et les états finaux sur la base des figures (3.7-9). Nous avons calculé les énergies des

transitions €lectroniques entre les états initiaux et les états finaux et leurs localisations dans la
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zone de Brillouin. Alors, le premier pic est produit dans le plan chrome par les transitions Cr;:

ST—>pT ets,—p, et ST—>pl.
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Figure. 3. 11 : L'absorption calculée des éléments non-diagonaux du tenseur de la conductivité optique du film
de chrome.
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Ces transitions provoquent une structure dans le spectre des rotations Kerr et le pic
apparait clairement dans un domaine bien particulier de la lumiere qui caractérise le matériau
en question. Par la déposition de deux plans de chrome, la réponse magnéto-optique a
tendance a se décalé vers les énergies plus petites. Le seul pic caractérisant ce systéme trouve
son origine dans les transitions Cr;: s"—p' et d,—p) et s'— p, et Cry: p' —d,. Ces transitions
contribuent tous ensemble a la formation du pic apparaissant dans le spectre des rotations
Kerr. La réponse dans le cas de deux plans de chrome aura lieu dans le domaine UV se
rapprochant au domaine visible. Quant au film ultramince de trois monocouches de chrome,
la réponse spectrale a eu lieu dans le domaine visible. Elle est causée par des transitions
interbandes dans chaque plan de chrome, & savoir : (1)-Cr;: p '—d', p 1—d) et s'—p 1 (2)-
Cry:s'—d', d'—p' et (3)-Crs: d, — d.

Les investigations sur azxy sont applicables dans quelques cas pour calculer le spectre
des rotations Kerr 6, correspondant [120]. Les ¢éléments non diagonaux du tenseur de
conductivité optique wazxy sont directement reliés aux transitions inter bandes
microscopiques, ils sont proportionnels a la différence dans le taux d'absorption de la lumiére
polarisée circulairement droite et gauche. Leur signe est directement li¢ a la polarisation de
spin des états responsables des transitions inter bandes produisant des structures dans le

spectre de wazxy, (voir figure. 3.11).

3.4.2. Systéeme Mn/Ag(001)
e Propriétés structurales

Un grand intérét a été focalisé sur le mode de croissance épitaxiale du film de
manganese. L’idée est de produire une structure métastable avec des propriétés prometteuses.
Généralement, les films de manganése (jusqu’a 15monocouches sur I’argent) adoptent une
structure (bct) tétragonale centrée avec c/a = 1.13 [121]. Afin d'étudier les propriétés
surfaciques, nous avons considéré une, deux et trois monocouches de manganése. Dans une
premicre étape, le processus de relaxation des plans atomiques donne une position d’équilibre
pour la couche de Mn;. La figure (3.12) montre les courbes des énergies du systeéme en
fonction du rapport de (d/fy). Alors, la premiére monocouche se stabilise a une distance de ~
1,81 A par rapport au plan d’argent a I’interface. La deuxiéme monocouche de Mn se situe
plus prés de la premiére monocouche avec une distance de ~ 1,79 A. La troisiéme
monocouche est & la distance ~ 1,61 A par rapport a la 2°™ monocouche de Mn. Sous l'effet
du substrat d'argent, le manganése a une structure tétragonale centrée avec c/a = 1,18 et selon

une orientation de 45° par rapport au plan d’argent. Cette déformation est accompagnée par
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une amélioration de son comportement magnétique [122].Cette morphologie de croissance a
¢té examinée par Steadman et al. [123] dans les films de Cr sur Ag(001) [110]. Jian-TAO et
al. [124] ont calculé les propriétés structurales des multicouches de (Cr, Mn, Fe)/Ag par la
méthode FP-LAPW. Ils ont trouvé que les structures ont un comportement magnétique
différent. Jonker et al. [125] ont étudié expérimentalement des films de Mn et les super-
réseaux de Mn/Ag sur Ag(001). Ils ont constaté que les films de Mn ont un parameétre de
maille de 2,89A. Le désaccord de maille entre I’argent et le manganése est de 0,03%.
Cependant, les atomes de la monocouche de Mn; sur Ag(001) prennent des sites dans un
réseau carré a 2 dimensions. Le processus d'optimisation d'énergie des films ultra-minces de
Mn méne a une phase de bct caractérisée par a=b=2,88A, c= (3.40+0.02) A et c/a=1,18.C'est
une conséquence directe de la différence dans le facteur de forme atomique et la différence
entre les propriétés ¢lastiques des deux matériaux [123]. Les résultats impliquent une
augmentation des distances intermédiaires entre les couches de Mn. Les distances
intermédiaires indiquent une augmentation du volume atomique qui contribue a une
augmentation des moments magnétiques atomiques [124, 126]. Le film de manganése a un
axe de facile aimantation selon ’orientation (001), confirmé par un calcul de I'anisotropie
magnétique [127].

D'autre part, 1'équation d'état de Birch-Murnaghan via le code Wien2k est utilisée pour
obtenir le volume d'équilibre du film de Mn. Le processus d’optimisation des parameétres de
maille en fonction du volume atomique de la supercellule Mn/Ag(001) donne de nouvelles
valeurs pour (a=b, ¢ et c/a), (voir figure. 3.13). Le résultat prouve que le film de Mn cristallise
dans la structure bet avec les nouveaux paramétres a=2,73A et c/a=1,24. Ici, nous pouvons
récapituler que les comportements magnétiques et magnéto-optiques de ces deux structures
différentes ne peuvent pas étre les mémes. Nous obtenons donc deux structures de bet pour le
film de Mn : la premiére est caractérisée par des paramétres de a=2.88A, c=3.40A, et la
seconde structure est caractérisée par a=2.73A et c=3,38A. Nous allons associer différents
noms pour ces 2 structures a savoir : la phase a-bct Mn et B-bct Mn, respectivement.

Dans ces films ultraminces, la croissance cristalline le long de la direction (001) est
supposée étre couche par couche parfaite sur le substrat d’argent. Ce mode de croissance est
identique a celui du film de chrome. Par conséquent, pas d’inter diffusion entre le film et le

substrat.
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Figure.3.12 : Le processus d’optimisation de [’énergie de (a) Mn,/Ag (001), (b) Mny/Ag (001) et (c) Mns/Ag
(001). Les cercles, carrées et triangles noires sont les valeurs calculées, la ligne continue représente le
polynome de fit.
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Figure. 3.13 : Le processus d’optimisation des paramétres de maille en fonction du volume atomique de la
supercellule Mn/Ag(001). Les cercles et les carrées noires sont les valeurs calculées; la ligne continue
représente le polynéome de fit.

o Anisotropie magnétique de film de Mn

Cette partie est particulierement intéressante puisque la régle de Hund montre que le
moment magnétique de I'atome libre de Mn devrait étre égal a 5 pug [128]. Habituellement,
I'état ferromagnétique ou ferrimagnétique pour une haute densité¢ de spin est prévu pour Mn.
Egalement, le changement de 1’orientation de I’aimantation est induit par les contraintes
¢lastiques dans le cristal [129]. Les résultats des calculs sont récapitulés dans le
(Tableau.3.2) et il est clair que le film a-bct Mn préfére un couplage ferromagnétique entre
les plans de Mn. Le moment magnétique calculé sur la surface libre du systeme Mn,/Ag(001)
montre une augmentation de moment magnétique de 3,72 pp qui est en accord avec les

résultats expérimentaux [124,130].

Tableau. 3.2: Moments magnétiques calculés (couche par couche) par les deux codes LMTO et FPLAPW (en
unite de ug par atome) du systeme Mn,/Ag(001) avec (n=1, 2, 3 couches) du film a-bct Mn. Nous avons adopté
(I-1) et (I) pour indiquer le plans d’interface Ag et Mn, respectivement. L’indice (I + d) est la d“™ couche de
Mn.

Systeme Plans M+ M, (LMTO) M+ M, (FP-LAPW)
Mn,/Ag(001) Ag (I-1) +0.027 +0.036
Mn () +4.122 +4.018
Mn,/Ag(001) Ag (I-1) +0.049 +0.035
Mn (I) +3.550 +3.130
Mn (I+1) +3.870 +3.558
Mn;/Ag(001) Ag (I-1) +0.052 +0.035
Mn (1) +3.779 +3.440
Mn (I+1) +2.986 +1.832
Mn (I+2) +3.724 +3.424
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Le moment magnétique de la monocouche de Mn sur Ag est de 4.12 pp. Cette valeur est
en accord avec le moment magnétique d’un atome libre (~ 5 pg). Ceci est dii a la grande
distance d'interface dmn-ag qui est supérieure a (ama)/2 dans la phase & de Mn [131].Ce
moment magnétique induit une faible polarisation magnétique pour la couche d'Ag a
I’interface (0.03pp) qui est due a I'hybridation des orbitales entre le substrat et le film [7,132].
Dans le systtme Mn,/Ag(001), la croissance pseudomorphique du deuxiéme plan de Mn
affecte le moment magnétique a la surface. En comparaison avec la premiére monocouche,
I’ajout de la deuxieme monocouche de Mn induit respectivement, une diminution de 13,59%
et de 6,07% de moments magnétiques pour la premicre et la deuxiéme monocouche de Mn.
Figure (3.14) montre les densités d’états (DOS) de un, deux et trois monocouches de Mn,

nous pouvons voir que la largeur de bande est réduite.

4
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. = o «Mn(I) p-state

4 . e M 11 (1) d-state
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....... Mn(I+2) s-state
=== o «Mn(I+2) p-state
(e M 1 (1+2) d-state

Energie (eV)

Figure. 3.14 : Les densités locales d’états des spins up et down pour trois plans de manganese dans la phase

alpha déterminées par la LMTO.
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En outre, la grande différence d'énergie entre la densité d’états projetée pour le spin(?) et
le spin (]) méne a un grand moment magnétique de 4,12 pup pour une seule monocouche.
Cependant, nous obtenons une bande plus large et le moment da spin est réduit dans le cas de
deux monocouches de Mn. Par conséquent, le moment magnétique est réduit a (3,87 ug).
Dans le cas de trois monocouches de Mn, le moment magnétique a la surface libre tend
toujours a garder la plus grande valeur (3,72 pg). Ce systéme montre une réduction du
moment magnétique~ 3 up. Cela, peut étre expliqué par sa position entre deux plans de Mn.
Le transfert de charge augmente entre les états p-d.

Les grands moments magnétiques sont obtenus, expressément pour des sites a la surface
libre qui ont une réduction de nombre de coordination. Ceci est dii au grand nombre d’états
inoccupés disponibles dans la couche « d » dans le régime de basse dimensionnalité [133].
Comme il représenté dans la figure. (3.14), le calcul de la densité d’états projetée (P-DOS) du
film de Mn dans sa phase alpha montre un couplage ferromagnétique entre les plans de Mn,
ceci est vérifié par le calcul des moments magnétiques de trois monocouches, voir (Tableau.
3.1). Fujii et al. [134] ont montré que le manganese préfere 1'état de faible densité de spin
pour un paramétre de maille compris entre 2.68A et 2.95A. Schieffer et al [135] ont montré
que le film de Mn se dépose parfaitement sur I’argent et ils révélent que dans cette structure,
la couche 3d de Mn présente un spin-flip similaire qui induit un moment magnétique local de

4up environ. Nos résultats sont en accord avec les travaux ultérieurs [118, 124, 127, 134-136].

Tableau.3.3:Moment magnétique (en unité de ug par atome) pour les systemes Mn,/Ag(001) dans la phase béta
avec (n=1, 2, 3 layers) ainsi que I’anisotropie. Les calculs sont faits par la méthode FP-LAPW.

Moment Ag (I-1) Mn (I) Mn (I+1) Mn (I+2) dM,,_M,,(A) L’axe de facile Energie
Magnétique (ug) aimantation d’anisotropie (neV)
1 couche de Mn +0.036 +4.018 o o 2.829 0.1.0 188.55
2 couches de Mn +0.039 +3.106 -3.435 o 2.792 0.0.1 823.42
3 couches de Mn +0.052 +3.109 - 1.602 +3.096 2.732 0.0.1 975.18

Pour le film de Mn dans la structure béta, les calculs sont effectués par la méthode FP-
LPIIW. 11 est clair que les films de manganése menent a un couplage ferrimagnétique. Le
tableau. (3.2) montre que le comportement magnétique est relié aux distances interatomiques
des atomes de manganése dans le plan. Un calcul de 1’anisotropie magnétique est effectué
pour un nombre de K points trés important. Le critére de convergence est pris égal a 107,
Cependant, nous avons calculé I’anisotropie magnétique et I’axe de facile aimantation est

trouvé selon la direction (0 1 0) pour le cas d’une monocouche de Mn. La distance
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interatomique dans le plan est donnée par la valeur de 2,829A dans le cas d’une monocouche.

Elle induit une valeur importante du moment magnétique de 4,018 pp.
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Figure. 3.15: Les densités locales des états des spins up et down pour trois plans de manganése dans la phase

béta déterminées par la Wien2k.

] deux monocouches de Mn, la structure commence a se compacter et la distance dans
le plan s’est réduite a 2,792A. Le couplage antiferromagnétique entre les plans de Mn est

apparu. L’axe de facile aimantation change d’orientation de la direction (0 1 0) vers la
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direction (0 0 1).Les moments magnétiques sont alternés entre +3,106ug et —3,435up qui
représente une réduction de prés de 10%.

Dans le cas de trois monocouches de Mn, le film de Mn présente un couplage
ferrimagnétique. Le moment magnétique a la surface libre a donné une valeur de 3.096up qui
présente une réduction de 22,9% comparés au cas d’une seule monocouche. Ces résultats sont
récapitulés dans les calculs de P-DOS; voir (figure. 3.15).

Certainement, I’empilement des couches supplémentaires de manganese contribue a la
stabilit¢ de la phase magnétique du film; elle est due a la compacité des plans induisant une
transition de la réorientation des spins. Nos résultats prouvent que I'état le plus stable
correspond au couplage ferrimagnétique. Ce résultat de réorientation des spins est prédit par
S. Lopez-Moreno et al. [137] ou ils ont étudié le comportement magnétique des atomes de Mn
sur la surface de Au (111) en fonction des distances interatomiques de ces derniers.
Cependant, le SRT (Spin-Reorientation Transition) est en corrélation avec 1'épaisseur du film,
[138-140].

L’anisotropie magnétique requiert la prise en compte du couplage spin-orbite (SO) et un
nombre de points K d’une grille de 16x16x1. Une migration vers une grille de 32x32x1
n’affecte pas les calculs. Les résultats sont montrés dans le tableau. (3.3) et il est indiqué que
I’anisotropie de manganeése est de 1’ordre de peV. Cette derniere semble étre importante pour
la phase ferrimagnétique. Les calculs prédisent la stabilité¢ de cette phase qui rend le systéme
étudié susceptible d’étre utilisé¢ dans les applications de spintronique et la récente technique
d’enregistrement magnétique par les lasers femto-seconde.

e Propriétés magnéto-optiques

L’effet Kerr magnéto-optique est une technique puissante pour étudier le comportement
magnétique des films ultraminces. Ila été¢ généralement appliqué en technologie de stockage
magnétique de données [141,142]. De plus, des investigations théoriques sont focalisées
particulierement sur l'effet Kerr polaire. Le phénomeéne du couplage spin-orbite est sensible
au nombre atomique « z » des matériaux en contact.

Dans un réseau les électrons qui contribuent a I’aimantation obéissent a la symétrie de
réseau. Celle-ci est brisée a I’interface entre le film ultra-mince avec le substrat, elle induit
alors une anisotropie magnétique uni-axiale dans le plan du film. De méme, la direction de
l'axe facile aimantation est déterminée par le signe de l'anisotropie de surface [139]. Des
travaux ultérieurs [142, 144, 145] ont effectu¢ des expériences par effet Kerr polaire sur les

systemes Fe/Cu(100) et de Fe/Ag(001). Ils ont constaté que 1’aimantation est perpendiculaire.
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Dans ce travail, nous avons calculé les spectres d’effet Kerr magnéto-optiques dans la
géométrie polaire. La gamme d'énergie des photons incidents est ¢largie jusqu’a 10eV pour
les films ferromagnétiques (oa-bct Mn) et les films ferrimagnétiques (B-bct Mn),
(voirfigure.3.16). Elle apparait dans les spectres des rotations Kerr deux pics pour chaque
couche de manganése; nous nous intéressons uniquement aux pics dans le domaine du visible.
Le changement de 1'effet Kerr est provoqué par la variation du moment magnétique dans les
systemes ¢étudiés. Tableau. (3.4) donne les résultats les plus intéressants pour les spectres de
Kerr des trois monocouches de manganése. Néanmoins, quelques perceptions de l'origine des
pics des rotations Kerr peuvent étre obtenues dans les P-DOS. Les éléments non-diagonaux
montrent une mutuelle atténuation des contributions des spins up et des spins down [136]. Les
structures produites dans des spectres non-diagonaux sont liées a la polarisation de spins des
¢tats responsables pour les transitions interbandes. Il est clair qu'il existe un effet Kerr
magnéto-optique significatif dans les films de manganéese. En revanche, figure. (3.16) montre
seulement les transitions interbandes les plus faisables dans le domaine du visible. Toutes les
structures des rotations Kerr sont calculées a 1’aide du tenseur de conductivité. L'analyse de
ces structures sera expliquée en inspectant les transitions interbandes dominantes dans la zone
de Brillouin. Les structures de bande ¢électroniques sont tres serrées et elles rendent difficile la
distinction entre les différentes bandes correspondantes aux états partiels atomiques de chaque
monocouche, (voir figure. 3.17). Par conséquent, le seuil des transitions interbandes dans le
systeme Mn;/Ag(001) est produit a 1'énergie de 1,25 eV localisé aux points de haute symétrie
Z et I" dans la zone de Brillouin (direction Z I').

D’aprés la figure. (3.17), la transition entre les bandes est située aux énergies (- 2,73
eV et +1,25 eV) montrent que 1’origine du pic des rotations Kerr s'est produite a 3,98 eV.
D’apres les courbes de P-DOS, ces transitions correspondent a quelques transitions
électroniques entre les niveaux (s, p et d) comme Mn,: p'—s', d'—p'et s 1—P,. Pour deux
monocouches de Mn sur I’argent, le pic négatif dans le domaine visible est produit par la
transition interbande a I’énergie 3.08 eV. Cette transition est indirecte et elle se produit dans
la direction des points de haute symétrie M vers I' dans la zone de Brillouin. Dans I'analyse
totale, les diverses transitions interbandes dominantes contribuent ainsi avec leur localisation
dans le zone de Brillouin pour produire les structures importantes des spectres Kerr. Le P-
DOS a indiqué que le pic négatif est a l'origine des transitions électroniques dans Mn,: s'—p',
d'—p, p;—d,; et s;—p,. Pour le pic négatif dans le domaine du visible dans le systeme

Mn3/Ag(001), la structure de bande révele I’existence de 134 bandes serrées. Cependant, la
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figure (3.17.c) montre un niveau d’énergie a -0,38eV au-dessous du niveau de Fermi. D'autre
part, un deuxiéme niveau d’énergie localisé a +2,66 eV au-dessus du niveau de Fermi. Nous
constatons que c'est exactement I'énergie nécessaire requise pour faire une structure dans le
spectre de Kerr (pic a 3,05eV). Ce pic peut trouver son origine dans quelques transitions

électroniques comme : Mns s'—p', d'—p', d \—P, et p,—d,.

1 a.Mn /agc001)

0.049a Mn /Ag(001)

Rotation Kerr (deg)

©%Ya_Mn /Ag(001)

Energie (eV)

Figure. 3.16: les spectres de rotations Kerr calculées pour chaque surface libre dans le film ferromagnétique de

Mn
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Figure. 3.17: Structures des bandes calculées par la méthode LMTO: (a) Mn /Ag(001), (b) Mny/Ag(001) and (c)
Mns3/Ag(001) du film a-bct Mn.
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Figure. 3.18: les spectres de rotation Kerr calculées pour chaque surface libre dans le film ferrimagnétique de
Mhn.

Pour le film ferrimagnétique (B-bct Mn), l'effet Kerr longitudinal est apparu pour la
premiére couche. Le calcul d'anisotropie prouve que l'axe de facile aimantation est dans la
direction (0 1 0), voir le tableau (3.3). Ce résultat a été confirmé par le calcul du tenseur de
conductivité ou les éléments non-diagonaux (oxy) sont égaux a zéro. Le spectre longitudinal
de Kerr n’est pas montré dans cette partie et nous nous sommes intéressés uniquement au spin
réorientation dans le film de Mn. La figure. (3.19) montre la structure de bande pour les spins
majoritaires et les spins minoritaires. Les propriétés magnéto-optiques sont décrites
correctement par la méthode FP-LAPW. Nous voudrions noter qu'il n'y a pas de résultats
théoriques et expérimentaux de l'effet Kerr du systéme étudié. La figure. (3.18) montre les
spectres des rotations Kerr significatives dans la géométrie polaire. Le split dans le spectre
Kerr de +0.07° a—0.11°est di au comportement ferrimagnétique du film B-bct Mn par rapport

au film de a-bct Mn.
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Figure. 3.19: Structures de bandes calculées par la méthode FP-LAPW pour les spins majoritaires et les spins
minoritaires :(a) Mn;/Ag(001), (b) Mny/Ag(001) and (c) Mn3/Ag(001) du film p-bct Mn.

A la troisieme couche de Mn, le systéme adopte un comportement ferrimagnétique.
Les rotations Kerr apparaissent tres faibles du fait que le moment global est réduit. Elles
varient entre +0.075° et —0.065° qui présentent une diminution en valeurs négatives par

rapport au systéme précédent. Les figures (3.19b et 3.19c) montrent la structure de bande des
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systtmes de Mny/Ag(001) et de Mn3/Ag(001). L'effet Kerr dans ce cas peut trouver ses
origines dans les transitions interbandes. Ces dernicres sont localisées dans la zone de
Brillouin aux points de haute symétrie M, A, Z et I'. D’apres la figure (3.15), ces transitions
sont produites entre Mny(3d')—Mn;(3p'), Mni(3p)—Mny3d,), Mny3p')—Mns3(3d") et
Mnjs(3p)—Mn;(3d).Ces transitions contribuent ensemble pour produire le comportement
ferrimagnétique. Cette analyse est soutenue par les courbes de P-DOS pour localiser les
diverses transitions interbandes qui participent aux différentes structures dans les spectres des
rotations Kerr magnéto-optiques. Par conséquent, les régles de transition dipolaires peuvent

trouver également les transitions interbandes permises et interdites.

Tableau. 3.4: Les rotations Kerr magnéto-optiques dans les deux phases du film de manganése. Elles sont
calculées pour une gamme d’énergie des photons incidents élargie jusqu’au 10 eV.

System a-bet_Mn ferromagnetic films B-bet_Mn ferrimagnetic films

0k(°) Energy (eV) 0k(°) Energy (eV)

Mn,/Ag(001) 1. 25 - -
-0.09 3. 98
-0.08 10. 78(UV)

Mn,/Ag(001) -0.17 3.05 -0.02 0. 50

-0.11 4.12

Mn;/Ag(001) 1.31 -0.05 1.05
-0.16 3.07 -0.01 5.00
-0. 10 11.79 (UV) +0.05 2. 80
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3.4.3. Systéeme Mn/Au(001)

Ce systéme a ¢été étudié dans le but de vérifier I’effet du changement de substrat Ag par

Au qui sont 2 métaux nobles paramagnétiques. Une amélioration des propriétés magnétiques

est observée a cause de forte hybridation entre I’Au (Z=79) et le Mn (Z=25). Les résultats de

relaxation de 1, 2°™ et 3™ plan atomique de Mn par la LMTO sont schématisés dans la

figure (3.20). La structure cristalline de manganése prend la forme d’un bct (body centered

tetragonal) avec « a = b = 2.89 4 et c/a= 1,24 ».
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Figure. 3.20 : Le processus d’optimisation de I’énergie de (a) Mn,/u (001), (b) Mny/"u (001) et (c) Mn3/ u
(001). Les cercles, carrés et triangles noires sont les valeurs calculées, la ligne continue représente le polynome

de fit.
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D'autre part, 'équation d'état de Birch-Murnaghan est utilisée pour obtenir le volume

d'équilibre du film de Mn. Le processus d’optimisation des parameétres de maille en fonction

du volume atomique de la supercellule Mn/Au(001) donne de nouvelles valeurs pour (a=b, ¢

et c/a). Le résultat montre que le film de Mn cristallise dans la structure bet avec les nouveaux

paramétres a=2,72A et c/a=1,32, (voir figure 3.21). Les contraintes appliquées sur le film de

Mn induisent une stabilisation de la phase magnétique du systéme et tendent a faire ressortir

le couplage ferrimagnétique entre les plans du film.

‘—.— Optimization of a lattice parameter of Mn film

Energy [arb.units]
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/
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Figure. 3.21 : Le processus d’optimisation des paramétres de maille en fonction du volume atomique de la
supercellule Mn/Au(001). Les cercles et les carrées rouges sont les valeurs calculées quant a la ligne continue

presente le polynome de fit.
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Tableau. 3.5: Moments magnétiques en us du film Mn sur Au en corrélation avec les distances interatomiques
des atomes de Mn dans chaque plan, (calculs Wien2K).

Couches Mn Au(I-1) Mn(I) Mn(I+1) Mn(I+2) dynMn
Une couche +0.08805 3.95381 2.87A
Deux couches +0.03770 3.19164 -3.431 2.76A
Trois couches +0.04516 3.45261 -1.963 3.848 2.12A

Quant aux propriétés magnétiques du film de Mn sur I’or, les résultats de calcul sont
récapitulés dans le tableau. (3.5). Le moment magnétique calculé¢ sur la surface libre du
systtme Mn,/Au(001) montre une augmentation de moment magnétique par rapport aux
systemes Mn/Ag(001). Le moment magnétique de la monocouche de Mn sur Au est treés
important ~3.95ug (moment magnétique d’un atome libre ~ 5 ug). Cette augmentation du
moment magnétique induit une polarisation magnétique inversée pour la couche d'Au a
I’interface (~0.1pg) qui est due I’hybridation des orbitales entre I’or et le Mn. Dans le
systtmeMn,/Au(001), la deuxiéme monocouche de Mn induit respectivement une
augmentation dans le moment magnétique contrairement au cas d’un substrat d’argent .Figure
(3.15) montre les densités d’états (DOS) pour la couche 3d de une, deux et trois monocouches
de Mn a la surface libre. En outre, le substrat de I’or tend a améliorer les propriétés
magnétiques du manganese relativement a Ag. Dans le systtme Mnsi/Au, le moment
magnétique a la surface est important (3.84 pug). Le moment magnétique a la surface libre tend
toujours a garder la plus grande valeur qui est due a la réduction du nombre de coordination.
Ce systeme montre que le moment magnétique du plan central a une valeur la plus réduite de~
-1.96 ug. Cela, peut étre expliqué par I’effet de sa position car il subit des recouvrements
d’orbitales de part et d’autre des atomes de Mn. Le transfert de charge augmente entre les

couches p-d.

e [Jne couche de Mn
------ Deux couches de Mn
==« == Tr0is couches de Mn|

DOS(1/eV/atom)

Cas ferrimagnétique
-ty Ty

12 3 4
Energie (eV)

Figure. 3.22: Les densités d’états locales des spins up et down de la couche 3d pour trois plans de manganése

dans le cas ferrimagnétique.
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Un calcul de I’anisotropie magnétique a montré un axe de facile aimantation selon la
direction (0 0 1) dans tout le film de Mn. La distance interatomique dans le plan est donnée
par la valeur de 2,87A dans le cas d’une monocouche. A deux monocouches de Mn, la
structure commence a se compacter et la distance dans le plan s’est réduite a 2,76A. Dans le
cas de trois monocouches de Mn, le comportement ferrimagnétique est adopté par le film de
manganese. Le moment magnétique a la surface libre est donné par une valeur de 3.85up
provoqué par la constante de réseau du dernier plan de Mn (2.72 A). L’anisotropie pour ce
systeme est de I’ordre de 1200 peV. Ce systéme présente des caractéristiques physiques

importantes.

‘ e T10is plans de Mn

-0,18 o [ o [ o [ o [ o
‘ e Jn plan de Mn

0 2 4 6 8 10
Energie (eV)

Figure. 3.23: les spectres de rotations Kerr calculées pour chaque surface libre dans le film de Mn/Au(001).
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La figure. (3.23) montre les spectres des réponses linéaires du film de Mn/Au(001) par
effet Kerr polaire qui augmente de plus en plus. La premiere couche montre une rotation de -
0.07° dans le domaine du visible [(~ 3,05+0.15) eV]. Cette valeur sera amplifiée dans le cas
de deux monocouches de Mn a une valeur de -0.13°. A la troisiéme couche de Mn, le systeme
adopte un comportement ferrimagnétique. Les rotations Kerr apparaissent trés importantes du
fait que le moment magnétique a la surface du film prend la plus grande valeur de 3.85 pp. La
réponse spectrale est toujours dans le domaine du visible qui donne une rotation Kerr -0.18°.

Les pics positifs ont tendance a s’atténuer.

0 2 4 6 8 10

ook T v T v T v T v .

e 3 plans de Mn

Energie (eV)

Figure. 3. 24 : L'absorption calculée des éléments non-diagonaux du tenseur de la conductivité optique du film
de manganése sur I'or. On constate que les extrémums de ces spectres correspondent en sens inverse avec les
spectres de rotations Kerr.
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Les ¢éléments non diagonaux du tenseur de conductivité optique coazxy sont directement
liés aux transitions interbandes microscopiques, ils sont proportionnels a la différence dans le
taux d'absorption de la lumiére polarisée circulairement droite et gauche et son signe est
directement li¢ a la polarisation de spin des états responsables des transitions interbandes qui
produisent des structures dans le spectre de coazxy. La figure (3.24) montre clairement que le
maximum de wozxycorrespond au pic négatif dans le spectre (3.23). Ceci montre la

contribution de la conductivité non diagonale aux propriétés MO.
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Conclusion générale

Dans ce travail nous avons étudié les propriétés structurales, magnétiques et magnéto-
optiques des films ultraminces de chrome et de manganése épitaxiés sur les substrats d'argent
et d’or. Ces systémes sont susceptibles d'étre utilisés dans les applications technologiques
notamment dans le domaine de stockage magnétique. Nous nous sommes intéressés a l'étude
de l'effet Kerr magnéto-optique dans sa géométrie polaire par le calcul des spectres des
rotations Kerr en fonction des énergies des photons incidents élargies jusqu’a 10 eV. Pour
expliquer 1'origine microscopique des pics apparaissant dans les spectres des rotations Kerr,
nous avons fait une analyse quantitative combinée de la structure de bande, des ¢léments non
diagonaux du tenseur de conductivité et des contributions interbandes aux szx et o’ -

Le systeme Cr,/Ag(001) aprés relaxation cristallise dans une structure tétragonale
centrée avec a=b = 2.89 A et c/a = 1.25 et révéle un ordre ferrimagnétique. Cette structure
favorise un axe de facile aimantation selon la direction (001). Les propriétés magnétiques de
ce systeme sont expliquées dans le cadre de I’approche semi relativiste qui donne des résultats
en accord avec les résultats expérimentaux. Nous trouvons un moment magnétique de chrome
important avec une valeur de 4.16 pg. L'étude de spectre de la réponse magnéto-optique dans
ce systéme a été caractérisée par deux pics positifs (domaine UV) et un pic négatif dans le
domaine des radiations visibles au voisinage de E =3.51 eV, respectivement.

Les films de Mn,/Ag(001) montrent des propriétés physiques intéressantes qui sont
liées a la structure cristalline. Le processus d'optimisation d'énergie donne une structure que
nous avons noté a-bct pour le film de manganése. L’équation de Birch-Murnaghan est utilisée
pour optimiser les parametres de réseau en fonction du volume de la cellule a donné une
structure de B-bct Mn. La premiére structure favorise un couplage ferromagnétique du
manganese. Le moment magnétique calculé sur la surface libre du systéme a la plus grande
valeur de 3,72ug. La deuxiéme structure favorise un comportement ferrimagnétique et 'axe
de facile aimantation est selon la direction (001). L'interprétation de I’origine des rotations
Kerr est effectuée par la recherche des transitions interbandes responsables des structures
importantes dans les spectres Kerr. Les transitions dominantes des états au voisinage du
niveau de Fermi ont été¢ trouvées. Ces transitions contribuent ensemble a la formation des
spectres MOKE du manganeése. Une étude du systeme Mn/Au (001) révele un comportement
structural et un ordre magnétique similaire sauf que les moments magnétiques sont en
augmentation par rapport a Mn/Ag(001. La réponse spectrale est toujours dans le domaine du

visible qui donne une rotation Kerr -0.18°. Les pics positifs ont tendance a s’atténuer.
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Abstract

By means of DFT, we investigate the structural, magnetic and magneto-optical
properties of Cr ultrathin film on semi-infinite Ag substrate. The results show that Cr ultrathin
film crystalizes in bet structure with lattice parameters (a=b= 2.88 A, c/a=1.25) and it favor
ferrimagnetic coupling between Cr planes. The anisotropy is shown to be perpendicular to the
surface by polar-magneto-optical Kerr effect. The magnetic moment at free surface of Cr film
reach the value of 3,78 up. In Mn ultrathin film on Ag or Au in the direction of (001), the
result shows that the applied strain of bct Mn film from lattice parameter a=2.89 A to lattice
value of 2.73 A induces ferrimagnetic behavior between Mn layers. The magnetic easy axis of
Mn film was demonstrated theoretically to switch from the in-plane to out-of-plane by
magneto-optical Kerr effect investigation. By including spin-orbit coupling in full potential
linearized augmented plane waves and linearized muffin-tin orbitals methods, manganese
ultrathin film displays different magnetic behaviors and the spin-reorientation transition is
shown to be correlated to these structural changes. The calculated magnetic moment of
manganese planes are enhanced and reach a value of ~ 4.02 pp in the case of Ag substrate and
reach a value of 4.30 pp in the case of Au substrate. The polar magneto-optical Kerr effect is
calculated for a photon energy range extended to 10 eV. It shows a pronounced peak in

visible light.

Keywords: DFT, ferrimagnetism, Kerr effect, spin-reorientation transition, ultrathin films
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