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الملخص

المتعددة المتكونة من الضوئیة المغناطیسیة والمغناطیسیة ,البنیویةالخصائص بعض تم دراسةفي ھذه المذكرة 

ویتم ذلك .ثم مقارنتھا مع شبكة الحدید الصلبةFe/nCu(001)-(Fcc)المكعبة متمركزة الأوجھ النحاسو شبكة الحدید

FP-LAPWطریقة الموجة المستویة المتزایدة التي تستعمل DFTعتمدة على نظریة باستخدام طرق المبادئ الأولیة الم

.في الحسابLSDAو قد استعمل التقریب ،wien2kالمتوفرة في برنامج المحاكات 

طاقة و كذلك ،لذرات الحدیدالمغناطیسي فیما یتعلق بالخصائص المغناطیسیة، لوحظت زیادة كبیرة في العزم

.زیادة عدد طبقات النحاسمع)MAE(للنظام اطیسيمغنالالتباین

وذلك بسبب التھجین بین س ذرات النحاور عزم مغناطیسي ذو قیمة صغیرة لاستقطاب طفیف مع ظھحدوث

.dالناجمة عن الحالةوفیرومغناطیسیةضد النظام الووجود حالة،ات الحدید و النحاسمدار

من ارتفاع قیمة العزم وعلى الرغم .یمكن دراستھا من قبل الناقلیة الضوئیةظاھرة كیر المغناطیسیة البصریة 

MAEمغناطیسي البلوریة التباین ال، وأنظمة الا ان اطیاف كیر یمكن تفسیرھا من حیث التحولات البصریةالمغناطیسي 

.للنظام حسبت أیضا

، متعددة الشبكات، التیاین المغناطیسي، الشبكة المكعبة ضوئیة الیسیةالمغناطنظریة الكثافة الوظیفیة، :الكلمات المفتاحیة

.، النحاس)الحدید(متمركزة الاوجھ 



Abstract:

The magnetic and magneto optical properties of FCC-Fe/nCu (001) superlattices are

studied and compared with the FCC-Fe bulk structure. This is done using the method of all

electron linearized augmented waves planes (FP L APW) in the local spin density functional

approximation (DFT), implemented in the WIEN2k code, with the LSDA approximation for

the exchange and correlation.

As far as the magnetic properties are concerned, a significant increase of the magnetic

moment of the iron atoms and the magnetic anisotropy energy (MAE) of the system is

observed with increasing the copper layers.

A slight polarization occurs, with emergence of a small magnetic moment of copper

atoms, due to the hybridization between the iron and copper orbital. An antiferromagnetic

phase of the system is observed, caused by the d states.

The magneto optical Kerr effect response could be investigated through the optical

conductivity. In spite of their great magnetic moment, the Kerr's spectra are explained in

terms of optical transitions and the MAE of the systems is calculated.

Keywords : DFT, Superlattices, Magneto-optics, Magnetic anisotropy, Fe(fcc), Cu



Résumé :

Les propriétés magnétiques et magnéto-optiques des super-réseaux FCC-Fe / nCu

(001) sont étudiées et comparées avec la structure massif de FCC-Fe. Cela se fait en utilisant

la méthode des ondes planes augmentées linéairement (FP L APW) dans l'approximation de

la densité fonctionnelle (DFT), implémentée dans le code WIEN2k, avec l'approximation

LSDA pour l'échange et la corrélation.

En ce qui concerne les propriétés magnétiques, une augmentation significative du

moment magnétique des atomes de fer et de l'énergie anisotropie magnétique (MAE) du

système est observée avec l'augmentation des couches de cuivre.

Une légère polarisation se produit, avec l'émergence d'un petit moment magnétique

des atomes de cuivre, en raison de l'hybridation entre les orbitales de fer et de cuivre. Une

phase antiferromagnétique du système est observée, causée par les états d.

Magnéto-optique à effet de Kerr peut être étudiée par la conductivité optique. Malgré

une grande valeur du moment magnétique, le spectre de Kerr s'explique en termes de

transitions optiques et la magnéto-cristalline anisotropie des systèmes est calculée.

Mots clés : DFT, super réseaux, magnéto-optique, anisotropie magnétique, Fe (fcc), Cu.
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Introduction générale

Les interactions électroniques dans les solides sont à l’origine de nombreuses

propriétés physiques intéressantes telles que la supraconductivité ou le magnétisme.

Aujourd'hui, environ 70% des supports de stockage d’information sont des matériaux

magnétiques (disques durs, bandes magnétiques…).

Pour la recherche fondamentale, les films traitant l'épaisseur d'une seule couche

atomique sont des systèmes modèles pour l'étude de la physique en deux dimensions.

Les propriétés magnétiques telles que la température, le moment magnétique,

l'anisotropie magnétique, etc., peuvent être différentes de celles des systèmes

tridimensionnels ou en d’autre termes celle du massif qui sont profondément liée avec

les propriétés structurales et morphologiques du film ainsi que son interaction avec le

substrat. L'un des principaux objectifs de la recherche sur les films épitaxies ultrafins est

donc de trouver une corrélation directe entre la structure et les propriétés magnétiques à

l'échelle atomique.

Les super réseaux magnétiques sont des structures périodiques qui se compose

de deux types de matériaux A et B où l'épaisseur de la couche de certains nanomètres

et la dimension latérale sont microscopique. La même structure donne aux super

réseaux des propriétés magnétiques particulières en raison de la présence de l'interface

et de la faible épaisseur. Cette propriété est très importante dans différents domaines et

il s'agit de ces applications dans le stockage de données magnétiques. Les supports de

stockage magnétiques nécessitent un matériau avec des moments magnétiques

augmenté et une grande énergie d'anisotropie magnétique qui peut supporter le stockage

pour une longue durée [01].

Cependant, compte tenue des progrès considérables et des résultats

innombrables sur le film ultra mince et les nanostructures au cours des dernières

décennies, une compréhension complète et générale de la corrélation entre la structure,

la morphologie et les propriétés magnétiques n'a pas encore été atteinte. L'un des

meilleurs exemples de la complexité de cette corrélation est représenté par le système

Fe / Cu (100) [02-05]; en raison de ces propriétés physiques fondamentales et de ses

applications pratiques possibles en raison de son stockage de données magnétiques

élevé, de la résistance des supports de stockage magnétique [06].
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Les films de fer sont caractérisés par une structure magnétique riche, car le

matériau possède deux phases magnétiques (ferromagnétique et antiferromagnétique).

Le volume atomique affecte sensiblement la stabilité des phases. [07-13]

Le système Fe-Cu a été étudié par différents groupes [04,05]; il est intéressant en

raison de ses propriétés physiques fondamentales et de ses applications avancées en

magnétorésistance géante (GMR) et dispositifs spintroniques [14-16]. De nombreuses

recherches expérimentales et théoriques sur les propriétés magnétiques de la structure a

face centrée (fcc) -Fe / Cu ont été réalisées. Mitani et al [17] a établi des corrélations

entre le moment magnétique et la distance interréticulaire, en préparant des couches

épitaxies fcc-Fe/Cu (100). L'effet Kerr expérimental (MOKE) du fcc-Fe sur Cu (1 0 0)

est traité dans [18]. Les propriétés magnétiques des systèmes Fe/Cu (100) et du

sandwich Cu/Fe(n)/Cu ont été largement étudiées par la densité fonctionnelle [19, 20].

Zhou et al ont calculé la constante de couplage d'échange J en utilisant le modèle Ising

et la méthode des ondes planes augmentées linéarisées (FP-LAPW) pour les super-

réseaux fcc-Fe / 1Cu (001) (n = 1-9 ML) [21-23]. Kuch et al [24] a constaté que Fe dans

l'alliage FeCu présent un moment magnétique comparable à celui des films minces Fe /

Cu ainsi que le rapport entre la contribution orbitale et spin aux moments Fe d est

considérablement élevé dans l’alliage FeCu.

Du point de vue théorique, plusieurs méthodes de calcul ont été développées

parallèlement aux expériences pour tenter d’expliquer les valeurs des moments

magnétiques ainsi que les spectres de la réponse magnéto-optique (effet Kerr, effet

Faraday, spectres optiques…) dans les nanostructures. Parmi ces méthodes la méthode

des ondes planes augmentées linéarisées (FP-LAPW) basées sur la théorie de la

fonctionnelle de densité (DFT), implémentée dans le code WIEN2k.

Nous avons organisé cette thèse en trois chapitres :

Le premier chapitre regroupe des généralités sur les métaux de transition qui

font l’objet du travail de cette thèse. Nous rappelons les principales caractéristiques

telles que la configuration électronique, le magnétisme, l’importance de ces métaux

dans le domaine médicinale et industriel.
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Nous avons consacré le deuxième chapitre au formalisme théorique et les

méthodes de calcul. Nous résumerons le principe de la théorie de la fonctionnelle de la

densité (DFT) et le principe de la méthode (FP LAPW).

Enfin, le troisième chapitre est composé de deux objectifs principaux :

Le premier est de réaliser des calculs en utilisant le code wien2k sur les

propriétés magnétiques et les structures électroniques des super réseaux Fe/nCu (n = 1,

3, 5, 7, 9), puis déterminer la corrélation entre la structure et les propriétés magnétiques

de ce système ; ce qui nous aide à comprendre la structure électronique et la phase

magnétique des couches Fe, le couplage d'échange dans le système Fe/nCu a été aussi

réalisé et enfin on met l'accent sur les calculs de la théorie fonctionnelle de densité de

spin avec le couplage de spin-orbite, afin d'obtenir l'énergie d'anisotropie magnétique

(MAE).

Le deuxième vise à étudier les propriétés magnéto-optiques par la détermination

des spectres de rotations Kerr (ߠ) et l’ellipticité (ߝ) et la conductivité optique.



Chapitre I:

Généralités sur les
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I. Introduction :

Le magnétisme en général est très sensible à l'environnement atomique local. Or,

dans les structures en couches minces et multicouches magnétiques il est possible de

faire varier cet environnement d’une façon contrôlée convenablement. Ceci permet

l'observation des phénomènes uniques qui n'existent pas dans les matériaux massifs.

Citons par exemple la possibilité de stabiliser de nouvelles phases cristallographiques

inexistantes ou très instables à l'état massif, l'apparition d'anisotropies magnétiques et le

couplage entre les couches induites par les contraintes d’interfaces [25], des

phénomènes inattendus de couplage magnétique entre les couches adjacentes. Les

interfaces ont en effet une influence importante sur les caractéristiques magnétiques des

multicouches, et le comportement des spins en surface est différent de leur

comportement en volume [26 ,27].

Les couches minces et multicouches magnétiques sont en plein essor

actuellement, vu leur intérêt à la fois du point de vue de la physique fondamentale ainsi

que des applications technologiques dans les domaines de l'enregistrement magnétique

ou magnéto-optique. Celles-ci concernent les supports d'information pour

l'enregistrement magnétique planaire ou perpendiculaire, les médias pour

l'enregistrement magnéto-optique, les couches minces magnétiques douces pour le

transport du flux magnétique (transformateurs …), les matériaux magnéto-résistifs pour

les capteurs de champ magnétique. Le développement de cet axe de recherche n'aurait

pu arriver à maturité sans des travaux intenses dans les domaines des sciences des

matériaux.

Dans le premier chapitre, on a abordé la notion des couches minces et

multicouches magnétiques, les super réseaux, ensuite le moment magnétique dans le

magnétisme a été décrie, ce qui permet d’une part de définir les notations, les effets de

surface et l’interface sur cette grandeur (moment magnétique), d’autre part, une

caractérisation des effets de couplages directs (énergie d’échange) et d'anisotropie

magnétique (énergie d’anisotropie magnétique). Les propriétés magnéto-optiques

(l’effet de Kerr magnéto-optique) et leur application, ainsi que quelques applications

des multicouches magnétiques.
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II. Notions sur les multicouches magnétiques.

II.1. Les couches minces :

Est une fine pellicule d'un matériau déposée sur un autre matériau, appelé

« substrat ». Le but de film mince est de donner des propriétés distinctes à la surface

que du massif tout en bénéficiant des propriétés massives du substrat. Les couches

minces ferromagnétiques et ferrimagnétiques sont largement utilisées comme support et

têtes d'enregistrement, dans des transformateurs et des inductances, dans des dispositifs

à magnéto impédance géante et aussi on les trouve fréquemment dans les dispositifs

d’hyperfréquences. C'est pourquoi la caractérisation des propriétés magnétiques

(perméabilité de haute fréquence, gyromagnétisme, cycle d'hystérésis) des couches

minces est indispensable pour le développement et l'optimisation de ces différentes

applications. La diversité des applications signifie que la nature des matériaux mis en

jeu est très variée (matériaux doux ou matériaux durs, conducteurs ou isolants) ainsi

que leur géométrie (couches minces ou massif). Ceci implique des moyens de

caractérisations adaptés à chaque configuration [28].

II.2. Les multicouches magnétique :

L’étude des multicouches magnétiques a connu un essor considérable. Ces

structures artificielles, qui sont utilisées principalement pour le stockage magnétique de

l’information, sont obtenues en déposant alternativement des couches magnétiques et

non magnétiques sur un substrat. L’élaboration de cette nouvelle classe de matériaux

repose à priori sur le choix des deux métaux X et Y entrant dans leur fabrication

(ferromagnétique, antiferromagnétique, ferrimagnétique ou non magnétique), de leurs

épaisseurs relatives et de la période XY.

Dans ces structures, l'épaisseur de la couche est de l'ordre de l'Angström. L'étude

de cette structure réduite est très prometteuse [29]. Les propriétés magnétiques de XY

sont différentes de celles du matériau massif.
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II.3. Les métaux de transitions magnétiques

II.3.1. Les métaux de transitions
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partiellement occupées par des électrons. Ils ont des propriétés mécaniques,
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des plusieurs molécules biologiques comme
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qui font des dégâts irréversibles dans les tissus (stress

II.3.3. Les types des métaux de transitions magnétiques

Les ions des éléments de transition possèdent des propriétés magnétiques tout à

fait remarquables qui tiennent à leur structure électronique. Parmi les métaux de

transition 3d, le fer, le cobalt et le nickel
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ouche magnétique constituée en alternance, un métal magnétique

,..),( CoFeX et un métal non magnétique.

Les métaux de transitions magnétiques.

Les métaux de transitions :

Sont les éléments de la classification périodique qui possède des orbitales

partiellement occupées par des électrons. Ils ont des propriétés mécaniques,
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(fer, cuivre, zinc …). Le fer est le plus abondant et le plus utilisé parmi ces métaux.
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, le fer en excès contribue à créer des radicaux à base d’oxygène

qui font des dégâts irréversibles dans les tissus (stress oxydant).

métaux de transitions magnétiques

Les ions des éléments de transition possèdent des propriétés magnétiques tout à

fait remarquables qui tiennent à leur structure électronique. Parmi les métaux de

, le fer, le cobalt et le nickel possèdent la propriété remarquable
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la propriété remarquable d’une
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aimantation spontanée en l’absence de champ magnétique en dessous de la température

de Curie TC .

Dans le magnétisme, l’alignement des moments magnétique donne une

interaction d’échange qui est d'origine électrostatique qui dépend de la distance qui

leur sépare. En peut distinguer plusieurs type d’interaction d’échange Eex est :

- L’ordre ferromagnétique pour Eex > 0 (les moments ஒontߤ parallèles entre eux).

- L’ordre antiferromagnétique pour Eex < 0 (les moments ஒߤ sont antiparallèles et se

compensent exactement).

- L’ordre ferrimagnétique pour Eex < 0 (dans cette configuration on a deux sous-

réseaux qui entre jeux, ou l’interaction des deux sous-réseaux antiferromagnétique par

contre une interaction ferromagnétique dans le même sous-réseau, le moment

magnétique résultant a une interaction d’échange Eex < 0 ).

III. Les propriétés des multicouches:

III.1. les propriétés magnétiques :

III.1.1. Le moment magnétique :

Dans l’atome isolé qui possède une sous-couche électronique incomplète (la

sous-couche 3d des métaux de transition et la sous-couche 4f des métaux de terres

rares), le magnétisme est principalement dû aux électrons, car le moment magnétique

atomique du noyau est inférieur au moment magnétique électronique [30] , si on

considère que les électrons tournent autour du noyau , on a un moment magnétique

provient de la contribution orbitale ሬ݉ሬ⃗ de moment magnétique et de la contribution de

spin ሬ݉ሬ⃗ௌ (moment magnétique de spin) , qui est un moment cinétique intrinsèque de

l’électron et il peut prendre la valeur ܵ= ± 1 2/ . Le moment magnétique total est la

somme de moment orbitale et de spin :

ሬ݉ሬ⃗= ሬ݉ሬ⃗ + ሬ݉ሬ⃗ௌ I.01

Les moments peuvent interagir l’un sur l’autre ce couplage est dénommé le

couplage spin-orbite. Dans le fer pour les électrons de valence de la bande 3d, le

champ électrique formé par les ions du cristal (champ cristallin) est fort, c’est pour cela

qu’on parle d’un blocage du moment orbital.

Dans les films minces magnétiques qui constituent les métaux de transition 3d le

magnétisme vient principalement du décalage des bandes entre les spins up et down. Ce

partage des bandes dépend fortement de la structure de bandes qui est modifiée aux
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surfaces de ces films. En réalité, pour un atome situé à la surface, le nombre de

coordinations (de même nature) diminue donc l’hybridation des électrons de la bande

d’est moins forte, et la structure de bande est plus étroite, ce qui augmente la densité

d’état, donc l’énergie d’échange, et la norme du moment magnétique [31].

Tout comme les effets de surface, les modifications structurales de

l’environnement et les contraintes imposées par une interface vont donner lieu à une

modulation locale des propriétés magnétiques. L’un des effets induits par les interfaces

sur le magnétisme des films ultraminces est la modification du paramètre de maille (une

contraction de la maille conduit à un élargissement des bandes d et donc à une

diminution du moment magnétique. Au contraire, une dilatation de la maille tend à

accroître les moments magnétiques dans la couche déposée.

Aussi un autre effet induit par l’interface est la brisure de symétrie dans les

couches ultraminces en contact avec des couches adjacentes d’un autre métal engendre

une variation du moment magnétique des atomes d’interface est il est difficile à prédire;

il convient de prendre en compte les effets d’hybridation entre les deux matériaux.

Comme exemple en site le Fer (cc) lorsque on peut épitaxie sur le Cu(001) , on

prend la structure cfc , la modification de paramètre de maille du Fe cfc suffit à

transformer l’état ferromagnétique en un état antiferromagnétique. Cela signifié la

possibilité de la stabilisation de phases cristallographiques avec de nouvelles phases

magnétiques [32].

III.1.2. Énergie d’échange :

Cette énergie tient compte des interactions directes entre spin d’électrons

voisins, donnons une brève explication de l’origine théorique et physique de cette

interaction. Considérons le système d’hydrogène H2 composé de deux électrons et deux

protons, l’Hamiltonien d’un tel système peut s’écrire :

j
ji

iji SSj
,

, I .02

jij , : est la constante de couplage d’échange.

ji SS , : sont les spins des sites i et j.

L’interaction d´échange de Heisenberg explique ce comportement. Si deux spins

forment un angle ߮ faible entre eux, on peut écrire :
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ܷé = ܬܵ− ప
ሬሬሬ⃗

ఫܵ
ሬሬሬ⃗= Sଶcos߮ܬ2− ≅ ܬܵ− ଶ (1 −

ଵ

ଶ
߮ଶ) I.03

Ainsi, la variation d’énergie d’échange vaut
ଵ

ଶ
ܬܵ ଶ߮ଶ Par couple de spins. Si un

changement d’orientation de π a lieu sur N spins, l’énergie d’échange totale d’une ligne

de (N + 1) atomes est :

∆ܷé =
ଵ

ଶ
ܬܵ ଶ గ

మ

ே
I-04

Parmi les interactions d’échange les plus rencontrées on cite :

- Les interactions entre ions de terre- rare ou entre ions de terre- rare qui sont à plus

courte portée du fait du caractère plus localisé du magnétisme des terres rares (des états

f des terres rares).

- Les interactions de type RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida) oscillantes et à

longue portée, elles sont transmises par les électrons de conduction des métaux nobles

(comme le Cu, Ag, Au) [33, 34],

- De même que l'interaction (RKKY) entre les impuretés magnétiques dans une couche

non magnétique [35-37].

- Le couplage d'échange intercalaire (IEC) peut être décrit comme un effet

d'interférence quantique découlant de multiples réflexions dépendantes de spin des

électrons aux interfaces entre les couches FM et la couche nom magnétique [38]. Le

couplage magnétique entre ces couches ferromagnétiques (FM) séparées par un

espaceur non ferromagnétique a été largement étudié dans le passé [38-44].

- Les interactions indirectes dites de super échange peuvent également jouer un rôle

dans des multicouches faisant intervenir des oxydes ou généralement des isolants.

Dans le cas des métaux de transition, le moment magnétique est du à la différence

d’occupation des bandes de spin “up” et “down”. En effet, si les spins de deux électrons

voisins sont parallèles, les électrons occupent alors deux orbitales différentes et sont

spatialement plus éloignés que si leurs spins étaient antiparallèles. Si on parle en terme

de remplissage de bande, la bande 3d se retrouve partagée en deux bandes distinguant

les spins des électrons 3d+1/2 et 3d−1/2 ayant un décalage en énergie égal à l’énergie

d’échange (figure I.02). Il y a donc plus d’électrons dans une bande que dans l’autre, et

donc dans notre cas une majorité de spin ”up” et une minorité de spin ”down” ce qui

crée une aimantation spontanée [45-47].
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L’interaction entre ces moments magnétiques est due au recouvrement des

orbitales 3d, et est modélisée par la constante de couplage d’échange J. Le signe de

cette interaction dépend du remplissage de la bande 3d, et est positif lorsque la bande

est peu remplie, ce qui est le cas du Fe. Ce raisonnement est vrai pour une température

nulle. Cependant au-delà d’une certaine température critique, appelée température de

Curie, l’aimantation spontanée disparait.

Figure I.02: Schéma des bandes de valences prés du niveau de fermi pour les métaux de

transition 3d [48].

III.1.2.Energie d’anisotropie magnétique.

Après avoir parlé sur le comportement de la norme du moment magnétique au

sein d’une couche mince, nous allons parler comment l’anisotropie magnétique et plus

précise la direction des moments magnétiques est variée par la réduction de l’épaisseur

des couches minces et l’importance des interfaces dans de tels systèmes. Ces directions

préférées sont appelées axes de facile aimantation et sont déterminées par les minimums

dans l'énergie d'anisotropie magnétique (MAE). Le MAE est considérée comme

l'énergie nécessaire pour dévier l'aimantation en un seul cristal de la direction facile à la

direction difficile (donnée par les maxima dans le MAE).

Dans les structures massives ainsi que dans les films minces, l'ordre magnétique

est fourni par l'interaction d'échange entre les moments voisins. Cependant, la
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stabilisation de L'aimantation totale par rapport à certaines directions spatiales est due à

l'anisotropie magnétique.

La contribution à l'anisotropie magnétique provient des interactions spin-orbite

et dipolaire. Dans ce qui suit, deux contributions majeures pertinentes pour les films

minces seront considéré: l'énergie anisotropie magnétocristalline, EMC et la magnéto-

statique, énergie anisotropie de surface ou interface, anisotropie de forme.

* Énergie magnéto cristalline :

Dans le métal massif, il est connu depuis longtemps qu'il est plus facile d'aimanter

un échantillon monocristallin suivant certaines de ces directions cristallographiques

que dans l’autre. Ce phénomène dit d'anisotropie magnéto cristalline (de volume)

traduit l'existence d'un terme d'énergie libre dépendant de l'orientation de l'aimantation

par rapport aux axes cristallins [49].

Dans un cristal cubique (par exemple le fer et nickel) les cosinus directeurs de

l’aimantation par rapport aux axes cristallins sont ଷߙ,ଶߙ,ଵߙ . Phénoménologiquement

l’énergie libre a été développée suivant les puissances de cosinus directeurs. Les

propriétés de symétrie E(M)=E(-M) imposent que le développement soit pair par

rapport à la direction de l’aimantation (les αi apparaissent en puissances paires) :

I.05

N.B. : les termes d’ordre 2 disparaissent, car :

Dans le cas de Cobalt (des cristaux hexagonaux ou quadratiques), l‘énergie a

été développée en fonction de l’angle de l’aimantation par rapport à l’axe c suivant

les harmoniques sphériques :

I.06

Les coefficients K1 et K2 sont appelés constantes d’anisotropie magnéto cristalline

du premier ordre et du deuxième ordre respectivement. La pratique montre que ces

développements rendent très bien compte du comportement magnétique des matériaux

avec un nombre de termes limité à seulement deux voire un terme. Les valeurs

numériques de quelques-unes de ces constantes sont données dans le tableau I.01 à la

température ambiante.
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Tableau I.01 : Les Cœfficients d'anisotropie magnéto cristalline du fer, du cobalt et du nickel

massif [50-54].

Les valeurs numériques du Tableau I.01 appellent des commentaires. L’axe de

facile aimantation de fer est suivant les axes [100] et leur première Constante

d’anisotropie est positive. Contrairement, l’axe de facile aimantation du nickel est

suivant les directions [111], et la première constante d’anisotropie du nickel est

négative.

Les constantes d’anisotropie de fer et du nickel sont plus petites par rapport à

celles du cobalt. Donc en remarquent que les axes des cristaux hexagonaux ou

quadratiques définissent des anisotropies magnétiques très marquées. Ces remarques

sont illustrées (Figure I.03).

Figure I.03 : Courbe d’aimantation du fer, du cobalt et du nickel massif dans différentes

directions cristallographiques [49].
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*L'anisotropie de surface :

Néel décrire ces énergies dans le cas de grains très fins [55] et qui est tout à fait

actuelle aujourd'hui du fait de son influence primordiale dans les films ultraminces

(moins d'une dizaine de couches atomiques) et les super réseaux magnétiques [56].

L’environnement d'un atome à la surface des films minces est beaucoup moins

symétrique que dans le matériau massif. Cette brisure de symétrie peut favoriser une

orientation du moment magnétique perpendiculaire à la surface. Dans de tels films très

minces existe alors une compétition entre l'anisotropie due aux atomes de surface (ou

d'interface avec un film non magnétique) et l'anisotropie de forme qui tend à orienter

l'aimantation dans le plan du film, assez nombreux pour orienter I ‘aimantation dans la

direction perpendiculaire aux couches (constante d'anisotropie K). Cette compétition

est caractérisée par le facteur de qualité est qui est supérieure à 1 si l'effet

de l'anisotropie de surface domine et inférieur à 1 dans le cas contraire.

Des couches minces avec Q > 1 sont utilisées pour l'enregistrement magnétique

haut densité et pourront certainement être utilisées dans un proche avenir en tant

qu'aimants permanents destinés à des dispositifs très miniaturisés.

*L'anisotropie magnéto élastique :

Du fait que l’anisotropie magnéto cristalline est la description macroscopique de

l’interaction entre le spin d’électron et le réseau, il est évident que la variation de la

valeur des constantes de réseau influe sur les propriétés magnétiques.

Dans un corps magnétique, le terme d’énergie dépend des contraintes et de la

direction d’aimantation ; cette énergie appelée « énergie d’anisotropie magnéto

élastique », par exemple : pour le Fer (Fe), l’effet de la tension sur un cristal singulier

(monocristal) crée une direction parallèle préférée de l’aimantation par rapport à la

direction de la contrainte (σ).

L’énergie magnéto élastique donnée par la relation [57] :

I.07

σ : la contrainte.

λm : est la constante de la magnéto striction qui peut – être positive ou négative.

Si la contrainte n’est pas nulle, le couplage magnéto élastique contribue

principalement à l’anisotropie effective. Quand σ est constant et ne dépend pas de

22/ sMKQ 

 2cos
2

3
mmeE 
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l’épaisseur de la couche magnétique tM alors sa contribution est identifiée comme étant

une contribution dans Kv .

Les contraintes dans les couches minces sont des contraintes d’origine

thermique associées aux différences de dilatation thermique, des contraintes

intrinsèques qui sont liées à la nature de dépôts, des contraintes dues à l’écart type

entre les paramètres de mailles.

Si l’écart type entre les deux paramètres de maille de deux matériaux A et B

n’est pas assez grand, alors l’énergie est minimum, en dessous d’une

certaine épaisseur critique tc (régime cohérent), et le désaccord paramétrique est

accommodé par l’apparition d’une contrainte de tension d’une seule couche et d’une

contrainte compressive dans les autres telles que la structure adopte le même paramètre

de maille dans le plan. Ainsi, dans les couches minces les contraintes et le couplage

magnéto élastique sont indépendants de l’épaisseur (figure I.04).

Au dessus, de l’épaisseur critique tc , le couplage devient énergétiquement

favorable pour créer des dislocations qui accommodent partiellement le désaccord

paramétrique et qui permettent une réduction des contraintes (régime incohérent ) .

Dans le régime incohérent, la contribution de l’énergie magnéto élastique dépend de

1/tM [58].

Figure I.04 : Variations de la contrainte (a) et de l’anisotropie magnétique (b) en fonction de

l’épaisseur dans le régime cohérent et incohérent dans le cas d’un film sur un substrat [58].

ABA aaa /)( 
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*Anisotropie de forme :

L’anisotropie de forme résulte des interactions dipolaires. Par exemple, si on

place un film mince dans un champ magnétique perpendiculaire, il va se créer une

accumulation de pôles ou charges magnétiques en surface. Le champ à l’intérieur du

matériau n’est donc pas réellement le champ appliqué. Il faut ajouter à ce champ, le

champ démagnétisant crée par les pôles de surface. Ce champ agit en direction

opposée à celle de l’aimantation.

I.08

En fait, ce champ démagnétisant dépend non seulement de la densité de charge

en surface, mais aussi des charges de volume qui apparaissent si l’aimantation n’est pas

uniforme à l’intérieur du matériau.

I.09

Pour un certain nombre de formes simples (ellipsoïde de révolution, plaque,

cylindre…..) Son expression se simplifie pour donner :

I.10

Le calcul de pour un ellipsoïde de révolution a été mené par Stoner et Osborn [59]

on obtient dans ce cas :

I.11

Application au cas des films minces :

On peut considérer, en première approximation, qu’un film mince est un ellipsoïde de

révolution avec c>>a.

Dans la limite ou R→∞ on obtient :

I.12
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Le champ démagnétisant, vaux donc :

Lorsque l’aimantation est perpendiculaire

Lorsque l’aimantation est parallèle à la plaque.

-Énergie de champ démagnétisant :

L’énergie magnétostatique associée au champ démagnétisant vaut dans ce cas :

I.13

Où θ est l’angle entre l’aimantation et la normale au plan du film.

L’énergie magnétostatique par unité de volume dans le cas d’un film mince est donc :

I.14

*Énergie de Zeeman

Elle représente l'interaction entre le champ extérieur applique extH et

l'aimantation du matériau. Son expression volumique est :

I.15

Il s'agit donc de l'interaction qui tend à aligner l'aimantation avec le champ

extérieur. Pour un champ appliqué dans la direction de facile aimantation considérée :

I.16

III.2. Les propriétés magnéto-optiques :

L'ensemble des phénomènes résultant de l'interaction d'une onde

électromagnétique avec la matière en présence d'un champ magnétique constitue la

magnéto-optique [60]. Ces effets magnéto-optiques représentent le seul moyen

physique pour obtenir une propagation non réciproque de la lumière [61].

L'effet Faraday, ainsi que l'effet Kerr magnéto-optique (MOKE) remonte au

1800 quand on a remarqué que les phénomènes optiques pouvaient être influencés par

un champ magnétique. Bien que distincts, les deux effets sont généralement traités

ensemble.
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Le MOKE décrit les changements de polarisation de la lumière qui se reflètent

à partir d'un matériau magnétisé, et prend son nom de John Kerr qui l'a signalé en

1875 [62].

Il existe en fait différents effets magnéto-optiques qui dépendent de

l'orientation du champ magnétique par rapport au vecteur de propagation de la lumière,

ainsi que de la méthode de mesure employée, à savoir, par transmission ou par

réflexion. On distingue les effets magnéto-optiques du premier ordre, proportionnels à

des termes impairs du champ magnétique, et ceux du second ordre, proportionnels à

des termes pairs du champ magnétique. Dans le domaine visible et du point de vue

microscopique, les effets magnéto optiques obtiennent de l’excitation des électrons de

la bande de conduction (transitions des électrons des niveaux de cœur vers des niveaux

de valence. Les effets magnéto optiques ont pour origine, la brisure de symétrie suite à

la présence de l’ordre magnétique [63], ils deviennent d’un couplage spin-orbite.

L’utilité de l’effet de Kerr comme sonde des propriétés magnétiques des couches

minces [64,65].

III.2.1. Les géométries de l'effet Kerr :

L'interaction magnéto-optique qui résulte de la réflexion d'une onde

électromagnétique polarisée linéairement sur un matériau aimanté constitue l'effet Kerr

magnéto-optique (en anglais MOKE, Magneto Optical Kerr Effect). Plan de réflexion

(figure I.05).

- l'effet Kerr polaire: l'aimantation est perpendiculaire à l'échantillon et dans

le plan d'incidence.

- l'effet Kerr longitudinal: l'aimantation est dans le plan de l'échantillon et

dans le plan incidence.

- l'effet Kerr transverse: l'aimantation est dans le plan de l'échantillon et

perpendiculaire au plan d'incidence.
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Figure I.05: Les différentes configurations (polaire, longitudinale et transverse) de

l'effet Kerr.

Dans le cas des configurations polaire et longitudinale, l'onde

électromagnétique polarisée linéairement se transforme en une onde elliptique après

réflexion sur le milieu aimanté. On décrit cette onde réfléchie elliptique par la rotation

complexe ΦK = θK + iεK où θK est l'angle de rotation de l'axe principal de l'ellipse par

rapport à la direction initiale de polarisation et εK est l'angle d'ellipticité de cette ellipse

(figure I.06). L'effet Kerr transverse entraîne non pas une modification de la

polarisation de l'onde incidente, mais un changement de sa réflectivité.

Figure I.06: Transformation d'une onde linéaire en une onde elliptique après

réflexion sur un milieu aimanté.
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III.2.2. Spectre Magnéto-optique pour les métaux de transition Fe, Co et Ni :

Dans cette partie on commence par discuté des systèmes simples comme Fe, Co

et Ni. Les spectres magnéto-optiques des métaux de transition 3d ont été les premiers

mesurés [66-73] et calculés [74,75]. Erskine et Stern [66] ont étudié la conductivité

optique des trois métaux de transition en utilisant des techniques d’ellipsométrie et

l’effet Kerr longitudinal. La caractéristique commune de ces mesures expérimentales est

l'existence du pic négatif de la rotation de Kerr ߠ autour de [1.2, 1.6] eV pour tous les

métaux de transition 3d. Les spectres calculés de l’effet Kerr de Fe, Co et Ni ont été

publiés par plusieurs auteurs. Oppeneer et al. [76, 77] a calculé le MOKE des structures

cubiques de Fe, Co et Ni en utilisant la méthode LMTO et le formalisme de Kubo. Guo

et Ebert [78,79] ont calculé la dépendance d'orientation du MOKE dans fcc Co, en

utilisant la méthode LMTO relativiste.

La méthode du full potentiel LAPW a été utilisée pour calculer le MOKE dans

Fe, Co et Ni [80,81]. Les auteurs étudient l'influence de la contribution de spin orbite

[80] et aussi l'influence de la distorsion tétragonale [81] sur les spectres MO des métaux

ferromagnétiques 3d.

Le fer : Il se cristallise à la fois dans la structure bcc (α-Fe) et dans la structure fcc

−ࢋࡲ) ࢽ ). À basse température, γ-Fe est instable, la plupart des recherches

expérimentales des propriétés optiques et magnéto-optiques du fer sont faites pour la

phase cc(α).

La figure I.07 présente les spectres MOKE calculés expérimentalement [82] et

théoriquement calculés pour le Fer en phase α. À 1eV, la rotation Kerr mesurée

expérimentalement a son minimum d'environ -0.6°, un minimum inférieur d'environ -

0.3° se produit à 4.5 eV. Katayama et al. [72] a mesurée, dans une large gamme

d'énergie (jusqu'à 10 eV), le spectre Kerr dans la configuration polaire d’une couche

mince de Fe, recouvert d'une couche d'or de 20 Å d'épaisseur. Ils ont découvert le pic

positif de la rotation Kerr entre 6 et 8 eV. Une troisième caractéristique est une petite

rotation Kerr négative de -0.1° à 9 eV. Le spectre théorique est déplacé vers une

énergie plus élevée dans la gamme d'énergie 7 à 10 eV. En outre, la théorie donne une

valeur plus petite de la rotation de Kerr dans l'intervalle de 6 à 8 eV et un pic négatif

sensiblement plus grand à 9 eV (grandeur d'environ -0,45 °) par rapport au spectre

expérimental (figure I. 07).
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Figure I.07 : Spectre Magnéto-optique théorique et expérimentale (rotation et ellipticité Kerr)

pour le Fe(cc) : Théorique [82] et expérimentaux (triangles [83], Carrés [72]).

Le cobalt : Le cobalt se cristallise dans la structure cristalline à haute température, ce

qui, à environ 700 K, subit une transition martensitique à fcc Co. Cependant, il a été

constaté que les films minces de fcc Co sont extrêmement stables sur divers substrats

tels que Cu (110) [84].

Les spectres magnéto-optiques à effet de Kerr en structure hexagonale du Co

ont été obtenus par plusieurs auteurs, [68, 69,71]. Étant donné que la structure

hexagonale du Co est uniaxe, le spectre MO dépend de l'orientation de l'aimantation par

rapport à l'axe cristallographique. Les spectres de Kerr expérimentaux pour deux

orientations d’aimantation, M || (0001) et M || (1120), est obtenus par Weller et al [85]

sont représentés sur la Figure I.08.

Figure I.08 : Spectre de rotation de Kerr et ellipticité, Théorique et expérimentale du Co en

structure hexagonale.[86]

Dans la Figure I.08, donc, seulement les résultats ab initio d'Antonov et al sont

présentés [83]. L'anisotropie de Kerr observée est plus grande dans les spectres de
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rotation et l'ellipticité de Kerr dans la gamme d’énergie de 2 à 3 eV (figure I.09). Les

deux minima du spectre de rotation de Kerr sont déplacés vers une énergie plus élevée

dans le spectre théorique. Cela peut être confirmé par la largeur de la bande d, qui est

prédite trop large par le LSDA approche [87]. Les spectres MO de fcc Co ont été

étudiés dans le Réf. [85]. Il a été constaté que l'effet Kerr pour fcc Co est supérieur à

celui de hcp Co. Figure I.09 présente les spectres MOKE [83] mesurés

expérimentalement [85] et théoriquement calculés de fcc Co. La théorie reproduit assez

bien les spectres MOKE mesurés expérimentalement.

Figure I.09 : Comparaison entre les calculs théoriquement [83] et expérimentaux (triangles

de Ref. [88], carrés de Ref. [89]) des spectres Kerr pour le Co(cfc) [86]

Le Nickel : La figure I.10 présentes les spectres MOKE mesurés expérimentalement

[83] et calculés [71,90] pour la structure en cubique à face centré de nickel Ni.

Figure I.10 : Spectre MOKE pour le Ni (cfc). Spectre théorique [83] et expérimentaux

(triangles de Réf. [90], carrés de la référence [71]).
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La différence la plus importante entre la théorie et l'expérience et la position du

second minimum du spectre de rotation de Kerr qui, dans l'expérience, est d'environ 3.3

eV mais dans le spectre calculé est de 4.3 eV [83]. Cela indique que les bandes

d'énergie LSDA 3d pour Ni sont quelque peu plus larges par rapport aux valeurs

normaux. Cette déficience de la structure de bande en LSDA approche est bien

connue pour le Ni [91].

IV. Les applications des multicouches magnétiques :

Les couches minces magnétiques font aujourd'hui l'objet de nombreuses

recherches et ce, depuis l'apparition du stockage magnétique. Les mémoires

magnétiques solides ( MRAMS ) et les disques durs représentent le plus grand secteur

d'application de cette technologie. Du point de vue des media d'enregistrement, les deux

principaux enjeux sont l'augmentation de la densité de stockage et la diminution du

temps de lecture/écriture d'une information sur le support. Ces défis sont la source des

nombreux travaux portant sur les couches minces. Parmi les applications les plus

répandues des couches minces, on cite principalement l'enregistrement magnétique.

IV.1. L’enregistrement magnétique longitudinal :

L’enregistrement magnétique nécessite des matériaux caractérisés par une forte

rémanente et un champ coercitif élevé. La première caractéristique fixe la distance à

laquelle peut être placée la tête de la lecture, tandis que la deuxième reflète la façon

dont laquelle les matériaux vont résister à la désaimantation lors de l'exposition à des

champs magnétiques. Parmi les applications les plus répondues des multicouches, on

cite principalement l'enregistrement magnétique perpendiculaire et les têtes de lecture à

"sensors" magnétorésistifs Les moyens de stockage utilisant le magnétisme sont

largement majoritaires et ont une place privilégiée dans l’audio, la vidéo et les disques

durs des ordinateurs. Le premier disque dur a vu le jour en 1956 chez IBM avec une

capacité de Mo5 pour une densité de ²/2 inKb . Depuis l’utilisation de ces supports

magnétiques, la quantité d’informations à stocker n’a cessé de croître poussant les

constructeurs à augmenter sans cesse la densité de leur support. C’est ainsi que la

densité d’informations des disques durs actuels double chaque année et affiche environ

²/100 inGb (figure I.12)
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IV.2. Enregistrement perpendiculaire.

Il est connu que les milieux à aimantation perpendiculaire possèdent une

capacité d’enregistrement et de stockage plus grand que les milieux à orientation

parallèle. La taille minimum des domaines dans les enregistrements parallèles est

limitée par l’énergie magnétostatique. Lorsque l’aimantation est perpendiculaire au

plan du film, l’énergie est toujours abaissée par la création des domaines à aimantation

inverses (Figure I.13). Ceci favorise donc une création de petits domaines dans le cas

des milieux à aimantation perpendiculaire que dans le cas des enregistrements

longitudinaux. Les matériaux utilisés pour l’enregistrement perpendiculaire doivent

possèdent une anisotropie i

ce qui correspond aux matériaux ou multicouches à anisotropie perpendiculaire

(a)
Figure I.12 : Orientation
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Évolution de la densité d’informations des disques durs depuis leur

invention en 1956 par IBM [92] .

Enregistrement perpendiculaire.

Il est connu que les milieux à aimantation perpendiculaire possèdent une

apacité d’enregistrement et de stockage plus grand que les milieux à orientation

minimum des domaines dans les enregistrements parallèles est

limitée par l’énergie magnétostatique. Lorsque l’aimantation est perpendiculaire au

plan du film, l’énergie est toujours abaissée par la création des domaines à aimantation

Ceci favorise donc une création de petits domaines dans le cas

des milieux à aimantation perpendiculaire que dans le cas des enregistrements

longitudinaux. Les matériaux utilisés pour l’enregistrement perpendiculaire doivent

possèdent une anisotropie intrinsèque suffisante pour vaincre le champ démagnétisant,

ce qui correspond aux matériaux ou multicouches à anisotropie perpendiculaire

(a) (b)
Orientation des domaines magnétiques en enregistrement longitudinal (a) et

perpendiculaire (b).

Généralités sur les multicouches magnétiques à base des métaux de transitions.

Évolution de la densité d’informations des disques durs depuis leur

Il est connu que les milieux à aimantation perpendiculaire possèdent une

apacité d’enregistrement et de stockage plus grand que les milieux à orientation

minimum des domaines dans les enregistrements parallèles est

limitée par l’énergie magnétostatique. Lorsque l’aimantation est perpendiculaire au

plan du film, l’énergie est toujours abaissée par la création des domaines à aimantation

Ceci favorise donc une création de petits domaines dans le cas

des milieux à aimantation perpendiculaire que dans le cas des enregistrements

longitudinaux. Les matériaux utilisés pour l’enregistrement perpendiculaire doivent

vaincre le champ démagnétisant,

ce qui correspond aux matériaux ou multicouches à anisotropie perpendiculaire.

des domaines magnétiques en enregistrement longitudinal (a) et



CHAPITRE I : Généralités sur les multicouches magnétiques à base des métaux de transitions.

24

IV.3. L’enregistrement magnéto-optique :

L'effet Kerr magnéto-optique a suscité un intérêt considérable ces dernières

années en raison de sa large application dans les appareils d'enregistrement MO. Grâce

à sa haute précision, sa résolution temporelle et spatiale élevée et sa réponse très rapide,

la sonde MO est devenue une méthode puissante pour étudier les propriétés

magnétiques des films minces et multicouches. Détermination de la structure

électronique, l'observation de l’imagerie des domaines magnétiques, l'étude des

oscillations dans le couplage entre les couches ferromagnétiques via des couches

métalliques non magnétiques sont quelques exemples.

Dans ces mémoires, on met en œuvre le mode d’enregistrement perpendiculaire

que l’on vient juste de décrire, mais l’inscription et la lecture se font par voie optique

[93,94]. L’un des grands avantages de cette technique est le fait que la tête de lecture ou

d’écriture n’a aucun besoin de voler à distance infime de la surface du disque, à la

différence des systèmes purement magnétiques. Outre une forte anisotropie uniaxiale

d’axe facile perpendiculaire au plan de la couche, les matériaux utilisés encore une fois

sous forme de couches minces doivent posséder une cœrcivité de paroi importante, on

comprendra plus loin pourquoi. Le procédé d’écriture, dit thermomagnétique, repose sur

une diminution rapide du champ coercitif avec la température.

Figure I.13 : Principe d’enregistrement magnéto-optique.
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V. Conclusion :

L’idée principale à l’origine de ce travail est l’étude des propriétés structurale,

magnétique, magnéto optique des super réseaux Fe/nCu par la technique théorique DFT.

Dans ce chapitre, on a d’abord rappelé certaine notions, indispensable pour la

compréhension de la suite du travail.

Une connaissance du magnétisme des couches minces, multicouches et super

réseau magnétique facilitera par la suite la compréhension de leurs propriétés

magnétiques et leurs applications.



Chapitre II :

Aperçus sur le cadre

théorique
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I. Introduction :

Le calcul des propriétés physiques d’un système à plusieurs électrons est de nos

jours une tâche rarement accomplie avec exactitude. En tenant compte de la complexité

de la plupart des systèmes à étudier, avoir recourt aux approximations, est donc

inévitables, car c’est la seule manière de résoudre les problèmes étudiés aux moyens

disponibles.

Un solide est une collection de particules lourde, chargée positivement (noyaux)

et plus léger chargé, négativement (électrons). Si on a N noyaux nous traitons un

problème de N+NZ particules en interaction électromagnétique.

L’ Hamiltonien exact s’écrit [95] :
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Les diverses méthodes de calcul de la structure de bandes électroniques des

matériaux à l’état solide mises au point au cours des dernières décennies reposent sur un

certain nombre des approximations.

II. Les approximations fondamentales

II.1. Approximation de Born-Oppenheimer:

Les noyaux sont (fixes); les électrons sont en mouvement, avec NZ particules en

échange dans un potentiel (externe) des noyaux [95,96] :

extOB
VVTH ˆˆˆˆ

.
 II.02

On a seulement l’énergie cinétique du gaz d’électrons avec un potentiel

d’interaction électron-électron et le potentiel interne des noyaux ; il est intéressant pour

noter ici que les limites cinétiques et d’électron-électron de (II .02) dépendent seulement

du fait que nous traitons un système de beaucoup-électron la présente partie est

universel. L’information spécifique du système (quels noyaux et quelles positions) est

fournie entièrement par Vext.

L’approximation de Born-Oppenheimer appelée aussi approximation adiabatique

tient compte de ce que le caractère du mouvement des particules légères (électrons) et

lourdes (noyaux des atomes) est fort différent.

Pour des particules aussi rapides qu’ils sont les électrons c’est la position

instantanée est des noyaux qui importe ; quant aux noyaux, leurs mouvements ne

pouvant être affectés par la position instantanée de l’ensemble des électrons, ce n’est

que la moyenne des mouvements est de l’ensemble des électrons qui peut avoir de
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l’importance. La situation est en effet analogue à celle qui prévaut dans les atomes à un

grand nombre d’électrons ; du fait de son inertie, le noyau ne peut évidemment pas

réagir au mouvement de chacun des électrons et se meut dans le champ résultant produit

par tous les électrons. Simultanément les mouvements relativement lents du noyau

entraînent dans leur sillage l’ensemble de tous les électrons, ce qui assure l’unité de

l’atome.

Un comportement semblable des noyaux et des électrons doit se manifester dans

un corps solide cristallin.

En adoptant cette hypothèse, on simplifie notablement l’équation de

Schrödinger, puisque l’énergie d’interaction des noyaux devient contente, mais que l’on

peut par un choix convenable de l’origine tout aussi bien rendre nulle.

Compte tenu de ce que 0ˆ ZT et 0ˆ 
Z

U nous pouvons définir un nouvel

Hamiltonien, l’Hamiltonien des électrons e
Ĥ

eZeee
UUTH ˆˆˆˆ  II.03

Désignons par e la fonction d’onde des électrons ; cette fonction doit dépendre des

coordonnées des électrons i
r


et de celles des noyaux immuables  0
R


; la fonction








 0,  Rrie


doit être normée de telle sorte qu’elle se réduise à l’unité pour toute valeur

des coordonnées des noyaux lors d’une intégration étendue à toutes les coordonnées des

électrons :

    eie dRrRr  
00
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 II.04

L’équation de Schrödinger s’écrire :
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Dans cette équation les coordonnées  0
R


figurent non plus comme une variable de

l’équation différentielle, mais comme un paramètre dont la valeur exerce en fin de

compte une influence sur la fonction d’onde et l’énergie du cristal Ee :

   ;...;ˆ 0
2

0
1

* RREdHE eeeeee


 II.07
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Ee représentant l’énergie des électrons qui se meuvent dans le champ crée par

des noyaux fixes. Poser que les noyaux sont parfaitement immobiles est cependant une

approximation trop grossière. Il est préférable de tenir compte des mouvements des

noyaux en faisant intervenir une nouvelle fonction d’onde concernant les noyaux

 ,..1Rz


 . Nous procéderons alors de la manière suivante, désignons par z

Ĥ

l’opérateur:

 ;......;ˆˆ
2

ˆ
2
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M

H ezz











  II.08

Que nous appellerons la partie nucléaire de l’Hamiltonien du cristal. Nous pouvons

maintenant représenter l’Hamiltonien du cristal à l’aide de deux opérateurs e
Ĥ et Z

Ĥ

tenant compte des équations II.02, II.08 est :

VUUUTTH eZZeZe
ˆˆˆˆˆˆˆ  II.09

Notre système n’est soumis à aucun champ appliqué :

  0,...,..., 1  RrV i


II.10

Donc nous écrirons :

eZe
EHHH ˆˆˆˆ  II.11

La fonction d’onde du cristal  peut se mettre sous forme d’un produit :

     ,......,,...,...;...,...,,...,...;...,...,   RRrRr Ziei


 II.12

 ,......,  RZ


 ; que nous pouvons reporter dans l’équation de Schrödinger du cristal et

en déduire :

  ZeZeeZeZeeZZeeZe EEHHEHHH   ˆˆˆˆˆˆˆ II.13

Tenant compte II.05 il vient :

 EEHH ZeZeZ  ˆˆ II.14

Puisque
e dépend des coordonnées des noyaux, l’opérateur Z

Ĥ doit agir sur
e ;

déterminons, par exemple Ze

   eZZeZe  

 ..2 eZeZZe    II.15

Utilisons ce développement pour récrire l’équation II.14 :
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II.16

Multiplions le premier membre de l’équation II.16 par * et intégrons par rapport

aux coordonnées des électrons ; nous tiendrons compte de ce que :

 1*
eee d II.17

Et nous trouverons alors :
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II.18

Portons dans cette dernière expression la valeur de Z
Ĥ donnée par II.08 :

      



 eeeZeeeZZZZ dd
M

EH **
2

.2
2

ˆ 
II.19

Multiplions le premier membre de l’équation II.18 par *
Z et intégrons par rapport aux

coordonnées des noyaux ; nous obtenons une équation définissant l’énergie du cristal :

  EEdH ZZZZ  ˆ* II.20

la valeur de .E

     
 

 
 eeeZZZMeeeM dddE **

2

*

2 .2
22  II.21

Ne peut être estimée qu’en précisant la relation fonctionnelle existante entre e et les

coordonnées i
r


et R


Si on néglige dans l’expression e
Ĥ le terme se rapportant aux interactions entre

électrons, e
Ĥ ce réduit à l’Hamiltonien d’un système de particules indépendantes dont

la fonction d’onde peut être représentée alors comme une combinaison des fonctions

d’onde atomique dépendant de la différence Rri


 , on pourra écrire alors :

  e
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e
n   1 II.22

Et réécrire le premier terme de l’équation II.20
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Où iT est la valeur moyenne de l’énergie cinétique d’un électron. Finalement, le

premier terme de l’équation II.17 s’écrit :

  




 
 ieeeM T

M

m
ZNd .*

2

2 II.24

Ce terme est petit vis-à-vis de E. et peut donc être omis ; l’erreur que l’on

commet alors, on est infime, de l’ordre du rapport de la masse de l’électron à celle de

noyau ; dans le cas du germanium, par exemple, ce rapport est voisin de 10-5.

Ceci montre que le deuxième terme de l’équation II.20 a une valeur qui

représente là
M

m
-iéme de l’énergie totale du cristal. En effectuant tous ces calculs,

nous sommes placés dans le cas le plus défavorable, celui où la fonction des électrons

est donnée sous la forme d’une combinaison de fonctions d’onde atomiques

(approximation dite de liaisons fortes).

Au cas où la fonction d’onde des électrons serait indépendante des coordonnées

des noyaux (Approximation dite des électrons libres), les deux termes de correction

figurant dans II.20 seraient nuls. Nous voyons donc qu’en négligeant ces termes de

correction, l'erreur commise sur la valeur de l’énergie E est inférieur à E
M

m



(pour le

germanium ceci représente 0.3 % environ).

Nous pouvons donc déterminer l’énergie d’un cristal avec une bonne

approximation par la solution de l’équation :

ZZZZZ EEH  ˆ II.25

L’énergie totale d’un cristal se confond donc, à un haut degré de précision, avec

la valeur propre de la partie nucléaire de l’ Hamiltonien.

L’approximation de Born-Oppenheimer appliquée à un cristal décrit par

l’Hamiltonien II.01 permet de déterminer l’énergie du cristal avec une précision

suffisante en posant que sa fonction d’onde puisse être mise sous la forme II.11 ; e et

Z étant déterminés par les équations :

eeee EH   II.26

ZZZZZ EEH   II.27

Donc ; la fonction d’onde des noyaux Z est déterminée par la valeur moyenne
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des mouvements des électrons (terme eE dans l’expression de ZĤ ), tandis que e

dépendent de la position instantanée des noyaux (terme eZU dans l’expression de eĤ ).

En négligeant le terme de correction E , on admet implicitement que l’action de

 sur  se réduit à une action sur Z ce qui traduit le fait que les noyaux se meuvent

lentement par rapport aux électrons.

L’approximation de Born-Oppenheimer est qualifiée d’adiabatique, car elle

consiste à séparer le problème électronique de celui des vibrations du réseau. On pourra

toujours introduire ultérieurement nT et nnV  pour aborder le problème des vibrations du

réseau (phonons) mais en supposant qu’il n’y a pas d’échange d’énergie entre le

système électronique d’une part et les modes de vibration d’autre part.

II.2. Approximation de Hartree-Fock:

Les simplifications résultant de l’approximation de Born-Oppenheimer montrent

que la fonction d’onde des électrons doit satisfaire aux équations :

eeee EH  ˆ II.28

Ou encore :

.
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II.29

Cette équation ne peut, elle no plus, être résolue, à moins de la réduire à

l’équation concernant une seule particule.

Si on suppose que les électrons n’interagissent pas entre eux  0ijU , l’équation II.29

se laisse décomposer en un système d’équations.

Il faut donc trouver un moyen qui permettrait de tenir compte des interactions

entre les électrons tout en substituant à un système d’électrons en interaction un système

d’électrons indépendants.

Ce résultat peut être atteint en faisant appel à la notion du champ self-consistent

; considérons un électron i quelconque, cet électron se trouve soumis à l’action du

champ de tous les noyaux et de tous les autres électrons. Supposons qu’à l’aide d’un

champ appliqué nous réussissons à créer à tout instant à l’emplacement de l’électron i

un champ identique à celui produit par tous les autres électrons.

Désignons par i l’énergie potentielle de l’électron i dans ce champ, il est

évident que cette énergie ne dépend que des coordonnées de l’électron i considéré:
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iii

r



.

En admettant que nous soyons en mesure de crée un champ pareil pour chacun

des électrons, l’énergie d’interaction de toutes les paires d’électrons du cristal pourrait

être mise sous la forme d’une somme des termes  ii r


 :

  
 i

ii
ji

ji

r
rr
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II.30

L’énergie potentielle  ii r


 d’un électron i dépend non seulement du

mouvement de tous les autres électrons, mais indirectement de son propre mouvement,

puisque celui-ci influe sur les mouvements des autres électrons.

On peut en déduire que le champ  ii r


 non seulement détermine le mouvement

de l’électron i, mais en est à son tour fonction, ce qui conduit à l’appeler champ auto

cohérent (self consistent).

En principe on peut trouver ce champ par approximation successive, admettons

que la valeur de ce champ soit déjà déterminée ; nous pourrons alors mettre

l’Hamiltonien eĤ sous la forme :
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II.31

Où l’Hamiltonien correspondant à l’électron i vaut :

   iiiii

e

i rUr
m

H



2

ˆ
2

II.32

 ii r


 Représente l’énergie potentielle de l’électron i soumis à l’action du champ

produit par tous les autres électrons, et  ii rU


son énergie potentielle dans le champ

produit par tous les noyaux du cristal [95].

Puisque l’Hamiltonien ne renferme plus de termes représentant les énergies

d’interaction des électrons, la fonction d’ onde du système électronique a la forme d’un

produit de fonctions d’ onde de chacun des électrons, et l’énergie de ce système est, par

conséquent, égale à la somme des énergies de tous les électrons :

    i iie rrr


 ,..., 11 II.33

 ie EE II.34
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Avec :

iii EH  ˆ
II. 35

Ceci montre que la mise en œuvre du champ auto-cohérente (self-consistent)

permet de réduire le problème pour les électrons multiples à celui pour l’électron

unique.

Pour trouver la forme sous laquelle se présente,  ii r


 écrivons l’équation de

Schrödinger de la partie électronique de l’ Hamiltonien, du cristal sous les deux formes

équivalentes :

  eeei
i

i
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iji i

e
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m
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II.36
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II.37

Donc :

 
 




ijj

ijii Ur
2

1
II.38

Multiplions les équations II.36 et II.37 par *
e et intégrons par rapport aux

coordonnées de tous les électrons :

 
 

  



i ijj

eeije
i

eeiie dUdr 
2

1** 
II.39

L’introduction de la quantité  ii r


 réduit le problème concernant les électrons à

celui d’un Système de particules indépendantes, ce qui nous permet de représenter e

sous la forme d’un produit des fonctions d’onde de toutes les particules prises

séparément (équation II.33)

Tenant compte de ce ...,21  ddd e  que nous pouvons transcrire l’équation

II.2.40 de la manière suivante :

            iiiiii
i

ii
i

i drrrddrrr 
 **

21111
*
1 .........    
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II.40

En égalant les deuxième et quatrième termes de cette série d’expressions, nous
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trouvons :

    j
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II.41

Le sens physique de cette dernière équation est le suivant :   2

jj re


 représente

la densité de charge du nuage électronique de l’électron j situer en un point de

coordonnée
jir


le produit   ijj dre 

2
est l’élément de la charge électrique qui

détermine le potentiel au point ir


En intégrant par rapport à toutes les coordonnées de l’électron j, nous obtenons

l’énergie d’interaction de l’électron i avec l’électron j " diffus dans l’espace".

L’équation II.37 dévie :
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II.42

Pour pouvoir calculer  ii r


 nous devons connaître les valeurs de tous les,

 jj r


 ce qui -exige que le connaisse les valeurs de tous les  ii r


 !

Cette équation est l’équation de Hartree [03], c’est une équation intégro-

différentielle dont la solution ne peut être trouvée que par approximations successives.

En adoptant pour approximation d’ordre zéro certaines fonctions   jj r
0 , on les

utilise pour calculer les   ii r
0 .en reportant la valeur   ii r

0 ainsi trouvée dans

l’équation II.42 on déterminera de nouvelles fonctions   jj r
1 à l’aide desquelles on

calculera les   ii r
1 et ainsi de suite. Ce processus devra être poursuivi jusqu’à ce que

la (n + 1) approximation ne se confonde avec la (n) approximation avec un degré de

précision fixe à l’ avance. Le principal défaut de l’équation de Hartree est qu’on ne

tient pas compte du principe de Pauli, si on fait intervenir le principe de Pauli, on

aboutit à l’équation de Hartree-Fock. Selon le principe de Pauli, la fonction d’onde des

électrons doit être antisymétrique par rapport à toute permutation de deux électrons,

compte tenu de leurs coordonnées et des projections de leurs spins. Or le produit

 
i

ii r


ne peut satisfaire à cette condition.

Une combinaison convenable des fonctions d’onde d’électrons pris à part est
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décrite par le déterminant de Slater :
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II.43

où N est le nombre d’électrons et i
q


être présente une combinaison de quatre variables

xi,yi,zi,Szi la fonction d’ onde doit satisfaire aux conditions :

   ,...,...,,...,..., lkekle qqqq


 II.44

1*  eee dq II.45

Utilisant pour exprimer e le déterminant de Slater, nous trouvons l’expression

définissant l’énergie Ei :
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II.46

edq Représente un élément de volume dans l'espace de configuration du système

d’électrons comprenant la variable spin électronique ; une intégration par rapport à edq

représente donc une intégration par rapport aux coordonnées et une sommation par

rapport aux spins variables de tous les électrons.

Notons que la première intégrale de l’équation II.45 est identique au terme

correspondant de l’équation de Hartree, le deuxième terme contient des intégrales

d’échange n’y apparaissant pas. Ceci provient de ce que lors d’une intégration par

rapport à edq nous devons maintenant retenir tous les termes comportant les

coordonnées des électrons i et j, qui peuvent se trouver dans un état quelconque

'' ,,, lklk 
:
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II.47

Lorsque k = l, nous retrouvons l’énergie d’interaction électrostatique moyenne,

donc la valeur usuelle de cette énergie, et lorsque lk  , nous obtenons l’énergie
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d’échange.

On doit cependant remarquer que la méthode de Hartree-Fock ne permet

pratiquement pas de résoudre l’équation de Schrödinger pour un cristal.

III. Théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT):

L’approximation II.02.02 révèle encore difficile à résoudre, l’autre

approximation (celle de Hartree-Fock :(HF) [97].

On chimie ainsi d’autre discipline HF montre des résultats pour le moins attractifs, mais

moins pour le domaine du physique des solides pour cette raison une méthode très forte

se présente (La DFT) ; qui a était formellement établie par deux théorèmes vers les

années 1964 [98].

III.1 .Théorèmes de Hohenberg et Kohen :

Théorème 1 : Il y a une correspondance un a un entre l’état fondamental de la densité

 )(r d’un système multi électrons :(atome, molécule, solide) et le potentiel externe Vext

par conséquent la valeur attendue d’observable Ô pour l’état fondamental est la valeur

exacte de l'état fondamental de la densité :

 DO  ˆ II.48

Théorème 2 : Soit Ô l'Hamiltonien Ĥ ; le fonctionnel de l’énergie totale de l’état

fondamental    
extVEH  est de la forme :

   extV VVTE
ext

ˆˆ II.49

        rdrVrFE extHKVext


 

Ou  HKF est un fonctionnel universel pour n’ importe quel système multi -électrons

 
extVE atteindre sa valeur (égal à l’énergie totale de l’état fondamental) pour la densité

de l’état fondamental correspondant à extV .

III.2. L’équation de Kohn-sham :

Publier en 1965 [99] : a permet au DFT de devenir un outil pratique, pour déterminer la

densité de l’état fondamental ; l’énergie de corrélation définie comme une partie de

l’énergie totale  cE et  HFE .

  VTEc  II.50

  XHOHF VVTE  II.51
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T : fonctionnel d’énergie cinétique (exacte)

V : fonctionnel des potentiels électrons (exacte)

T0 : fonctionne d’énergie cinétique du gaz d’électrons sans interaction

VH : pour la contribution de Hartree

VX : pour la contribution d’échange

De (II.50) et (II.51) on a :

0TTVc 
II.52

C’est la contribution de corrélation.

La contribution d’échange à toute l’énergie est définie comme, la pièce qui est

présente dans la solution de Hartree-Fock, mais absente dans la solution de Hartree.

évidemment, avec le fonctionnel Hartree, donnée par :

HOH
VTE 

II.53

Hx VVV 
II.54

On peut maintenant réécrire le fonctionnel de Hohenberg – Kohen [97,98] :

XCH

c

HK

VVT

VVT

TTVTF







0

0

00

II.55

Avec VXC est le fonctionnel de l’énergie d’échange, corrélation ; on suppose que

VXC est connue donc : le fonctionnel d’énergie peut être écrire explicitement comme

suite :

II.56

C’est le fonctionnel d’énergie du gaz d’électrons sans interactions sous le potentiel

externe due aux noyaux et à l’effet d’échange-corrélation

L’Hamiltonien de Kohen-scham est :

extXcHO VVVTH ˆˆˆˆˆ 
II.57
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II.58

Où le potentiel d’échange-corrélation est donné par le dérivé fonctionnel.



 XC
XC

V
V ˆ II.59

La densité  r


 exacte de l’état fondamental de système de N électrons est [04 ,06] :

          extXCHV VVVTE
ext

 0



CHAPITRE II Aperçu sur le cadre théorique

38

     rrr i

N

i
i


 




1

* II.60

Où les fonctions d’onde de la particule isolée  ri


 ont les solutions du N basse-énergie

l’équation de Kohn-Sham est :

iiiKSH  ˆ II.61

- À noter que i décrit des quasi - particules mathématiques sans un sens physique

direct, seulement la densité d’état global de ces quasi -particules est égal à la densité

d’électrons ; de même i n’est pas l’énergie d’électrons.

- Dans cette équation : HV et XCV , dépend de  r


 et  r


 dépend du i recharger ;

donc c’est un problème auto cohérente (self –consistent).

L’opérateur HV̂ de Hartree et l’opérateur d’échanger-corrélation XCV dépendent

de la densité  r


 , qui dépend alternativement du i déterminent l’équation originale

( HV et XCV dans KSĤ ), et l’équation ne peuvent pas être notées et résolues avant que sa

solution soit connue un procédé itératif est nécessaire pour s’ échapper de ce paradoxe .

Certains 0 sont devinés, et un 1
ˆ

KSH Hamiltonien est construit avec lui. Le problème

de la valeur propre est résolu, et a comme conséquence un ensemble 1 duquel un 1

de densité peut être dérivé. Pour la plupart 0 différera du 1 maintenant le 1 est

employé pour construire 2
ˆ

KSH , qui rapportera un 2 . (voir Figure II.01), etc.

Le procédé peut être installé de telle manière que cette série converge à un f de

densité qui produit d’un KSfĤ qui rapporte. f Comme solution encore : cette densité

de final à l’est alors conformé avec l’ Hamiltonien.
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Figure. II.01: Schéma décrivant le processus itératif pour la résolution des équations

de Kohn- Sham.
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Figure II.02: Organigramme de la DFT
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IV. les fonctionnelles de la DFT :

La première fonctionnelle propre DFT ayant permis la résolution du problème

est l’approximation locale (LSDA : local spin density approximation). Elle est en fait

basé sur des idées de Félix Bloch [14] considérant une statistique de Fermi d’un gaz

d’électrons uniforme pour exprimer l’échange. Ces développements ont été ensuite

étendus à la prise en compte de la corrélation.

IV.01. L’approche locale de la densité :

Dans une densité électronique variant lentement, Kohn et Sham ont proposé un

développement de l’énergie d’échange-corrélation :

         rdrrdrrE xcxcxc

 323    II.62

Où  rxc


 est la contribution à l’énergie d’échange-corrélation par électron dans un gaz

homogène. Notons qu’est fonction de r


d’où la localité (contrairement à l’échange non

local dans HF). La LDA consiste à considérer   rExc


 comme une fonctionnelle

locale de la densité électronique  r


 , c’est -à-dire que dépend de la densité en r


:

    rr xcxc


  II.63

La LDA est souvent une approximation efficace, même quand la densité varie de

manière non négligeable. Cependant, elle a certains désavantages, comme une sous-

estimation systématique de l’énergie de cohésion des solides et des paramètres de maille

[101,102]. L’erreur sur les paramètres structuraux est souvent faible (de l’ordre de 1 à

2%).

IV.02. Introduction du spin dans l’approche locale de la densité :

La généralisation de la LDA au cas où une polarisation des spins serait prise en

compte conduit à la LSDA où S désigne le spin électronique. L’introduction de ce

dernier consiste à considérer deux populations   et   dans la matrice de densité

et à formuler le potentiel dépendant du spin   pour l’échange et la corrélation :

(  rVxc

 où  désigne l’orientation ou  ). Le système est décrit par deux fonctions

dans un espace à 3 dimensions. Le terme xc est maintenant fonction des deux spins :

    rrxc

   ,

Il existe pour cette énergie différents schémas de para-métrisation comme on le

verra plus loin. Ainsi définit-on l’approximation de la LSDA à l’énergie d’échange-

corrélation de la manière suivante :
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  ,)(, hom3
XC

LSDA
xc rrdE

II.64

ici    ,hom
xc est l’énergie d’échange-corrélation par particule d’un gaz

d’électrons homogène. L’équation d’onde est réécrite pour les deux spins :

     02   rrV iieff


 II.65

     02   rrV iieff


 II.66

Dans les équations II.65 et II.66 le potentiel effectif ne montre pas une dépendance en

spin pour ses composantes de potentiel extérieur et d’interaction électrostatique, mais

uniquement pour la contribution échange-corrélation. On écrit alors  rVeff

),(  :

     
 r

xc
exteff

E
rVrV 




 




 ,
II.67

     
 r
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exteff

E
rVrV 




 




 ,
II.68

Enfin, le nombre d’électrons de valence Z et le moment magnétique m sont

donnés par :

    nnZ II.69

    nnm II.70

Importance de LSDA :

Elles sont importantes pour la description des systèmes dans un champ

magnétique externe; on ajoutant le terme ii irB  )( à l’hamiltonien. Ceci permet par

exemple d’accéder la susceptibilité magnétique. Même en l’absence de champ

magnétique, la description du système dans la LSDA est plus complète, car les

électrons de spins différents ont un degré de liberté de plus dans la distribution spatiale

comme dans les méthodes type unrestricted Hartree-Fock, si une différence     nn

non nulle en résulte qu’on peut décrire les phénomènes liés l’apparition spontanée de

moment magnétique comme le moment spin-only, le champ hyperfin du au terme

contact de Fermi a noter que malgré le manque de preuve théorique, des systèmes

magnétiques sont généralement traités avec cette théorie fonctionnelle de densité de

spin (SDFT) (le premier théorème est non avéré vrais [103,104]).

La LSDA est une approximation ab-initio. Elle est exacte pour les systèmes à

distribution électronique homogène; mais représente une bonne approximation pour

ceux où la variation de la densité électronique est suffisamment lente (systèmes
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électroniques itinérants). Néanmoins, il a été montré sur plusieurs exemples

d’application depuis sa mise en place dans différentes méthodes de calculs que la LSDA

donne des résultats suffisamment fiables pour des systèmes où la densité électronique ne

varie pas lentement d’où son énorme succès.

Par ailleurs, la LSDA surévalue les énergies de liaison a plus de 20% [105] et

donne des gaps trop faibles pour les semi-conducteurs et les composés isolants, mais

surtout elle viole quelque conditions de physique quantique dont la plus importante est

celle appelée self-interaction (SIC). La LDA représente une approximation grossière de

la DFT; elle conduit parfois à une description médiocre des propriétés de certains

systèmes, surtout pour les actinides et les lanthanides.

Heureusement, le but poursuivi est la modélisation des résultats obtenus des

expériences. Pour cela, la théorie reste un outil tant qualitatif (propriétés de liaison

chimiques) que quantitatif (moment magnétique, champs hyperfins, ordres magnétiques,

etc.) assez performant, dont l’amélioration des faiblesses reste un champ de recherche

ouvert.

IV.3. Améliorations sur l’approximation locale :

IV.3.1. L’introduction du gradient : approximation généralisée de gradient AGG:

Une façon d’améliorer la LSDA est d’introduire des termes en gradient dans

l’expression de l’énergie d’échange-corrélation  xcHartreeexact EEE  ; ceci introduisant

une correction non locale. Ce type d’expansion donnant ce que l’on appelle la GEA

(gradient expansion approximation) ne permet pas d’apporter d’amélioration, au

contraire : les résultats sont encore moins bons. Une des raisons évoquées est que le trou

d’échange-corrélation associé à cette expansion ne correspond pas à une situation

physique quelconque.

En revanche la GGA (generalized gradient approximation) [106] qui introduit

une combinaison entre les termes locaux et en gradient dans l’équation président, donne

de meilleurs résultats pour les gaps énergétiques et les éclatements de bande dans les

oxydes ou les fluorures des métaux de transition. Par ailleurs la description correcte de

l’état fondamental magnétique du fer. L’équation suivante permet d’introduire une

combinaison entre les termes locaux et des termes dépendant du gradient. Dans cette

approche, l’énergie d’échange et de corrélation est donnée par [107,108] :

       rdrrrV xc
GGA

xc


   , II.71

GGA s’exécute habituellement mieux que LDA, mais dans le cas de LDA un   rxc 
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unique est disponible. Pour GGA cependant, parce que le gradient de densité peut être

mis en application dans diverses manières, plusieurs versions existent.

D’ ailleurs, beaucoup de versions de GGA contenir les paramètres libres qui doivent être

adaptés aux données expérimentales. Ces versions de GGA ne sont plus ab initio.

IV.3.2. Échange exact et les fonctionnels hybrides pour les électrons corrélés

Il est également possible d’aller au-delà de LDA standard (GGA) et inclure sur

place l’échangent exact (Hartree-Fock), qui est très utile pour les systèmes fortement

corrélés ; par les fonctions hybrides.

L’échange exact dans les méthodes hybrides est appliqué seulement à l’intérieur

des sphères atomiques, donc on lui recommande de les employer seulement pour les

électrons localisés (voir le Tran et al 2006 pour des détails [109] ; ils n’amélioreront pas

les gaps en semi-conducteurs. Des exemples pour des fonctions (implémentées dans le

code WIEN2k) :

LDA-Hartree-Fock :

][][][][ corr
LDA
xcorr

HF
x

LDA
xc

HFLDA
xc EEEE  

II.72

LDA-Fock :

])[][(][][ corr
LDA
xcorr

HF
x

LDA
xc

FockLDA
xc EEEE  

II.73

PBE-Fock:

])[][(][][ corr
PBE
xcorr

HF
x

PBE
xc

FockPBE
xc EEEE  

II.74

PBEsol-Fock:

])[][(][][ corr
PBEsol
xcorr

HF
x

PBEsol
xc

FockPBEsol
xc EEEE  

II.75

WC-Fock :

])[][(][][ corr
WC
xcorr

HF
x

WC
xc

FockWC
xc EEEE  

II.76

TPSS-H-Fock :

])[][(][][ corr
TPSS
xcorr

HF
x

TPSS
xc

FockHTPSS
xc EEEE  

II.77

B3PW91 :(  = 0,2 )

 
      

    
    corr

LDA
xcorr

PW
x

corr
LDA
xcorr

B
x

corr
LDA
xcorr

HF
x

TPSS
xc

FockHTPSS
xc

EE

EE

EEE

E

















91

88

81.0

72.0

2.0
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À noter que le paramètre  est la fraction d’hybridation introduite dans le fichier
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case.ineece.

IV.3.3. Couplage spin orbite :

Jusqu’ici une approche non relativiste a été employée. Quand la vitesse d’électron

est du même ordre de la vitesse de la lumière, cependant, des corrections relativistes

sont nécessaires. Bien que les interactions dipolaires puissent contribuer, la

contribution la plus importante vient de l’interaction entre le spin et les moments

orbitaux Sሬሬ⃗ et Lሬሬ⃗. Et le moment magnétique total est la somme de ces deux moments

selon l’équation (I-01).

Dans une description non relativiste, usine l’équation de Schrödinger, le couplage

spin-orbite n’est pas tenu compte. Mais les interactions apparaissent dans la description

entièrement relativiste du système, donnée par l’équation de Dirac qui peut être trouvée

en plusieurs manuels [110]. En général cette description exige une fonction d’onde

relativiste à quatre composés, mais pour les atomes suffisamment légers (qui

correspond à la limite à énergie réduite) la fonction d’onde peut presque totalement être

décrite avec deux composants. Ceci tient compte d’une approximation de l’équation de

Dirac :

 ).(
2

1
lHE sr 

II .79

Le Hsr est l’hamiltonien relativiste scalaire qui contient l’équation non

relativiste de Schrödinger, la correction de la masse relativiste et le décalage de Darwin.

Le dernier terme dans l’équation (II .79) décrit le couplage spin-orbite pour un

Potentiel sphériquement symétrique avec lሬ⃗Le moment angulaire orbital et  le

paramètre spin-orbite. Le couplage spin-orbite est particulièrement important pour des

électrons de noyau des atomes lourds. Un calcul relativiste est nécessaire donc pour ces

électrons de noyau. Pour des électrons de valence, le couplage spin-orbite est moins

crucial et il est souvent suffisant pour commencer par un calcul relativiste scalaire. Le

couplage spin-orbite est ajouté après dans une deuxième étape variationnelle [111].

V. La méthode APW :

Un premier, historiquement important, l’exemple d’une base efficace et

impartiale est la base augmentée d’onde plane (APW), proposée par Slater en 1937

[104].

Ceci l’ensemble de bases n’est plus utile aucun pratique, mais vaut de

mentionner parce que c’est le prédécesseur des autres ensembles de bases à discuter. La
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première vue, l’on a pourrait penser à employer un ensemble de bases d’onde plane,

puisque, selon le théorème de Bloch, des fonctions propres d’un Hamiltonien périodique

peuvent être développées dans une base d’onde plane.

D’ ailleurs, nous pouvons écrire  avec les nombres quantiques du théorème de

Bloch: n

km
 

Cependant ; trop de fonctions de base d’onde plane sont nécessaires pour décrire le

comportement rapidement d’oscillation des fonctions propres près du noyau, qui lui fait

une méthode très longue et dans la pratique inutilisable. Pour cette raison une autre

approche est nécessaire pour la région autour des noyaux atomiques.

La méthode d’ APW est basée sur la connaissance que le potentiel et les

fonctions d’ onde fortement variables et presque sphériques près d’un noyau atomique

sont très semblables à ceux d’un atome isoler, dans la région entre les atomes le

potentiel est presque constant et par conséquent les fonctions d’ onde sont mieux

décrites par les ondes planes qui sont la solution de l’ équation de Schrödinger pour un

constant potentiel. Basé sur cette observation, l’espace est divisé dans deux régions où

différents développements de base sont employés.

Des sphères non recouvertes (MT) ; de muffin-tin  ,MTS concentré sur les

noyaux atomiques du rayon RMT ; sont construits. La région entre les sphères s’appelle

la région interstitielle (I). Nous pouvons maintenant définir une fonction de base

d’APW comme suit :
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Figure. II.03.: potentiel Muffin-Tin .

Avec le k


un vecteur dans la première zone de Brillouin, K


un vecteur du réseau

réciproque et V est le volume de la cellule, l
mY les harmoniques sphériques, rrri 

ou r est la position atomique dans la cellule élémentaire de l’atome.

Kk
lmA


, Sont les coefficients du développement et  Eru il , est une solution de

l’équation radiale de Schrödinger avec le potentiel cristallin moyen sphérique V (r)

centré sur l’atome, à l’énergie donnée E :

      0,
1

22

2












 EruErV

r

ll

dr

d
l
r II.81

Continuité imposante sur  Eru il , et l’onde plane correspondante sur la sphère de

muffin-tin détermine les coefficients Kk
lmA


,

Malheureusement, la méthode d’APW a un inconvénient important ; la

dépendance l’énergie  Eru il , , afin de décrire une fonction propre m du l’équation de

Kohn-Sham correctement, la valeur propre correspondante m doit être employé pour

E.

Puisque m n’est pas connu ; une conjecture doit être faite pour la valeur d’E,

pour cette valeur la base d’ APW peut être construite et l’équation de Kohin-Sham peut

être résolue. E devrait être une racine de cette équation, sinon, une nouvelle valeur pour

E doit être essayée jusqu’à ce que la valeur choisie s’avère être une valeur propre de

l’équation. Ce procédé doit être répété pour chaque valeur propre et est donc très long.

Une solution générale à ce problème consiste en un certain genre de perfectionnement

de la base dans les sphères de muffin-tin a fin d’enlever la dépendance d’énergie.
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V.1. La méthode de LAPW :

Comme peut-être prévus, les premiers calculs de LAPW [112] étaient dans

l’approximation de la MT et ont employé un potentiel modèle. Cependant, sous peu

suivant ceci, les codes auto cohérents pour les feuilles et les massifs [113-116] ont été

développés, et le potentiel général (aucune MT ou toute autre approximation à la densité

de charge ou le potentiel, également appelé les calculs du potentiel total) a commencé à

apparaître [116-122]. Il avait lieu pendant ce temps que la puissance et l’exactitude de la

méthode ont été démontrées, en grande partie par une série de calculs des structures

électroniques de surface et d’adsorbant. Celles- ci et d’autres démonstrations ont établi

la méthode de LAPW comme méthode de choix pour des calculs précis de structure

électronique pour des matériaux contenant des atomes en métal de transition.

La méthode standard:

Dans la méthode d’APW on a dû construire les fonctions  Eru il , par

l’utilisation la valeur propre inconnue n

k
 de l’état propre recherché n

k
 pour E.

Ces fonctions de base manquent de la liberté variationnelle pour traiter même de

petites déviations de l’énergie de bande n

k
 de la valeur d’essai pour E.

Une solution à ce problème consiste a faire l’énergie de l’APW dans une certaine

région d’énergie ; indépendante, comme est fait dans la méthode d’onde plane linéarité

augmentée (LAPW) [123, 124].

Là où linéarité désigne le fait que l’équation séculaire en résultant sera linéaire

dans E.

Une fonction de base LAPW a la même forme qu’une fonction de base d’APW,

mais dans la partie de la fonction de base à la région de muffin-tin, l’augmentation, a été

adapté :
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L’augmentation d’APW a été remplacée par une combinaison linéaire de la

fonction originale et 
lu son dérivé d’énergie

 
0

,
EE

il
l

E

Eru
u 










; évalué à une

énergie fixe E0 de linéarisation.
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On peut interpréter la nouvelle limite entre crochets comme un développement de

Taylor de premier ordre autour d’une énergie fixe E0.

         0EEOEE 


000 ,,, EruEruEru ililil


 II.83

Si l’énergie E0 diffère légèrement de la véritable énergie de bande E, une

combinaison si linéaire reproduira la fonction radiale d’APW à l’énergie de bande. Ceci

rapporte une base réglée qui est assez flexible pour représenter tous les états propres

dans une région autour de E0.

Dans la méthode de LAPW, les fonctions de base à l’intérieur des sphères de MT

sont des combinaisons linéaires des fonctions radiales  rYu l
ml
ˆ et leurs dérivés en ce qui

concerne les paramètres de linéarisation El, les lu sont définis exactement comme dans

la méthode d’APW, avec un El fixe.

 rYu l
ml
ˆ Satisfait :

       rrururErV
r

ll

dr

d
lll 















22

2 1
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Dans le cas non relativiste.

VI. Le code WIEN2k :

Le code Wien est une implémentation de la méthode LAPW ( FP-LAPW ) ; ce

programme a été conçu par Blaha et ses collaborateurs [122] , il est utilisé dans de

nombreuses applications , telles que le gradient du champ électrique[123,126], les

systèmes supraconducteurs à haute température [127], les minéraux [128], les surfaces

des métaux de transition [129] , les oxydes non ferromagnétiques [130] et les

molécules [131].

Des versions du code WIEN original ont été développées sous UNIX, qui se sont

appelées WIEN93, WIEN95 et le WIEN97. Maintenant une nouvelle version, WIEN2k,

est disponible, qui est basée sur un ensemble alternatif de bases.

Ceci permet une amélioration significative, particulièrement en termes de

vitesse, universalité, facilité d’emploi et nouveaux dispositifs. WIEN2k est écrit en

Fortran 90 et exige le système d’ exploitation UNIX ; puisque les programmes sont liés

ensemble par l’intermédiaire des scripts de C-shell. Dans les codes WIEN2k le calcul se

fait en trois étapes :
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*L’initialisation :

Pour déterminer les propriétés d’un matériau donné, il faut générer les données de

départ qui se trouvent dans le fichier case .struct ; ce dernier contient le paramètre du

réseau, la structure cristalline, les rayons muffin tin, les opérateurs de symétrie …

Cette étape est faite pour la préparation du cycle SCF ; au coure de cette étape on

exécute une série des programmes :

nn: (les distances voisines les plus proches) : donne les distances entre plus proches

voisins et aide à déterminer le rayon de la sphère muffin tin.

LSTART: (programme atomique LSDA) : le lstart est un code atomique relativiste de

LSDA à l’ origine écrite par des clos [132, 133] et modifié pour le but actuel.

SYMMETRY : Génère les opérations de symétrie du groupe spatial, détermine le

groupe ponctuel des sites atomiques individuels, génère l’expansion LM pour les

harmoniques du réseau et détermine les matrices de rotation locale.

KGEN : Ce programme produit du k-maille dans la cale irréductible de la zone de

Brillouin (IBZ) sur une grille de point spéciale, qui peut être employée dans un

arrangement modifié d’intégration tétraèdral [134].

DSTART : Ce programme produit d’une première densité de charge cristalline

(case.clmsum) par une superposition des densités atomiques (case.rsp) produites avec le

lstart.

*Calcul SCF

LAPW0 : lapw0 calcule le potentiel Vtot comme somme du potentiel colombien Vc et

le potentiel Vxc d’échangeur-corrélation ; en utilisant toute la densité électronique (de

spin) comme entrée.

LAPW1 : produit des valeurs propres et des vecteurs propres, il installe la matrice

hamiltonienne et la matrice de chevauchement [135], et trouvailles par les valeurs

propres et les vecteurs propres de diagonalisation qui sont écrits au case.victor, sans

compter que l’ensemble standard de bases de LAPW, aussi la méthode d’APW+lo

[136,137] est soutenue et les ensembles de bases peuvent être mélangés pour l’efficacité

maximale.

LAPW2 : calcule les densités de valence à partir des vecteurs propres, il utilise

case.energy et case.vector et calcule EF.

LCORE : calcule les états de coeur et les densités.

MIXER : mélange les densités de valence et du coeur pour produire une nouvelle

densité.
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*Utilisation des tâches pour le calcul des propriétés :

SPAGHETTI : calcule la structure de bandes en utilisant les valeurs propres générées

par LAPW1.

TETRA : calcule la densité d’état DOS et LDOS (densité d’états locale).

OPTIMISE : détermine l’énergie totale en fonction du volume, utilisée dans le calculer

des paramètres du réseau, en utilisant l’équation d’état.

OPTIC : calcule les propriétés optiques.

XSPEC : calcule et dessine les spectres d’absorption et émission des rayons X.

Figure II.04: Organisation des programmes dans Wien2k.
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I. Introduction

Les nouvelles structures cristallines à base des métaux de transition comme le

Fer (Fe/Co, Fe/Mn, Fe/Ni et Fe/Au) [138-141] sont caractérisés par des moments

magnétiques augmentés et une grande énergie d’anisotropie magnétique, différente de

celle des matériaux massifs. Le système Fe/Cu est plus intéressant en raison de ses

propriétés physiques fondamentales (magnétiques, magnéto-optique …) différentes de

celles observées dans les états cristallins usuels.

Grâce à leur comportement magnéto-optique, le système Fe/Cu a fait l’objet de

plusieurs travaux tant théoriques qu’expérimentaux notamment dans le domaine de

stockage d’enregistrement magnétique.

L’objectif principal de cette étude est de réaliser de la simulation des propriétés

magnétiques et des structures électroniques des super réseaux Fe/nCu(001) [n=1, 3, 5,

7,9], ainsi que la détermination du couplage d’échange J dans ces systèmes.

La deuxième partie de ce travail mettra l’accent sur les calculs de la théorie

fonctionnelle de densité de spin avec le couplage spin-orbite a fin d’obtenir l’énergie

d’anisotropie magnétique (MAE) et la détermination des constantes magnéto-optiques

rotation et ellipticité de Kerr des systèmes étudié.

II. La méthode de calcule :

Nous avons utilisé la méthode self –consistent, connue en anglais sous le nom

de «Full-potential Linearized Augmented Plane-Wave» (FLAPW) dans la théorie

fonctionnelle de densité et les résultats sont obtenus par le code Wien2k avec

approximation de la densité locale (Locale Spin Densité Approximation) LSDA [142,

143]. Le rayon muffin-tin (RMT) est égal à 2 pour tous les super réseaux Fe/nCu, n est

le nombre de couches de cuivre. Les paramètres de coupure (The cutoff parameters )

sont RMT Kmax = 7 pour l'onde plane et RMT Gmax = 12 pour la densité de charge; Où

Kmax représente le nombre maximal d'ondes dans la région interstitielle et Gmax est

le vecteur maximal de réseau réciproque. L'énergie de convergence est de 0,0001 Ry, la

valeur par défaut de la séparation d'énergie entre core / valence est -6,0 Ry, un maillage

(kpoint mesh) est de 20 × 20 × 10 est utilisé pour toutes les super réseaux dans la

structure électronique, magnétique et magnéto-optique; le nombre de k point introduit

dans le code de calcul a été choisi parfaitement pour avoir la meilleure convergence en

un temps minimal.
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III. La géométrie de super réseaux Fe/nCu :

Dans ce travail de recherche, la structure fcc pour les deux éléments constitutifs

Fe et Cu a été utilisée. Leurs constantes de réseau optimisées sont respectivement de

3,613Å et 3,615 Å pour le Fe-ߛ et le Cuivre Cu, respectivement. Le diagramme

schématique pour Fe/Cu, Fe/5Cu sont illustrés (Figure III.02). Le nombre de couches de

Cu (ML) varie de 1 à 9ML pour chaque structure de super réseau, les constantes de

réseau calculées sont données dans le tableau III.01. où les constantes de réseau

pourraient être calculées par:

ிܽ/௨ =
ಷାೠ

ାଵ
III.01

ிܿ/௨ = (݊+ 1) ிܽ/௨ III.02

Où n est le nombre de plans atomiques (n = 1, 3, 5, 7, 9) avec une pas de c / a

c / a = 2 est le rapport de la tétragonalité.

Tableau III.01: Le paramètre de réseaux de chaque structure de super réseaux.

Super
réseaux

a (Å) c (Å) c/a

Fe/Cu 3.614 7.228 2

Fe/3Cu 3.6145 14.458 4

Fe/5Cu 3.61466 21.688 6

Fe/7Cu 3.61475 28.918 8

Fe/9Cu 3.6148 36.148 10
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Figure III.01 :: a- La structure Fe-ߙ , b- La structure Fe

Fe/5Cu

Figure III.02 : les super réseaux de Fe/1Cu, Fe/5Cu.

Résultats et discussions

La structure Fe-ߛ

Fe/5Cu

5Cu.
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IV. Résultats et discussions :

IV .1. Propriétés magnétiques:

* Le moment magnétique :

Le but de cette section est de calculer le moment magnétique par atome et de

déterminer la phase magnétique des super réseaux de Fe.

Nous avons calculé le moment magnétique de chaque atome dans le plan atomique

du super réseau. Les valeurs sont présentées dans le tableau III.02, les valeurs du

moment magnétique de Fe sont diffèrent du celle du moment magnétique fer- γ qui est

égal à 1,89 ఉߤ [30]; Il varie entre 2,4 et ఉߤ2,5 , ce qui explique une augmentation du

moment magnétique [144]. Sur la base de l'analyse de la densité d’état partielle (PDOS)

(figure III.02), on a trouvé une hybridation entre les orbitales de fer et de cuivre. Cela

veut dire que les électrons d sur les atomes de Fe dans les super réseaux étudiées sont

plus localisés a comparées avec ceux de [30] qui entraînent une augmentation des

moments magnétiques observés. En raison de cette hybridation, les atomes de cuivre

possèdent un moment magnétique induit qui se caractérise par sa faible valeur [24]. Le

moment magnétique de Cu diminue avec l'augmentation du nombre des monocouches

du Cuivre [145].

Le moment magnétique induit par le Cu a été causé par les hybridations entre les

orbitales de fer et de cuivre et se caractérise par sa faible valeur [24].
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Tableau III. 02: Les valeurs moyennes des moments magnétiques pour différentes structures

Fe / nCu (avec n allant de 1 à 9).

Modèles Fe Cu1 Cu2 Cu3 Cu4 Cu5 Cu6 Cu7 Cu8 Cu9

Moment
magnétique

m[µB/Atom]
(LSDA)

Fe 1.90

Fe/Cu 2.40 0.103

Fe/3Cu 2.43 0.064 -0.012 0.064

Fe/5Cu 2.45 0.049 -0.006 -0.004 0.009 0.074

Fe/7Cu 2.47 0.074 -0.005 0.019 0.0004 0.001 -0.006 0.089

Fe/9Cu 2.50 0.072 -0.006 0 .0006 0.0002 0.0008 0.0003 0.0009 -0.0056 0.076

* La densité totale et partielle des états (TDOS, PDOS) :

TDOS et PDOS des super réseaux Fe /n Cu est présentée dans la Figure

III.03. Pour les trois structures Fe / 1Cu, Fe / 3Cu et Fe / 5Cu, le TDOS est

principalement dominé par la contribution des atomes de Fe et de Cu qui sont proches

du niveau de Fermi; les deux spin up et spin down sur la figure TDOS sont

asymétriques par rapport aux axes d'énergie qui conduisent à la formation de moments

magnétiques d'atomes de Fe et de Cu dans des super réseaux. Le PDOS des couches de

Fe et Cu a un caractère d, et il a été constaté que le couplage magnétique dans les

couches de fer est antiferromagnétique.
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Figure III.03: La densité d’état totale TDOS et partielle PDOS de : a. Fe/Cu. b. Fe/3Cu.

c. Fe/5Cu.
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*Le couplage d’échange J :

Afin d'étudier le couplage d’échange entre les couches, l'énergie totale pour la

configuration ferromagnétique (F) et antiferromagnétique (AF) du Fe pour chaque

couche de Cu est calculé en utilisant l'approximation LSDA. Les différentes énergies

sont présentées dans le tableau III.03 pour les super réseaux de Fe / nCu. La valeur J est

calculée avec cette relation:

(݀)ܬ = ௧௧ܧ
↑↓ (݀) − ௧௧ܧ

↑↑ (݀) III.03

Où d est l'épaisseur de la couche d'espacement.

௧௧ܧ
↑↓ (݀) : Énergie totale du système en ordre AF.

௧௧ܧ
↑↑ (݀) : Énergie totale du système en ordre F.

L'énergie totale de différentes configurations magnétiques dans ces super réseaux

se caractérise par une forte interaction d'échange antiferromagnétique (AFM) entre les

couches voisines les plus proches (J <0) pour l'interface. Le couplage AFM est plus fort

pour la couche d'interface puis pour l'intérieur [21].

Tableau III.03: Les valeurs de l'énergie de couplage d’échange J pour différentes structures Fe

/ nCu (avec n allant de 1 à 9).

Super réseau ௧௧ܧ
↑↓

(Ry)

௧௧ܧ
↑↑

(Ry)

=ܬ ௧௧ܧ
↑↓ − ௧௧ܧ

↑↑

(mRy)

Couplage

Fe/Cu -23384.18150077 -23384.16843803 -16 AF

Fe/3Cu -49823.63708675 -49823.63607656 -1 AF

Fe/5Cu -76263.37912943 -76263.37856584 -0,56359 AF

Fe/7Cu -102701.27902668 -102701.21480329 -64,22 AF

Fe/9Cu -129140.51903837 -129140.46593827 -53.100094 AF
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* L’énergie d’anisotropie magnétique MAE :

Les phénomènes d'anisotropie magnétique jouent un rôle très important dans la

structure multicouche, il est produit par l’interaction du spin-orbite. Les valeurs de

l'énergie de l'anisotropie magnétique (MAE) dans les métaux de transition magnétiques

cubiques ont des valeurs très faibles. Mais dans les multicouches en métal de transition,

cette valeur augmente, cette augmentation peut être obtenue en raison de la rupture de

la symétrie cubique aux interfaces [146, 147].

L’énergie d’anisotropie magnétique MAE est donnée par la différence entre les

énergies totales des systèmes avec des moments magnétiques qui sont alignés selon les

directions [001] et [100] respectivement [148].

ܧܣܯ = −ଵܧ ଵܧ III.04

Cette différence est très sensible dans les systèmes en nanostructure, résultant

des influences quantitatives de la structure électronique [149].

L'analyse du MAE a montré que sa valeur ne dépend pas de la structure des

super réseaux (tableau III.04). Le minimum de valeur absolue de MAE a été observé

pour Fe /3Cu alors que son maximum appartient à Fe / 5Cu.

Table III.04: Les valeurs de l’énergie d’anisotropie magnétique MAE dans les différents super

réseaux.

Super

réseaux

ଵܧ ଵܧ ,ܧܣܯ meV

Fe/1Cu -157,6849 -157,6848 -2.1

Fe/3Cu -350,8397 -350,8396 -1.2

Fe/5Cu -574,3663 -574,3660 -4.38

Fe/7Cu -690,5775 -690,5773 -3.07

Fe/9Cu -869,8808 -869,8806 -1.5
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IV.2. Les propriétés magnéto-optiques :

Les effets magnéto-optiques résultent de l'interaction des rayonnements avec des

matériaux magnétisés spontanément ou soumis à un champ magnétique externe.

L'origine de ces effets est la rupture de la symétrie suivant la présence de l'ordre

magnétique [64].

Cependant, il ne peut être traité que si le couplage Spin-Orbite est pris en

compte. L'effet magnéto-optique de Kerr a été découvert par le physicien écossais John

Kerr en 1888. Il a constaté que lorsque la lumière réfléchie sur la surface d'une

substance magnétique après une incidence normale devient polarisée elliptiquement, de

sorte que l'axe principal de l'ellipse subit une rotation du plan de polarisation du

faisceau incident [150].

L'effet Kerr existe dans plusieurs géométries, les géométries les plus

intéressantes sont l'effet Kerr polaire, il est utilisé dans la technologie de stockage de

données à haute densité [151], et pour cette raison, nous étudions la théorie pour celle-

ci. Sa géométrie est conçue de manière à orienter le vecteur de l'aimantation.

Étant donné que toutes les propriétés magnéto-optiques sont directement liées à

la conductivité optique, dans un système tétragonal dans lequel l'aimantation est

orientée le long de l'axe z, comme mentionné [152, 153], le tenseur de conductivité est

donné par l'expression suivante:

ߪ = ቌ

௫௫ߪ ௫௬ߪ 0

௫௬ߪ− ௫௫ߪ 0

0 0 ௭௭ߪ

ቍ III.05

La dispersion du tenseur de conductivité optique ఈఉ(ఠߪ ) étant donné qu’en fonction de

la fréquence ω du rayonnement électromagnétique entrant a été calculée à partir de la

structure de la bande d'énergie par Kubo-Greenwood [154,155] et réponse linéaire

[156].

ࢼࢻ࣌ =
ࢋି

 ࢉ࢛ࢂࢎ
∑ ∑

ࢿ)ࢌି(ࢿ)ࢌ
'

)

࣓
'()'

∏ ∏() ()
ࢼ

'
∝
'

࣓ି ࣓
ࢽା()'

III.06

Pour un solide ayant au moins trois symétries de rotation, les éléments du tenseur

de conductivité optique satisfont ௫௫ߪ = ௬௬ߪ et ௫௬ߪ = .௬௫ߪ− Dans un tel cas, les parties

absorbantes du tenseur de conductivité optique (diagonale réelle et imaginaire, non

diagonale) en raison des transitions inter bandes peuvent être obtenues en utilisant la

formule Kubo dans la théorie de la réponse linéaire [154, 156,157].
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  est une constante spécifique du matériau.

 est l’énergie de photons.

'jj est la différence d'énergie entre les bandes occupées et inoccupées au même

k point.

Et : ')ˆˆ(
2

1
' kjpipkj yxjj 

Sont les éléments de matrice dipolaire pour la lumière

polarisée circulaire.

La lumière plane réfléchie sur une surface métallique d'une couche mince

devient polarisée elliptiquement et son axe principal subit une légère rotation et la partie

imaginaire des éléments non diagonaux du tenseur de conductivité qui décrit

l'absorption magnéto-optique. Cette partie d'absorption est directement proportionnelle

à la différence entre l'absorption gauche (-) et droite (+) de la lumière à polarisation

circulaire (LCP et RCP) et son signe est directement lié à la polarisation des spins des

états responsables des transitions inter bande. C'est la méthode la plus

expérimentalement étudié de cette géométrie, et est également celle qui est connue pour

donner le plus grand signal de Kerr.

Dans ces conditions, l'angle complexe de Kerr est donné par la relation [158]:

ଵା௧ఌೖ

ଵି௧ఌೖ
݁ଶఏೖ =

(ଵାశ)(ଵିష)

(ଵିశ)(ଵାష)
III.09

Avec : ߠ : La rotation de Kerr

ߝ : L’ellipticité de Kerr

±݊
ଶ : Les valeurs propres du tenseur σ(ω) (n± est l'indice de réfraction pour les

ondes polarisées circulairement et directement connectées à un tenseur diélectrique ou

au tenseur de conductivité). Elles sont données par l'équation:

±݊
ଶ = 1 +

ସగ

ఠ
൫ߪ௫௫ ± ௫௬൯ߪ III.10

߮ = ߠ + ߝ݅ III.11
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Comme ߠ et ,ߝ pour la plupart des matériaux, sont inférieurs à un degré, la relation

précédente est donnée par [159, 160] comme suit:

ߠ + ߝ݅ =
ିఙೣ

ఙೣೣටଵାቀ
రഏ

ഘ
ቁఙೣೣ

III.12

Afin d'étudier le comportement magnéto-optique de nos systèmes, nous avons

adopté le calcul spectral de l'effet Kerr dans sa géométrie polaire (P-MOKE) et nous

avons seulement considéré les contributions inter-bandes dans les résultats présentés. La

gamme d'énergies du rayonnement incident que nous avons utilisées a été élargie

jusqu'à 14 eV.

*La conductivité optique d'absorption ࢞࢞࣌
 et dispersive ࢞࢞࣌

 :

La figure III.04 présente la courbe de conductivité optique d'absorption ௫௫ߪ
ଵ et

dispersive ௫௫ߪ
ଶ (qui peut être obtenue à partir des pièces absorbantes correspondantes en

utilisant la transformation Kramers-Kronig [159] pour les trois systèmes). Dans

l'intervalle d'énergie 1-6 eV, le pic principal est bien reproduit par les calculs. Ce

résultat est valable pour les deux parties réelles et imaginaires de la conductivité de la

partie diagonale, cela est en accord avec la relation Kramers-Kronig (KK) des pièces

réelles et imaginaires.

Nous trouvons également que la caractéristique de tous les spectres est la présence

de trois pics, en raison des transitions inter bande, à ~ 1.7 eV, pour tous les systèmes;

les deux autres valeurs de pics dépendent du système, on les trouve: dans Fe/Cu à ~ 3,5

eV, 6 eV; en Fe/3Cu à ~ 3 eV, 5,2 eV; et dans Fe/5Cu à ~ 3,5 eV, 5 eV.

Comme le montre le panneau inférieur de la figure III.04.b, la forme de ௫௫ߪ
ଶ des

spectres à des énergies inférieures (<2 eV) change avec l'augmentation des atomes de

Cu dans les systèmes alors que pour plus d'énergie (> 6 eV), les caractéristiques sont

presque les mêmes pour trois systèmes. Des tendances similaires sont également

observées pour ݈݁ spectresݏ ௫௫ߪ
ଵ dans la présente de gamme d'énergie supérieure de tous

les systèmes. Ainsi, la réponse optique dans l'ultraviolet lointain (région de l'énergie> 6

eV) est identique pour les trois systèmes.
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Figure III.04: a- La courbe de conductivité optique d'absorption ௫௫ߪ
ଵ et b- dispersive ௫௫ߪ

ଶ
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*Les composants de conductivité optique réels et imaginaire no diagonal ોܡܠ
 et

ોܡܠ
 :

Le spectre de ௫௬ߪ
ଵ et ௫௬ߪ

ଶ des trois systèmes étudiés a des pics oscillants indiqués

dans la zone à faible énergie et leur amplitude diminue à une faible valeur pour une

énergie supérieure à 6 eV (figure III .04 a et b) et ils sont également identiques en ligne

et en grandeur. Les pics positif (ou négatif) suggère que les transitions interbandes sont

dominées par des excitations dues à la lumière polarisée gauche (droite) [79].

Figure III.05: a. Les calculs de composant réels no diagonal de ௫௬ߪ
ଵ b. les calculs imaginaires

du composant no diagonalߪ௫௬
ଶ .
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*Le rotation de Kerr ࣂ et l’ellipticité ࢿ :

Les rotations Kerr correspondantes et l’ellipticité sont illustrées à la Figure III.05.a

et b). Ce spectre a révélé que tous les systèmes étudiés ont des caractéristiques

similaires dans la gamme de l'énergie sélectionnée. Pour ߠ , il existe trois pics négatifs

autour de 1.8, 4 et 11 eV, ce qui indique la dominance de LCP de la lumière polarisée.

Après environ 6 eV, il existe une prédominance de la caractéristique de RCP avec un

pic positif de 0,2°, 0,1° et 0,05° dans la rotation Kerr de tous les systèmes. Le plus

grand angle de rotation de Kerr qui apparaît dans Fe/Cu est de ~ 0,4° à l'énergie

photonique incidente de 4,2 eV. Cet angle issu de l'antiferromagnétique est

remarquablement comparable à celui des métaux de transition, tels que le Fe et Co

massif et les multicouches de Fe et Co étudiés plus tôt [160,161].

Dans la gamme d'énergie, on voit que les inversions du signe de ߠ et ߝ sont

répétées quand ߝ traverse la ligne zéro, et un pic apparaît dans le spectre ߠ et vice

versa, ce qui est probablement attribué à la relation Kramers-Kronig [162].

Figure III.06 : a- Angles de rotation de Kerr ߠ ; b- Ellipticité ߝ Pour les trois systèmes.



CHAPITRE III Résultats et discussions

67

*Les partis réels et imaginaires de la conductivité optique d'absorption no

diagonale ௫௬ߪ߱
ଵ et ௫௬ߪ߱

ଶ :

La conductivité d'absorption no diagonale ௫௬ߪ߱
ଶ est proportionnelle à la

différence de taux d'absorption de la lumière polarisée circulairement gauche et droite,

et son signe est directement lié à la polarisation de spin des états responsables des

transitions inter bandes produisant les structures dans le spectres ௫௬ߪ߱
ଶ [61]. La rotation

Kerr peut être améliorée par des conductivités no diagonales plus large. Nous avons

aussi également constaté de la figure III.07.b, que les pics négatifs et positifs dans les

spectres de rotation de Kerr correspondent aux maxima et minima de ௫௬ߪ߱
ଶ . Ceci montre

la contribution dominante de la conductivité no diagonale des propriétés magnéto-

optiques. Les spectres de ݕݔߪ߱
1 est aussi présentés dans la figure III .07.a.

Figure III.07 : a. ௫௬ߪ߱
ଵ ,b. Partie absorbante calculée de la conductivité optique no diagonale

௫௬ߪ߱
ଶ
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V. Conclusion :

Les structures électroniques et les propriétés magnétiques des super réseaux

Fe /nCu (n = 1,3,5,7,9) ont été étudiées par la méthode DFT implémentée dans le code

Wien2k en utilisant l'approximation LSDA. On a constaté une augmentation du moment

magnétique des atomes de fer dans les super réseaux étudiés par rapport à Fcc Fe parce

que la petite hybridation entre les orbitales de fer et de cuivre. En raison de cette

hybridation, les atomes de cuivre possèdent de petits moments magnétiques induits. Le

fort couplage antiferromagnétique dans les couches voisines contenant le fer le plus

proche a été trouvé pour l'interface et l'intérieur. Le MAE calculé ne dépend pas de la

structure des super réseaux. Ses valeurs absolues minimales et maximales ont été

observées pour Fe / 3Cu et Fe / 5Cu respectivement. Le comportement magnéto-optique

des super réseaux a été étudié par le calcul spectral de l'effet Kerr dans sa géométrie

polaire (P-MOKE), compte tenu uniquement des contributions inter-bandes. Le plus

grand angle de rotation de Kerr a été trouvé pour Fe/1Cu qui est égal à ~ 0,4 ° à

l'énergie photonique incidente de 4,2 eV. Cet angle résultant d'un couplage

antiferromagnétique qui est comparable à celui des métaux de transition, tels que le

volume et les multicouches de Fe et Co.
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Conclusion

Le travail de la présente thèse a porté sur l’étude structurale, magnétique et magnéto

optique de super réseaux (Fe-ߛ/Cu), dans le but de définir l’influence des métaux nobles sur

les propriétés électronique des systèmes en couche ; les propriétés magnétiques de l’état

fondamentale des systèmes a dimension réduite a été explorées pour voir la nature

magnétique des systèmes étudier. Notamment les super réseaux Fe /nCu où (n=1, 3, 5, 7, 9).

Les différentes propriétés magnétiques ont été calculées théoriquement par la méthode

auto cohérente (self consistent) connue sous le nom de FLAPW (la méthode des ondes planes

augmentées) existante dans la théorie fonctionnelle de densité DFT, les résultats obtenue par

le code WIEN2k dans le cadre de l’approximation de la densité de spin locale LSDA.

Les paramètres de réseaux pour chaque structure de super réseaux ont été définis

préalablement afin d’obtenir le taux de la tetragonalité.

Ensuite l’investigation des propriétés électronique et magnétique suivie dans ce

travail ont montrée que :

- Le moment magnétique total de l’atome de Fe différent du moment magnétique de Fe-ߛ

massif et il augmente par l’augmentation du nombre de plan atomique de cuivre Cu, c’est

ce qu’on appelle un état magnétique élevé.

- Petite hybridation entre les orbitales de fer et de cuivre, en raison de cette hybridation, les

atomes de Cu possèdent un moment magnétique de valeur faible il diminue sous

l’augmentation du nombre de monocouche.

- Nous avons calculé la densité total et partielle des états TDOS et PDOS pour trouver la

phase magnétique des super réseaux, ils sont asymétrique dans tous les structures pour le

spin up et down et le couplage dans les couches de Fer et antiferromagnétique.

- Les calcules de valeurs de l'énergie de couplage d’échange J pour différentes structures a

confirmé la forte interaction d'échange AFM (antiferromagnétique) entre les couches

voisines les plus proches (J <0).

- Le calcule de l’énergie d’anisotropie magnétique est fait, L'analyse du MAE a montré que

sa valeur ne dépend pas de la structure des super réseaux. Le minimum de valeur absolue

de MAE a été observé pour Fe / 3Cu alors que son maximum appartient à Fe / 5Cu.

Le deuxième calcul mener dans ce travail a permis l’investigation des

propriétés magnéto optiques comme suit :
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- La courbe de conductivité optique d'absorption ௫௫ߪ
ଵ et dispersive ௫௫ߪ

ଶ a été présentée.

Dans l'intervalle d'énergie 1-6 eV, le pic principal est bien reproduit par les calculs. Ce

résultat est valable pour les deux parties réelles et imaginaires de la conductivité de la

partie diagonale, cela est en accord avec la relation Kramers-Kronig (KK) des pièces

réelles et imaginaires. Et la forme de ௫௫ߪ
ଶ des spectres à des énergies inférieures

(<2eV) change avec l'augmentation des atomes de Cu dans les systèmes alors que pour

plus d'énergie (>6eV), les caractéristiques sont presque les mêmes pour trois

systèmes. Des tendances similaires sont également observées pour ௫௫ߪ
ଵ spectres dans

la présente gamme d'énergie supérieure de tous les systèmes.

- Le spectre de ௫௬ߪ
ଵ et ௫௬ߪ

ଶ des trois systèmes étudiés a des pics oscillants indiqués dans

la zone à faible énergie et leur amplitude diminue à une faible valeur pour une énergie

supérieure à 6 eV.

- Les rotations Kerr correspondantes et l’ellipticité ont révélé que tous les systèmes

étudiés ont des caractéristiques similaires dans la gamme de l'énergie sélectionnée.

Pour ߠ , il existe trois pics négatifs autour de 1.8, 4 et 11 eV, ce qui indique la

dominance de LCP de la lumière polarisée. Après environ 6 eV, il existe une

prédominance de la caractéristique de RCP avec un pic positif de 0,2°, 0,1° et 0,05°

dans la rotation Kerr de tous les systèmes. Le plus grand angle de rotation de Kerr qui

apparaît dans Fe/Cu est de ~ 0,4° à l'énergie photonique incidente de 4,2 eV.

- Les pics négatifs et positifs dans les spectres de rotation de Kerr correspondent aux

maxima et minima de ωσxy
2. Ceci montre la contribution dominante de la conductivité

no diagonale des propriétés magnéto-optiques.

En conclusion, dans le cadre de ce travail, nous avons calculé la structure cristalline,

le moment magnétique, l’énergie d’échange, l’énergie d’anisotropie magnétique, et la

rotation Kerr, et le fruit de ce travail est la détermination de l’origine microscopique des pics

qui apparaissent sur les spectres de l’effet Kerr et le calcule théorique de la valeur d’énergie

d’anisotropie magnétique des super réseaux.
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Abstract The magnetic and magneto-optical properties of
face-centered cubic (fcc)-Fe/nCu (001) superlattices are
studied and compared with the fcc-Fe bulk structure. This is
done using the method of all electron linearized augmented
wave planes (FP L APW) in the local spin density functional
approximation (DFT), implemented in the WIEN2k code,
with the local spin density approximation for the exchange
and correlation. As far as the magnetic properties are con-
cerned, a significant increase of the magnetic moment of
the iron atoms and the magnetic anisotropy energy (MAE)
of the system is observed with increasing copper layers. A
slight polarization occurs, with emergence of a small mag-
netic moment of copper atoms, due to the hybridization
between the iron and copper orbitals. An antiferromagnetic
phase of the system is observed, caused by the d states. The
contraction film’s structure explains the continuous decay of
the magnetic moment; therefore, the magneto-optical Kerr
effect response could be investigated through the optical
conductivity. In spite of their great magnetic moment, Kerr’s
spectra are explained in terms of optical transitions and the
MAE of the systems is calculated.

� Faı̈çal Chemam
fchemam@gmail.com

1 Laboratory of Applied and Theoretical Physics,
Sciences of Matter Department, University Laarbi
Tebessi, Tebessa, Algeria

2 Nanoscience and Nanotechnology Department,
Sakarya University, Adapazarı, Sakarya Turkey

3 Department of Physics, Gebze Technical University,
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1 Introduction

The magnetic nanostructure with different magnetic com-
pounds of iron like Fe/Co, Fe/Mn, Fe/Ni, and Fe/Au [1–4]
is characterized by enhanced magnetic moments and large
magnetic anisotropic energy, different from those of the bulk
materials. The Fe-Cu system has been studied by different
groups [5–8]; the system is interesting because of its funda-
mental physical properties and advanced applications in giant
magnetoresistance (GMR) and spintronic devices [9–11].
Many experimental and theoretical investigations of the
magnetic properties of the face-centered cubic (fcc)-Fe/Cu
have been carried out. Mitani et al. [12] made correlations
between the magnetic moment and the interlayer distance,
by preparing experimentally the epitaxial growth of fcc-Fe
layers on Cu (1 0 0). The experimental magneto-optical Kerr
effect (MOKE) of the fcc-Fe on Cu(1 0 0) is treated in
[13]. The magnetic properties and structure of the Fe/Cu
(1 0 0) surface and Cu/Fe(n)/Cu sandwich system have been
extensively studied by first-principles calculations [14, 15].
Zhou et al. have calculated the exchange coupling constant
J by using the Ising model and the semi-relativistic all-
electron linearized augmented planewave (LAPW) method
for the fcc-nFe/1Cu(001) (n = 1–9 ML) superlattices [16–
18]. Kuch et al. [19] found that Fe in FeCu alloy exhibits
a magnetic moment comparable to that in Fe/Cu thin films
as well as the ratio between orbital and spin contribution
to the Fe d moments is significantly enhanced in alloy. The
main objective of this study is to carry out the first-principles
calculations of the magnetic properties and electronic struc-
tures of the Fe/nCu (n = 1, 3, 5, 7, 9) superlattices,

http://crossmark.crossref.org/dialog/?doi=10.1007/s10948-017-4128-z&domain=pdf
mailto:fchemam@gmail.com
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and investigate the correlation between the structure and
magnetic properties of this system. This one helps in under-
standing the electronic structure and the magnetic phase of
Fe layers. Exchange coupling in the Fe/nCu system is car-
ried out as the first part of this work. The second part of
this paper will focus on the spin density functional theory
calculations with spin orbit coupling, in order to obtain the
magnetic anisotropy energy (MAE). The third part aims to
investigate the magneto-optical properties which depend on
the magnetic moment and the inter-layer magnetic coupling
found after the relaxation of the studied system.

2 Computational Details

We used the self-consistent method, known as the full-
potential linearized augmented plane wave (FLAPW)
within the density functional theory, and the results are
obtained by the Wien2k code with local spin density approx-
imation (LSDA) [20, 21]. The muffin-tin radius (RMT) is
equal to 2 for all supercell Fe/nCu; n is the number of cop-
per layers. The cutoff parameters are RMT Kmax = 7 for
the plane wave and RMT Gmax = 12 for the charge density,
where Kmax represents the maximum wave number of the
plane wave in the interstitial region and Gmax is the maxi-
mum reciprocal lattice vector. The total energy is converged
to better than 0.0001 Ry; the default value of the energy
separation between core/valence is −6.0 Ry, a kpoint mesh
of 20 × 20 × 10 is used for all supercells in the electronic
structure, magnetic, and magneto-optic calculations.

The fcc structures of Fe and Cu were optimized, and
the found cell parameters are equal to 3.613 and 3.615
Å, respectively. The diagrams for Fe/1Cu and Fe/5Cu are
shown in Fig. 1. The values of the lattice parameters are

Fe/1Cu                   Fe/5Cu

Fig. 1 The supercell structures Fe/1Cu and Fe/5Cu

Table 1 Lattice constants of each superlattice structure

Superlattice a (A◦) c (A◦) c/a

Fe/Cu 3.614 7.228 2

Fe/3Cu 3.6145 14.458 4

Fe/5Cu 3.61466 21.688 6

Fe/7Cu 3.61475 28.918 8

Fe/9Cu 3.6148 36.148 10

given by equations of (01) and (02) where the lattice con-
stants could be calculated by

aFe/nCu = aFe + naCu

n + 1
(1)

cFe/nCu = (n + 1) aFe−Cu (2)

where n is the number of atomic planes (n = 1, 3, 5, 7, 9)
with a step of c/a = 2 is the ratio of tetragonality. The a,
c, and c/a values are shown in Table 1 for Fe/nCu with a
different n.

3 Results and Discussions

3.1 Magnetic Properties

We have calculated the magnetic moment of each atom in
the atomic plane of the superlattice. The values are pre-
sented in Table 2; the Fe magnetic moment values differ
from the iron γ magnetic moment which is equal to 1.89 µB

as mentioned in [22]; it ranges between 2.4 and 2.5 µB , this
is called a high magnetic state [23]. Based on analysis of
PDOS (Fig. 2), it was found the small hybridization between
the iron and copper orbitals. It means that d-electrons on Fe
atoms in studied superlattices are more localized in compar-
ison with those in [22] that leads to increasing of observed
magnetic moments. Due to this hybridization, the copper
atoms possess an induced magnetic moment which is char-
acterized by its small value [19]. The magnetic moment of
Cu is decreasing with the increasing of the number of mono-
layers [24]. The Cu-induced magnetic moment was caused
by the hybridizations between the iron and copper orbitals,
and it is characterized by its small value [19].

The total and partial density of states (TDOS, PDOS) of
Fe/Cu superlattices are presented in Fig. 2. For the three
structures Fe/1Cu, Fe/3Cu, and Fe/5Cu, the TDOS is mostly
dominated by the contribution of Fe and Cu atoms which are
close to the Fermi level; both spin-up and spin-down DOS
are asymmetrical with respect to the energy axes that leads
to formation of magnetic moments of Fe and Cu atoms in
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superlattices. The PDOS of Fe and Cu layers have a d char-
acter, and it was found that the magnetic coupling in the iron
layers is antiferromagnetic.

In order to study the interlayer exchange coupling, the
total energy for ferromagnetic (F) and antiferromagnetic
(AF) ordering of Fe for each Cu layer is calculated using the
LSDA approach. The different energies are shown in Table 3
for the superlattices of Fe/nCu. The J value is computed
with this relation:

J (d) = E
↑↓
tot (d) − E

↑↑
tot (d) (3)

where d is the thickness of the spacer layer, E
↑↓
tot (d) is the

total energy of the system in AF arrangement, and E
↑↑
tot (d)

is the total energy of the system in F arrangement.
The total energy of different magnetic configurations

in these superlattices is characterized by a strong AFM
exchange interaction between nearest-neighbor layers (J
<0) for both interface and interior ones. The AFM coupling
is stronger for the interface layer than for the interior one
[25].

The magnetic anisotropy phenomenon is found to play
a very important role in the multilayer structure; it is pro-
duced as a result of spin-orbit coupling. The values of the
energy of the magnetic anisotropy (MAE) in the cubic mag-
netic transition metals are very low. But in transition metal
multilayers, this intrinsic value increases; this increase can
be achieved due to the rupture of the cubic symmetry at the
interfaces [26, 27].

The intrinsic MAE is given by the difference between the
total energies of the systems with magnetic moments which
are aligned along the [001] and [100] directions respectively
[28].

MAE = E001 − E100 (4)

Analysis of MAE showed that its value does not depend
on structure of superlattices (Table 4). The minimum of
the MAE absolute value was observed for Fe/3Cu while its
maximum belongs to Fe/5Cu.

3.2 Magneto-Optical Properties

The dispersion of the optical conductivity tensor σαβ(ω) as a
function of the frequency ω of the incoming electromagnetic
radiation was calculated from the energy band structure by
means of the Kubo-Greenwood [29, 30] linear response [31]

σαβ = −ie2

m2hVuc

∑
k

∑
nn′

f (εnk)−f(εn′k)

ωnn′ (k)

∏′∝
nn (k)

∏′β
nn (k)

ω−ωnn′ (k)+iγ

(5)

The plane light reflected on a metallic surface of a
thin layer becomes elliptically polarized, and its major axis
undergoes a slight rotation. The imaginary part of the non-
diagonal elements of the conductivity tensor describes the
magneto-optical absorption. This absorption part is directly
proportional to the difference between the left (−) and right
(+) absorption of circularly polarized light (LCP and RCP),
and its sign is directly related to the experimentally inves-
tigated geometry method, known to give the largest Kerr
signal.

For most materials, the two parameters θk and εk are less
than 1◦; they are given by the following relations [32, 33]:

ϕk = θk + iεk (6)

θk + iεk = −σxy

σxx

√
1 +

(
4πi
ω

)
σxx

(7)

where θk is the Kerr rotation and εk the Kerr ellipticity.
In order to study the magneto-optical behavior of our sys-

tems, we have adopted the spectral calculation of the Kerr
effect in its polar geometry (P-MOKE), and only considered
inter-band contributions in the presented results. The range
of energies of the incident radiation we have used has been
widened up to 14 eV.

Figure 3 presents the absorption optical conductivity
curve σ 1

xx and dispersive σ 2
xx (that can be obtained from

the corresponding absorptive parts by use of the Kramers-
Kronig transformation [34] for the three systems). In the
energy interval 1–6 eV, the main peak is well reproduced

Table 2 Values of the magnetic moment for different Fe/nCu structures (with n ranging from 1 to 9)

Models Fe Cu1 Cu2 Cu3 Cu4 Cu5 Cu6 Cu7 Cu8 Cu9

Magnetic moment m Fe 1.90

LSDA (µB/atom) Fe/Cu 2.40 0.103

Fe/3Cu 2.43 0.064 −0.012 0.064

Fe/5Cu 2.45 0.049 −0.006 −0.004 0.009 0.074

Fe/7Cu 2.47 0.074 −0.005 0.019 0.0004 0.001 −0.006 0.089

Fe/9Cu 2.50 0.072 −0.006 0.0006 0.0002 0.0008 0.0003 0.0009 −0.0056 0.076
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Fig. 2 TDOS and PDOS of
Fe/1Cu (a), Fe/3Cu (b), and
Fe/5Cu (c)



J Supercond Nov Magn

Table 3 Values of the
exchange coupling energy J

for different Fe/nCu structures
(with n ranging from 1 to 9)

Superlattice E
↑↓
tot (Ry) E

↑↑
tot (Ry) J = E

↑↓
tot − E

↑↑
tot (mRy) Coupling

Fe/1Cu −23, 384.1815 −23, 384.1684 −16 AF

Fe/3Cu −49, 823.6370 −49, 823.6360 −1 AF

Fe/5Cu −76, 263.3791 −76, 263.3785 −0.56 AF

Fe/7Cu −102, 701.2790 −102, 701.2148 −64.22 AF

Fe/9Cu −129, 140.5190 −129, 140.4659 −53.10 AF

Table 4 Values of MAE in
different supercells Superlattice E001 E100 MAE = E001 − E100 (meV)

Fe/1Cu −157.6849 −157.6848 −2.1

Fe/3Cu −350.8397 −350.8396 −1.2

Fe/5Cu −574.3663 −574.3660 −4.38

Fe/7Cu −690.5775 −690.5773 −3.07

Fe/9Cu −869.8808 −869.8806 −1.5

Fig. 3 The absorption optical
conductivity curve σ 1

xx (a) and
dispersiveσ 2

xx (b)
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Fig. 4 The calculated real
off-diagonal σ 1

xy (a) and

imaginary off-diagonal σ 2
xy (b)

(a)

(b)

by the calculations. This result is valid for the two real and
imaginary parts of the conductivity of the diagonal part; this
is in agreement with the Kramers-Kronig (KK) relation of
both real and imaginary parts.

We find also that the characteristic of all spectra is the
presence of three peaks, due to interband transitions, at ∼1.7
eV, for all systems. The two other values of peaks depend

on the system; they are found in FeCu at ∼3.5 and 6 eV, in
Fe3Cu at ∼3 and 5.2 eV, and in Fe5Cu at ∼3.5 and 5 eV.

As shown in the lower panel of Fig. 3b, the shape of
σ 2

xx of spectra at lower energies (<2 eV) changes with the
increase of Cu atoms in the systems whereas for more ener-
gies high (>6 eV), the characteristics are almost the same
for three systems. Similar trends are also observed for σ 1

xx

Fig. 5 Kerr rotation angles θk

(a); ellipticity εk (b) for the
three systems

(a) (b)
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Fig. 6 Calculated absorptive
part of the off-diagonal optical
conductivity ωσ 2

xy

spectra in the present higher energy range of all systems.
Thus, the optical response in the far ultraviolet (region of
energy >6 eV) is identical for the three systems.

The spectra of σ 1
xy and σ 2

xy of the three studied systems
have oscillatory peaks indicated in the low-energy zone,
their amplitude decreased to a small value for energy greater
than 6 eV (Fig. 4a, b), and they are also identical in line
and in magnitude. The positive (or negative) suggests that
the interband transitions are dominated by excitations due
to left (right) polarized light [35].

The corresponding Kerr rotations and ellipticity are illus-
trated in Fig. 5a, b. These spectra revealed that all the
studied systems have similar characteristics in the range of
the selected energy. For θk , there are three negative peaks
around 1.8, 4, and 11 eV, which indicates the dominance of
LCP of polarized light. After around 6 eV, there is a pre-
dominance of the CPR characteristic with a positive peak of
0.2◦, 0.1◦, and 0.05◦ in the Kerr rotation of all systems. The
largest Kerr rotation angle that appears in Fe/Cu is ∼0.4◦
at an incident photon energy of 4.2 eV. This angle arising
from antiferromagnetic is remarkably comparable to those
of transition metals, such as the bulk and multilayers of Fe
and Co studied earlier [36, 37].

In the energy range, we see that the inversions of sign of
θk and εk are repeated when εk traverses the zero line, and
a peak turns up in the θk spectrum, and vice versa, which is
possibly attributed to the Kramers-Kronig relation [38].

The absorbing off-diagonal optical conductivity ωσ 2
xy is

proportional to the difference in absorption rate of circu-
larly left-polarized and right-polarized light, and its sign is
directly related to the spin polarization of the states respon-
sible for the interband transitions producing the structures
in the ωσ 2

xy spectra [39]. The Kerr rotation can be improved
by larger off-diagonal conductivities. From Fig. 6, we also
found that the negative and positive peaks in the Kerr
rotation spectra correspond to the maxima and minima

of σ 2
xy . This shows the dominant contribution of the off-

diagonal conductivity to the magneto-optical properties.

4 Conclusion

The electronic structures and magnetic properties of the
Fe/nCu (n = 1, 3, 5, 7, 9) superlattices have been studied
by the DFT method implemented in the Wien2k code using
LSDA. An increase was found in the magnetic moment
of iron atoms in studied superlattices in comparison with
fcc Fe because of the small hybridization between the iron
and copper orbitals. Due to this hybridization, the copper
atoms possess small induced magnetic moments. The strong
antiferromagnetic coupling in the nearest iron-containing
neighbor layers was found for both interface and interior
ones. The calculated MAE does not depend on the structure
of the superlattices; its minimum and maximum absolute
values were observed for Fe/3Cu and Fe/5Cu respectively.
The magneto-optical behavior of superlattices has been
studied by the spectral calculation of the Kerr effect in its
polar geometry (P-MOKE), considering the inter-band con-
tributions only. The largest Kerr rotation angle was found
for Fe/1Cu which is equal to ∼ 0.4◦ at an incident photon
energy of 4.2 eV. This angle arose from antiferromagnetic
coupling which is comparable to those of transition metals,
such as the bulk and multilayers of Fe and Co.
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