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Introduction générale

N

L’aptitude des métaux de transition a adopter des valences mixtes et des coordinations
restreintes dépend de plusieurs facteurs et constitue une source de grande diversité structurale
pour comprendre certaines liaisons chimiques dans les matériaux a base d’¢léments de
transition.

Il a été rapporté que le controle des conditions de syntheése et/ou la maitrise des possibilités
de substitution ionique dans les composés métalliques sont a 1’origine de 1’obtention de
nouveaux dispositifs atomiques fonctionnels. Ces composés présentent des propriétés
physiques modifiées, avec une gamme d’application tres large et variable. Ainsi, les oxydes a
matrice d’éléments de transition comptent parmi les matériaux technologiquement des plus
importants et font 1’objet de recherches scientifiques intenses.

Ces quinze dernieres années, 1’¢laboration d’oxydes sous forme de couches minces a
connu un essor important. Ces oxydes présentent des propriétés spécifiques et multiples et a
ce titre, ils ont des applications dans des domaines varié€s. Sans étre exhaustif, nous pouvons
citer par exemple le cas des oxydes ferroélectriques, piézoélectriques, pyroélectriques, les
oxydes supraconducteurs a haute température critique, les oxydes magnétiques, les oxydes a
magnétorésistance colossale, etc. L’intérét pour tous ces composés s’inscrit dans la méme
tendance générale : comprendre les propriétés €lectroniques et magnétiques des systemes dans
lesquels la charge, le moment de spin et le moment orbital sont couplés. On parle d’un
domaine récent : I’électronique de spins. Les applications associées a de tels systemes sont
nombreuses ; on peut citer les avancées li€es a la découverte de la magnétorésistance tunnel,
puis de la magnétorésistance géante pour le stockage de 1’information, avec notamment les

mémoires magnétiques a acces aléatoire.

La plupart des structures fonctionnelles en électronique de spins, capteurs et mémoires
reposent sur des hétéro-structures basées sur des couches de métaux ferromagnétiques. Pour
améliorer leurs performances et ouvrir de nouvelles possibilités d’applications, les chercheurs
ont développé de nouveaux systemes fondés sur des semi-conducteurs a base de monoxydes
antiferromagnétiques. Leurs résultats constituent une contribution appréciable pour la
compréhension du magnétisme et de son association au transport électronique. Afin de tenir
compte de tous les phénomenes observés dans ce type de monoxydes magnétiques, tel que
I’effet des inhomogénéités localisées, des travaux théoriques ont été entrepris. Les avancées
enregistrées ont nécessité plusieurs décennies. Les travaux portant sur I’investigation et

I’analyse du comportement des monoxydes de métaux de transition ont reporté des propriétés
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magnétiques et électroniques extraordinaires. L’origine de ces propriétés s’explique par les
excitations des spins qui peuvent €tre alignés dans un ordre ferromagnétique, ferrimagnétique
ou antiferromagnétique. Ceci a donné lieu a une grande variété de classes de monoxydes
(isolant, semi-conducteur, métallique ou méme supraconducteur).

Aujourd’hui, une application classique des monoxydes antiferromagnétiques se retrouve au
sein des tétes de lectures magnétiques, dans lesquelles ils sont utilisés pour bloquer
I’aimantation d’une couche ferromagnétique adjacente via les effets de polarisation
d’échange. Les nouveaux concepts proposés utilisent les oxydes antiferromagnétiques comme
éléments actifs en spintronique (pour générer par exemple une magnétorésistance) ou en
magnonique pour le guidage, le transport et le traitement de 1’information par les ondes de
spins. Pour controler I’antiferromagnétisme dans les couches et les plans d’oxydes,
I’ingénierie des contraintes émerge également comme un outil puissant pour en moduler les

fonctionnalités remarquables.

Les excitations collectives et la propagation des ondes de spins, dans les structures
tridimensionnelles (3D) ordonnées, sont des phénomenes fascinants [1-2]. Depuis longtemps,
ces thématiques ont recu une attention particuliere sur le double plan expérimental et
théorique par plusieurs auteurs [3-5]; et ce du fait de leurs importances dans différents
domaines. On rappelle que I’investigation des spectres de magnons permet d’accéder aux
propriétés de base de la matiere condensée [6]. La théorie donne la possibilité d'explorer la
matiere jusqu’a une échelle nanométrique. Nous signalons que les limites de miniaturisation
en microélectronique occupent, avec les récents développements de la spintronique et de
I’¢lectronique moléculaire, une place importante dans la problématique liée a la croissance
d’oxydes en couches minces et super-réseaux [7-10]. Dans ces gammes d’épaisseurs
nanométriques en particulier, la maitrise du procédé de croissance impacte de facon directe la
qualité¢ des couches d’oxydes formées et conditionne leur efficacité au sein des dispositifs
électroniques et magnétiques [11-12]. Les structures des monoxydes de fin de série sont de
bons candidats pour remplacer les semiconducteurs classiques dans le domaine de la
nanoélectronique. Les effets de corrélation électronique, engendrés par les électrons des
orbitales d, sont a 1’origine des propriétés exceptionnelles des monoxydes de fin de série.

Les ondes de spins dans les structures oxydes antiferromagnétique indiquent qu’il n’y pas
d’isotropie a longue portée dans 2D ou 3D. Par conséquent, la connaissance de la dynamique

des spins dans ces monoxydes est primordiale pour comprendre leurs propriétés
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fondamentales et de proposer des combinaisons idéales permettant de controler
I’environnement magnétique pour des utilisations optimales dans différents domaines.

On note que la transition vers un état supraconducteur, rencontrée dans quelques composés
d'oxydes de métaux de transition, ouvre un grand champ de réflexions et de nouvelles
applications. La diversité des propriétés rencontrées est attribuée aux effets de corrélation
électronique dus a la répulsion de Coulomb des électrons des orbitales d. Ainsi les oxydes de
métaux de transition de fin de série MnO, FeO, CoO et NiO, qui possedent une structure
cristalline relativement simple, sont considérés comme des prototypes pour étudier les effets

de corrélation cités.

L'étude des surfaces des monoxydes de métaux de transition constitue €galement un
domaine d'intense activité. L’intérét a ét€é encouragé par les récents développements des
techniques expérimentales d’élaboration ainsi que les méthodes de caractérisation. Ainsi, il
est désormais possible de controler de maniere précise, la croissance des films sur un substrat
et de produire des échantillons de dimensionnalité réduite telles que les surfaces ou les
couches minces, possédant des propriétés tres diverses différentes de celles du cristal. La
présence d'états de surface influence de maniere importante 1'adsorption d'atomes a la surface
et peut orienter les processus catalytiques a la surface qui joue ainsi un rdle important. La
présence de cette derniere fait apparaitre de nouveaux effets dits de surface. Par conséquent,
les applications pratiques des monoxydes dépendent fortement des propriétés de leurs
surfaces. Leur étude dynamique peut par ailleurs conduire a une meilleure connaissance de
leurs caractéristiques et constituer ainsi un moyen de controle de fabrication fiable de
composants ¢électronique, mécaniques ou optiques, mais 1’é¢tude des phénomeénes de surface
des oxydes nécessite une description a 1'échelle atomique qui fait toute la difficulté de leur
modélisation. Les modeles théoriques doivent prendre en compte le caractere atomique de la
matiere avec une précision suffisante.

L’étude des excitations magnétiques de surface a fait I’objet d’un grand intérét dans la
perspective de corréler les propriétés magnétiques présentes dans le volume avec celles
induites par la présence d’une réduction de symétrie (surfaces, interfaces). Par ailleurs, la
mise en application du théoréme de Bloch pour 1’étude théorique des excitations magnétiques
en surface s’aveére impossible par le fait qu’il y a brisure de symétrie de translation. Ceci rend
difficile la résolution des systemes d’équations du mouvement de spins d’un solide semi
infini ; d’ou la nécessité d’¢laborer des méthodes analytiques appropriées pour résoudre ce

type de probleme.
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Dans ce travail de these, nous avons réalis€é une étude théorique qui porte sur le

mouvement de précession des spins dans les monoxydes de métaux de la premiere série qui
adoptent une structure de type rock-salt (type NaCl). Ces monoxydes sont presque toujours
non-steechiométriques, c'est-a-dire qu'ils présentent un exces en métal ou en oxygene. Cette
non-steechiométrie est considérée comme une inhomogénéité qui est capable de modifier les
propriétés magnétiques. En outre, ces monoxydes sont presque tous semi-conducteurs, et
quelques-uns sont conducteurs, contrairement aux monoxydes des métaux classiques.
Les excitations et la dynamique des spins dans les structures de monoxydes de types semi-
conducteurs antiferromagnétiques sont examinées en utilisant la méthode de raccordement.
Les spectres magnétiques sont déterminés et discutés en fonction des différents parametres
caractérisant ces monoxydes. En particulier, nous avons déterminé numériquement les états
énergétiques localisés, les densités d’états magnoniques locales (LMDOS) en présence de
deux types de surface ; a savoir une surface plane et une surface vicinale (présentant une
marche et deux terrasses). Les interactions entre les états localisés d’énergie et les modes du
continuum font apparaitre dans les spectres magnétiques plusieurs oscillations. Certaines
d’entre elles sont de type Fano.

La these s’articule en quatre chapitres que nous développerons comme suit. Le premier
chapitre est réservé au formalisme théorique traitant des excitations de spins dans les
structures monoxydes parfaites de premiere série. Les monoxydes de type MO ont été définis.
Les points de haute symétrie sont également rappelés. Les courbes de dispersion des ondes de
spins sont tracées et commentées.

Dans le deuxieme chapitre, une étude théorique sur la dynamique de surfaces des
monoxydes semi-infinis est présentée. Deux formes de surface sont considérées (il s’agit des
surfaces plane et vicinale). Un apercu sur les différentes méthodes disponibles pour étudier les
systemes antiferromagnétiques avec brisure de symétrie est donné. Un accent particulier a été
mis sur la méthode de raccordement, du fait qu’elle sera appliquée pour déterminer les états
localisés de spins et les LMDOS magnoniques.

Le troisiéme chapitre est consacré a I’étude théorique de la dynamique des surfaces des
monoxydes semi-infinis suivant la direction [001]. L étude est menée par 1’application de la
méthode de raccordement. Nous commengons par rappeler les directions de symétrie de la
surface associée a la direction [001]. Ensuite, les résultats numériques de la simulation sont
présentés pour les spectres magnétiques qui décrivent les états localisés de spins et les

densités locales d’états magnoniques (LMDOS) et ce dans deux cas de surface, a savoir la
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surface plane et la surface vicinale (contenant une marche et les deux terrasses atomiques).
Nous terminons le travail par des discussions et interprétations.

Dans le quatriéme chapitre, nous nous sommes intéressés a 1’influence de la direction
cristallographique sur le mouvement de précession des spins dans les réseaux de monoxydes.
Nous avons étudié la dynamique des surfaces des monoxydes semi-infinis, aussi, suivant la
direction [011]. Le travail est entamé par la détermination de la matrice dynamique
correspondant a la nouvelle direction. Enfin de compte, les grandeurs magnoniques et les
spectres magnétiques des monoxydes dans la direction [011] sont calculées en suivant les
mémes étapes que celles indiquées pour le chapitre précédent.

Nous avons terminé notre travail par la présentation d’une conclusion générale et les

perspectives offertes dans le domaine étudié.
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Chapitre I

Excitations des spins dans les structures monoxydes parfaites de premiere série
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Chapitre 1 Excitations des spins dans les structures monoxydes parfaites de premiere série

Introduction

La structure des matériaux a 1’échelle atomique, suscite de nombreux travaux depuis
plusieurs années. Outre les progres réalisés dans le domaine de 1’¢lectronique classique liés au
développement de technologies, permettant 1’intégration de composants de plus en plus petits,
ces travaux ont permis de mettre en évidence des propriétés originales résultant de
I’association ou de la structuration périodique de certains matériaux a des échelles allant du
micrométrique au nanométrique. Des composants ou dispositifs nouveaux (jonctions
magnétiques tunnel, vannes de spins, cristaux photoniques, magnéto-photoniques ou
magnoniques, ...) [1-5] ont ainsi été développés. Ces composants ou multi-matériaux sont
réalisés par des technologies appropriées. Ces dernieres font le plus souvent intervenir des
procédés de dépdt spécifiques, tels que la pulvérisation cathodique, 1’épitaxie par jet
moléculaire ou I’ablation laser, pour réaliser de maniere controlée des empilements de
matériaux qui peuvent aussi &tre structurés par des méthodes de lithographie
(photolithographie conventionnelle ou par faisceaux d’ions).

Dans le méme temps, afin d’¢élargir la gamme de fonctionnalités des dispositifs, les
matériaux élaborés se sont énormément diversifi€s. Parmi eux figurent en tres bonne place les
oxydes métalliques, grace a la grande variété de leurs propriétés physico-chimiques. Ces
composés sont largement utilisés dans de nombreuses applications telles que les cellules
thermoélectriques, les cellules solaires, les capteurs, les transistors et les dispositifs
optoélectroniques en raison de leurs propriétés mécaniques, chimiques, électriques optiques et
magnétique exceptionnelles. Le présent chapitre est consacré aux formalismes théoriques
traitant les excitations de spins dans les structures monoxydes parfaites de la premiere série.
Cette théorie permet la modélisation du mouvement de précession des vecteurs de spins dans
les oxydes antiferromagnétiques, a basse température, que nous retiendrons pour le reste de
I'étude. Les monoxydes de type MO ont été définis. Les points de haute symétrie sont

rappelés aussi. Les courbes de dispersion des ondes de spins sont tracées et commentées.

I. Monoxydes de la premiere série (de type MO)

Au dessus de la température de Néel, les oxydes de métaux de transition MnO, FeO, CoO et
NiO sont paramagnétiques et cristallisent dans la structure de type chlorure de sodium NaCl.
Dans cette configuration, nous avons deux sous-réseaux a faces centrées (cfc) imbriqués et
décalés de la moitié du parametre du réseau, suivant la direction des plus proches voisins.

L'un de ces sous-réseaux est associé aux anions d’oxygene et I'autre aux cations métalliques.
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En dessous de la température de Néel, ces oxydes deviennent magnétiques et caractérisés par
un ordre antiferromagnétique des ions métalliques. En effet, les ions métalliques posseédent un
moment magnétique non nul di a la différence de population des orbitales atomiques d pour
les deux directions de spins majoritaire et minoritaire. Toutefois dans le solide,
l'antiferromagnétisme généré par les atomes métalliques peut étre réalisé de deux facons
différentes. Une situation antiferromagnétique pour laquelle les moments magnétiques des
ions métalliques d'un méme plan (001) sont paralleles entre eux tandis que les atomes
métalliques des plans (001) suivant, sont antiparalleles aux premiers.

Un second ordre antiferromagnétique, pour lequel deux ions métalliques seconds voisins,
avec un atome d'oxygene entre les deux, possedent des moments magnétiques de directions

contraires comme indiqué sur la figure (I.1).

Fig.I.1. Les deux possibilités d’ordre antiferromagnétique pour les monoxydes

de métaux de transition de fin de série.

Dans cette derniere situation, les ions métalliques d'un méme plan (111) ont leur direction de
spins parallele entre eux et antiparallele aux ions métalliques du plan (111) suivant. Toutefois,
les stabilités de ces deux configurations ne sont pas équivalentes, et seule la deuxieme phase
antiferromagnétique par plans (111) a pu étre révélée. Pour préciser les mécanismes favorisant
cet ordre antiferromagnétique de type 2, les oxydes de la premiere série, pour laquelle
I’occupation des états 3d 1'atome du métal de transition est supérieur a 5, c'est-a-dire plus que
la moitié. L'orbitale 2p de I'oxygene suivant une direction quelconque (par exemple Oz pour
fixer les idées) est occupée par deux électrons de spins contraires. L'interaction entre les deux
sous-réseaux associés a l'oxygéne et l'autre aux atomes de 1’oxyde, favorise un ordre
antiferromagnétique pour cations seconds voisins des faces opposées de la cellule
conventionnelle, puisque dans cette configuration, chaque électron 2p de l'oxygene peut
"sauter" sur l'orbitale 3d de spins minoritaires du cation. En revanche, dans la configuration

antiferromagnétique par plan suivant la direction (001) (AF1), l'interaction entre premiers
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voisins, entre 'oxygene et le cation nécessite un renversement de spins. La stabilisation de
l'antiferromagnétisme de type 2 (AF2), et donc due a la conservation du spin dans l'interaction
premiers voisins, mécanisme désigné de super échange. L'un de ces électrons peut sauter sur
l'orbitale 3d de I'atome métallique de I'une des faces du cube. Or, si I'occupation de la couche
3d de l'atome de métal de transition est supérieure a la moitié, le saut de 1'électron de 1'orbitale
2p de I'oxygene sur la couche 3d de I’oxyde est favorisé si le spin de cet électron est différent.
La direction suivant laquelle les moments de spins sont orientés n'est pas encore clarifiée.
L'orientation des spins fut initialement prédite dans la direction [110] par Roth [6-8]. Puis

Grimsditch [9] a prédit une orientation des spins suivant [100].

I.1. Propriétés des monoxydes de métaux de transition
Les principales propriétés des monoxydes de métaux de transition sont regroupées dans le

tableau suivant :

Composé | Nature Magnétisme

TiOx Métal Pauli

VO, Meétal Pauli

MnO Semi-conducteur, type n, p | Antiferro, Ty=118 K
FeOy Semi-conducteur, type n Antiferro, Ty= 198 K
CoO Semi-conducteur, type p Antiferro, Ty=293 K
NiO Semi-conducteur, type p Antiferro, Ty=520 K
CuO Isolant Antiferro, Ty=230 K

La différence de comportement entre CuO provient d’une différence de structure : CuO est
monoclinique alors que MnO, CoO et NiO sont cubiques au dessus de la température de Néel.
Lorsque 1’on se déplace de la gauche vers la droite dans une ligne de la classification
périodique (appelée période), les orbitales sont de plus en plus contractées. Ainsi, pour les
oxydes des métaux de transition du début de la série (Ti, V) les bandes « métalliques » sont
larges alors que pour les oxydes de la fin de la série, les bandes sont étroites. L’état le plus
stable pour les oxydes du début de la série correspond aux électrons appariés : les bandes sont
partiellement remplies, ce qui justifie le caractere métallique de ces oxydes. Dans le cas des
oxydes de la fin de la série, puisque les bandes sont étroites, on pourra observer un état avec
des spins non appariés, ce qui explique les propriétés magnétiques et I’absence de propriétés
métalliques. Le caractere antiferromagnétique de ces composés provient du super-échange a

travers les atomes d’oxygéne car ’angle M— O — M qui vaut 180°.
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Au final, on notera que plus la différence d’électronégativité est faible, plus le parametre de

maille diminue et plus la température de Néel Ty augmente.

I.2. Structure électronique des oxydes de métaux de transition

Considérons une structure NaCl a laquelle appartiennent aussi bien les monoxydes de métaux
de transition. Chaque cation est entouré de six anions et réciproquement. Les orbitales sont
répertoriées selon les axes cartésiens dirigés suivant les arétes de la maille élémentaire.

Les niveaux d’énergies 3d d’un atome de métal de transition isolé sont cinq fois dégénérés.
Lorsque celui-ci est placé au centre d’un octacdre d’oxygene, sa dégénérescence est levée par
le champ cristallin anisotrope 1ié a la présence des atomes adjacents. La figure I-2 schématise
I’influence du champ cristallin octaédrique sur les niveaux d’énergies 3d, qui sont séparé en
deux bandes :

* Une bande triplement dégénérée t,, correspond aux orbitales dxy, dy- et dx. et dont les
lobes pointent entre les ligands, ceci fait en sorte qu’un électron occupant une de ces
orbitales subit une faible répulsion, I’énergie de ces orbitales est donc diminuée.

* La bande doublement dégénérée e, correspondant aux orbitales dx>-y et d3z-r et dont
les lobes pointent vers les ligands telle que la répulsion électronique est tres forte et

I’énergie de ces orbitales est donc augmentée.

Il faut noter que toute distorsion de la symétrie octaédrique entraine la levée de la
dégénérescence des bandes e, et tr,. Généralement, la structure électronique des bandes
dépend fortement de la symétrie autour de I’'ion du métal de transition et du nombre
d‘électrons de I’ion, i.e. du numéro atomique Z de I’élément et de son état d’oxydation. En
effet, pour les métaux de transition dits 1égers, tels que Ti, V et Cr, le niveau de Fermi croise
la bande ty,. Par contre, pour les métaux de transitions lourds tels que Cu et Ni, les états de la

bande t,, sont entierement occupés et le niveau de Fermi traverse la bande e,.
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atome isolé (MT)
o~ 7

- _—

3d

/'
\

Fig.I.2. Effet du champ cristallin sur les orbitales 3d en symétrie octaédrique.

11y a une levée de la dégénérescence et I’apparition des niveaux eg et tg.

En conséquence, les niveaux d’énergie des orbitales O, changent selon I’¢]ément de métal de
transition. Dans les oxydes, les niveaux d’énergie des orbitales 3d et les orbitales Oy, se
rapprochent au fur et & mesure que la masse atomique du métal de transition augmente. En
effet, le potentiel chimique des électrons d diminue et se rapproche de celui des orbitales Oy,
ce qui donne lieu a une forte hybridation entre les électrons d et 2p du ligand pour les
€léments lourds. En revanche, pour les oxydes de métaux de transition 1égers, les états 2p de
I’oxygene sont €loignés des états 3d du métal. Les électrons de ces états ne sont donc pas

fortement hybridés.

I1. Premiére zone de Brillouin et direction de symétrie des monoxydes parfaits

La cristallographie est la science qui se consacre a 1’é¢tude de 1’organisation de la
matiere (sa structure) a 1’échelle atomique. Elle s’intéresse essentiellement a la distribution
spatiale des atomes ou groupes d’atomes non seulement dans les solides mais aussi dans

d’autres formes de la matiere telles que liquides, gaz ou autres. Ainsi, les relations entre la
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structure de la matiere et les propriétés physiques font aussi partie du champ d’intérét de la

cristallographie.

I1.1. Symétrie cristalline
Un cristal est un empilement périodique de mailles contenant un motif chimique.
e Une maille est alors I’entit¢é de base dont la reproduction périodique engendre le
systeme cristallin.
e Le motif est I’entité chimique (ion, molécule, atome) située aux nceuds du réseau
cristallin.

e Le réseau est I’ensemble des positions des nceuds.

A partir d’un neeud de référence du réseau, noté par O, et de trois vecteurs de base (d,b,c), on

peut engendrer le réseau. Tout point M (c’est-a-dire tout nceud) est défini par :

0]\7I=xﬁ+yl;+z/€ avec (x,y,z)eR3 (1.1)

Les trois vecteurs (d,b,c) sont appelés vecteurs fondamentaux, et le parallélépipede construit

par ces trois vecteurs est appelé maille fondamentale (ou maille élémentaire). Les longueurs

a,b et cdes cotés de ce parallélépipede sont les parametres de maille. Signalons que tres

souvent, pour des raisons de commodité, le systéme cristallin n’est pas décrit par une maille
fondamentale mais par une maille multiple contenant plusieurs nceuds, celle-ci faisant mieux
apparaitre les éléments de symétrie du réseau. On appelle multiplicité de la maille le nombre
de nceuds qu’elle contient. Le volume de la maille est donné par le produit mixte :
V=a.(bAc) (1.2)
Les opérations de symétrie laissent la structure cristalline invariante, elles
comprennent les opérations de translations du réseau et/ou les transformations ponctuelles
telles que les rotations. La périodicité et la symétrie cristalline permettent de simplifier le
probléme du calcul des structures de bandes. La forme et la solution de 1’équation globale du
cristal se simplifient aussi en se basant sur cette symétrie. Dans un cristal infini, le potentiel
est invariant par une translation du réseau, ce qui permet d’appliquer le théoréme de Bloch et
d’écrire la fonction d’onde globale du systeme comme une somme de fonctions propres. Donc
le probleme de la structure €lectronique se réduit par exemple a trouver les solutions propres a

I’intérieur d’une cellule unité.
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I1.2. Maille élémentaire du réseau direct

On définit la maille élémentaire du réseau direct (appelée aussi maille primitive) comme étant
le parallélépipede défini par les trois vecteurs de bases. Une maille élémentaire ou primitive
permet de remplir tout I’espace réel, si on lui applique les opérations de symétrie. Une maille
primitive est une maille de volume minimal, qui ne contient qu’un seul nceud.

On peut obtenir la maille élémentaire, du réseau direct, en tragcant les plans médians qui
coupent des lignes joignant un nceud a tous ces voisins. Le volume enclos obtenu est le plus
petit, il désigne la maille élémentaire ou primitive. On appelle aussi la maille de Wigner- Seitz

du réseau directe.

I1.3. Réseau réciproque

A toute structure cristalline est associée deux réseaux, le réseau direct et le réseau réciproque
appelé aussi réseau de Fourier. Cette appellation dérive du fait que toutes les propriétés du
cristal obéissent a sa périodicité, ce qui permet de développer ses propriétés en série de

Fourier. Comme pour le réseau direct, le réseau réciproque est défini par trois vecteurs de
bases (A, B, C) :

27

27 .
W (1.3)

75 6e
b

Avec (u,v,w) comme vecteurs du réseau direct.

27

A=""i, B

a Cc

Tout point de ce réseau reste inchangé par une translation définie par son vecteur

G=hA+kB+IC (1.4)

ou h, k et [ sont les indices de Miller.
Le théoréme de Bloch garantit I’invariance des propriétés par symétrie et ceci s’applique

également au potentiel cristallin.

I1.4. Zone de Brillouin

De la méme manicre qu’on a défini la maille de Wigner-Seitz du réseau direct, on définit la
zone de Brillouin dans le réseau réciproque. La premiere zone de Brillouin est le plus petit
volume entierement compris entre les plans médiateurs des vecteurs du réseau réciproque

tracés a partir de 1’origine. Le réseau direct et le réseau réciproque sont liés entre eux.
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I1.5. Réseau réciproque du systéeme cubique a faces centrées

—

De la méme fagon, on définit les vecteurs fondamentaux A,BetC

2 2
A= (i+5-7), B="Z

S (-E+Y+7), C=Z2 (-5 +7) (1.5)
a b

2r
c

Pour la premiere zone de Brillouin relative a la structure cubique a faces centrées, on obtient
dodécaedre. Les limites de la premiere zone de Brillouin sont les plans perpendiculaires aux
huit vecteurs du réseau réciproque et situés en leurs milieux.

La premiere zone de Brillouin constitue 1’une des bases essentielles de 1’analyse des structures
de bandes, elle permet aussi de représenter les points de haute symétrie. L’intégration sur k
dans la zone de Brillouin a été effectuée, en utilisant le schéma de Monkhorst et Pack [10]. Le
maillage de la zone de Brillouin par les vecteurs d’ondes « k-mesh » est suffisant pour
représenter tout le cristal.

La figure 1.3 montre ces points de haute symétrie pour un systeme cubique a faces centrées et

qui s’appliquent aussi bien aux monoxydes de type rocksalt.

Fig.I.3. Dans la structure parfait, représentation de

la premiere zone de Brillouin avec les points de haute symétrie.
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III. Formalisme théorique général traitant des ondes de spins dans les monoxydes
parfaits

La notion des excitations de spins et la propagation des ondes de spins ont été introduites pour
la premiere fois par Bloch [11]. Il a montré que, a basses énergies, I’Hamiltonien d’Heinsberg
décrit un état dans lequel le renversement d’un spin donné est délocalisé sur tout le réseau.

Par la suite, la théorie d’ondes de spins a été reprise aux années 50 et devenue actuellement
I’une des bases essentielles du magnétisme [12-18]. Elle a pour objet 'étude des phénomenes
collectifs qui apparaissent lorsque des entités portent un moment magnétique qui interagissent

entre elles ou avec un champ magnétique extérieur.

I11.1. Approche théorique de traitement d’ondes de spins

Dans les systemes isolants et semi-conducteurs, les électrons étant localisés sur les sites
atomiques, on peut considérer les spins atomiques comme des quantités ordonnées formant
ainsi un systeme de type ferromagnétique, antiferromagnétique ou ferrimagnétique suivant
l'ordre d'arrangement des spins.

Les interactions magnétiques proviennent des recouvrements orbitaux provoquant des
échanges directs ou indirects exprimés sous la forme d'intégrales d'échanges J(/,/’), dans la
plus part des cas, il est alors suffisant de tenir compte uniquement des interactions d’échange

entres premiers voisins. L hamiltonien utilisé pour cela est le modele de Heisenberg [19].

H=-2YJ(1I)S5,S, (1.6)
(LI

Ici J est la constante d’échange (J < 0) pour le cas antiferromagnétique, contrairement au cas
ferromagnétique, les / sont des sites atomiques contenant les vecteurs de spins (les nceuds

d’un réseau de Bravais), le S; désignent le spin occupant le site / et S;> est I’un de ses voisins.

Le symbole (r.r) indique qu’une sommation sur tous les sites de spins voisins et sur tous les

plans atomiques.

Les deux hypotheses fondamentales du modele sont les suivantes :
-Tout d'abord, on suppose que le champ moléculaire induit une transition vers une
phase magnétique ordonnée.
- La seconde hypothese consiste a ne considérer que de petites déviations autour de cet

état de champ moyen.
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Comme nous le verrons par la suite, la théorie des ondes de spins est une théorie du champ,
dont les quasi-particules associées sont appelées magnons. Ces excitations correspondent
physiquement a des modes de précession des spins autour de la direction locale du moment

ordonné. Elles sont caractérisées par un déphasage de site en site.

I11.2 Approche semi-classique

Dans cette approche, les spins sont assimilés a des vecteurs classiques a composantes de
longueur unité [20]. Si on considere un arrangement régulier de spins, couplés par des
interactions d’échange antiferromagnétique, alors 1’énergie d’échange de 1’un des spins de la
couche [/, avec I’ensemble des sites voisins est gouvernée par 1’équation (1.6), qu’on peut

réécrire comme suit [21]

H=-M,B (1.7)

M, =gu, S (1.8)

- 2] -

B=—"->S: (1.9)
8Hp 1

Ou g est le facteur de Landé, J est la constante d’échange (J < 0) pour le cas
— -
antiferromagnétique, 4, est le magnéton de Bohr, M, est le moment magnétique de spin S,

5
et B est le champ magnétique créé par les spins voisins au site /.

- -
D’apres la mécanique, la vitesse de variation du moment cinétique %S, du spin S; est

donnée par
pds :_[ﬁAE}:_ZJ[EAza} (1.10)
-

Dans un état stationnaire (pas d’onde de spins excités), on aura

—

ds
h—L=0 1.11
” (1.11)

N
Mais dans 1’état excité, on a la rotation des spins suivant I’axe (Oz), alors on décompose S

comme suit
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S =S0+08: (1.12)

- - -
Avec 0§ représente la déviation et So est la composante de S; suivant I’axe (Oz) qu’on

suppose indépendant du temps ¢, ainsi 1’équation (1.5) prendra la forme

RdGS) _

o —2]2‘:(5;+5§/)/\(§;+5§1'):|z—2JZ|:(5§;—5§1')/\§;:| (1.13)

N

- - - -
A basse température, 0S; et oS sont tres petits. S, ~S.k , k est le vecteur unitaire

suivant I’axe (Oz), comme indiqué sur la Fig.1.4.

S. 2

Fig.I.4. Représentation des composantes d’un spin.

Soient (E,)x , (81), les composantes de S, suivant les plans (Ox) et (Oy), (5§/)x = (E,)xet

(581),=(50),.

L’équation (1.13) peut se réécrire comme suit :

hd(j—;))‘=2JZ(S,)y —(S.), (1.14)
d(S

h@=2Jz(S,)x —(S,), (1.15)
dr

PRCACTDFI (1.16)
dt

On cherche des solutions de la forme d’ondes progressives. Alors on pose :
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(Sl)x =Uei(k.r—w.t) et (S[)y :Vei(z.?fw.t) (217)

- -

Avec U et V des constantes, @ la pulsation de ’onde, k et r sont, respectivement, le vecteur

N
d’onde et le vecteur positionde S, .

En injectant les solutions choisies dans les équations (1.14) et (1.15), on obtient alors

1 Bndiad
—ihwU =2JS,77,[1—Z—e’”"”]V (1.18)
!
. TS
—ihowV =2JS 7, [l—Z—e U (1.19)

1

Les constantes Z; et 77; sont les nombres de proches voisins (nombre de coordination).

Les solutions non-triviales de U et de V correspondent a

1 Bndind
ha):2JSlnl[1—Z—Ze’(k")] (1.20)

] F

Cette derniere équation est appelée relation de dispersion des ondes de spins. Elle permet de

tracer les courbes de dispersion des magnons dans le systeme parfait.

I11.3 Approche quantique

Dans le cas d'un composé antiferromagnétique, on peut montrer [22] que 1'état ordonné
fondamental n'est pas un état propre de ’Hamiltonien d’Heisenberg. On construit alors la
théorie des ondes de spins a partir d'un état fondamental approximé, (ayant une énergie
classique la plus faible - correspondant a 1'état de Néel), dans lequel les spins d'un sous-réseau
sont opposés a ceux de l’autre sous-réseau. Si on se fixe comme objectif d'étudier les
excitations magnétiques et non 1'état fondamental, une telle approximation est raisonnable.
Cette affirmation se montre justifiée au niveau expérimental pour la plupart des composés.

L'étude des excitations collectives s’inscrit naturellement dans la théorie de la seconde
quantification en usant des transformations de Holstein et Primakoff. Ces derniers ont été les
pionniers de la théorie des ondes de spins [23]. En incluant les interactions de types dipolaires

et pseudo-dipolaires, cela a donné naissance a un nouveau et puissant formalisme qui est
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devenu la base de plusieurs études théoriques sur les ondes de spins dans les matériaux
ferromagnétiques [24-28]. Dans le cas antiferromagnétique, la situation est assez semblable au

cas ferromagnétique a T finie.

I11.3.1 Transformation de Holstein-Primakoff
Comme les spins ont des orientations différentes sur les deux sous-réseaux, on peut distinguer
deux cas possibles :

Sous-réseau A :

En se basant sur les opérateurs de création a* et d’annihilationa™, on peut écrire :
Sf=S-aa,

+

S+ =28 1—“5—?%;»\/25% ,
S- =25a’ 1—% ~2Sa’

Sous-réseau B : je B
z __ +
S;=—S+a;aq,

a.
I =\2Sa’
25 /

a‘a.
ST =25, 1-—2L-~
! 2S

+ + a;r
St=28a’[1-—LL

a; =~N2S8a;

Nous calculons préalablement le produit S’i 5, telque ie Aet jeB
¢ ¢ _ QzQz | - -Q+

S;.8;=58S; +5(S,. S +8787)

Notre Hamiltonien devient alors

H=JY |[-$*+S(ala, +a/a, +a,a;,+a'a’)) (1.21)
(i)

Le réseau étudié est bipartite, ie un site i du sous réseau A a tous ses plus proches voisins
(notés symboliquement i+7) sur le sous réseau B. Nous pouvons donc réécrire

I’Hamiltonien comme :

i+7 i+ T 4T i+7

_JS2NZ + + + _+
H:T+SJZZ(aiai+a a, taa, +aa (1.22)

Les transformée de Fourier des opérateurs a et a’ et leurs transformées inverses sont
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1 i 1 i
o~ + = + = + i ,
a NiT Z,-"a' e a, N %ak e
(1.23)
a _ L >a e = g L a eiﬁ"
KT INTT i = IN % K ’
Ainsi, I’hamiltonien se réécrit sous la forme
—2JS’N, sJ . o
H :TZJr—%;[ZaEalg +ta.a e wr +aca ce * (1.24)

Les sommes sur les exponentielles complexes se traduisent par des cosinus comme calculés

ci-dessous

Et ’hamiltonien s’écrit sous la forme suivante

_ —2JS°Nz

H +JSz2) (ala. +y(k)aa . +aa’.)) (1.25)
k

I11.3.2. Transformation de Bogolioubov
C’est une méthode de seconde quantification approchée. L’hamiltonien n’est pas encore

. . 9 . + + .« . PUREN , .
diagonal puisqu’il contient des termes du typea;a . et a;a ., ce qui induit a une précession

elliptique des spins. Et comme nous sommes dans la limite des ondes de spins, le systeme doit
posséder une polarisation circulaire. Par conséquent, nous effectuons une transformation de
Bogolioubov en imposant que le nouvel hamiltonien, soit de la forme suivante

(1.26)

_ +
H = Z:a)lzoz]Z o +cst
k

ou les opérateurs (0[13 et a; ) sont des combinaisons lin€aires des opérateurs a et a”
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a-=u-a-+v-a"

k k Tk k k

Ce (1.27)
al =ua +via;

Nous devons donc avoir

|H.o; |=-oa (1.28)

Si, nous exprimons cette relation par D’introduction des opérateurs de création et
d’annihilation (a et a*), nous obtenons

a; [—JSZME + JSz}f(lg)vE J + [—JSzy(lg)u; +JSzv, ] a; = —w.u.a;

—wv.a; (1.29)
Nous pouvons déduire les relations suivantes

—JSzu; + —JSzy(I;)vE =—w.u;

—JISzy (k)u +JSzv. =—w.v.
La solution existe seulement si : det(f (®;))=0.
Nous obtenons
o, = JSz, /1 — 75 (1.30)
Les équations aux valeurs propres impliquent
v]; .

= sign(zy;) (1.31)
uz

Par ailleurs, les opérateurs ag et a; doivent €tre bosoniques et assurent la condition de
normalisation.
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2
=l (1.32a)

(1.32b)
(1.32¢)
Ainsi, ’expression finale de I’hamiltonien est
H =Z];:a)]€agalg +cst (1.33)

Pour déterminer la constante, il faut exprimer les opérateurs ag et a; en fonction de a,; eta;.

Puis, les reporter dans I’hamiltonien sans oublier de tenir compte de la condition de

normalisation des opérateurs u; et v.. Nous évaluons ensuite les expressions les différents

produits a.a . et agafi présents dans 1’hamiltonien. En les regroupant, nous aboutissons a

I’expression finale de I’hamiltonien d’un systéme antiferromagnétique.

N oo 1
H=-JS(S +1)7+;(a; a; +§)co,; (1.34)

Par déduction, le terme constant de I’hamiltonien est :
1
cst:—JS(S+1)ﬁ+—Za)k.
2 2%
Ainsi, la subtilit¢ de la transformation de Bogolioubov a consisté en la séparation de
I’hamiltonien de 1’état fondamental sous la forme de deux contributions. La premiere est

constituée d’un terme correspondant a 1’énergie du fondamental classique et le second décrit

les excitations magnétiques harmoniques de type magnons.
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IV. Dynamique des spins dans les monoxydes antiferromagnétiques parfaits
Pour décrire la dynamique des spins dans du monoxyde antiferromagnétique, on utilise
I’hamiltonien du systéme. La forme générale de ce dernier, pour chaque site de spin, est

donné par

H==)"7y8S; - > Di(S{)’ ~Bgup ) S (1.35)
r 1 1

Le premier terme correspond a 1’énergie d’échange, le deuxiéme est le terme d’anisotropie
avec D; le champ d’anisotropie et le dernier terme correspond a ’effet Zeeman ou i est le
magnéton de Bohr et g est le facteur de Landé. Ce dernier est négligé dans ce travail, car nous
avons considéré les systemes loin de tout champ magnétique extérieur.

Le Jj défini le couplage entre les différents sites de spins, il est dit exchange pour les
interactions de types ferromagnétique et superéchange pour les couplages
antiferromagnétiques.

Grace a la périodicité spatiale du réseau de spins, deux spins / et /” qui occupent deux sites
équivalents du réseau effectuent a une phase pres les mémes mouvements de précession

magnétique. Par conséquent, leurs amplitudes vérifient a chaque instant ¢, la relation suivante
L'i(l',a)):ﬁ(l,a))exp[il;f(l,l')] (1.36)

Ou k est un vecteur d’onde du réseau réciproque et 7(/,I') le vecteur joignant la position

d’équilibre du site noté [ au site de spin noté /.
Les équations du mouvement de précession des spins qui composent la cellule unitaire dans le
cas du monoxyde antiferromagnétique de premiere série peuvent €tre regroupées sous forme

d’une matrice, dite matrice dynamique, noté Dy. On peut les écrire sous la forme

[QI -D,(J,..k)l|i)=|0) (1.37)
Ou D, (lg ,J,) est la matrice dynamique du monoxyde parfait a configuration 3D pour chaque

donnée de k dont les éléments dépendent généralement des intégrales d’échange et

superéchange. Le I est une matrice identité de méme taille que la matrice dynamique de la

structure sous étude, et le vecteur |ft> contient les composantes du vecteur propre du

monoxyde. L’anisotropie est négligée aussi dans ce travail.
Pour que le systeme admette des solutions non triviales, il est impératif de satisfaire la

condition suivante
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det(QI —D, (J,.,k)) =0 (1.38)

C’est cette équation qui permet de tracer les courbes de dispersion.

Les vitesses de transport de 1’énergie ou de I’information dans le milieu sont appelées vitesses
de groupe. Pour les déterminer, deux méthodes différentes peuvent étre utilisées : la méthode
des différences finies ou la méthode perturbative [29-30].

Les deux méthodes exigent la résolution du probleme du guide d’ondes parfait

D(k)ii, =—Q(k) i, (1.39)
Dans cette these, nous avons choisi la méthode perturbative qui consiste a utiliser la
similitude formelle entre I’équation (1.39) et 1I’équation de Schrodinger stationnaire Hy = Ey
portant sur les perturbations indépendante du temps en mécanique quantique. Elles sont

définies pour des valeurs d’ondes k réelles par 1’équation

o0Q
7 (1.40)

Dans le cas ou k est différent d’un réel, on pose V,=0.

grad [Q(k)] =

IV.1. Systéme modeéle

La structure parfaite d’un monoxyde antiferromagnétique de forme MO (ou M désigne
un métal de transition et O un atome d’oxygene), ayant une cristallisation de type NaCl, est
considérée comme un empilement de n plans paralleles, orientés dans une direction
cristallographique quelconque sans défauts. Sachant que dans des composés ioniques
similaires chaque cation métallique de transition M> * est noyé dans un réseau d'anions
oxygene (0O%) et vice-versa.
Parmi les monoxydes antiferromagnétiques a structure NaCl, on cite NiO, MgO, MnO, FeO,
etc. Leurs températures de Néel sont inférieures a la température ambiante. Ce sont des semi-
conducteurs ou isolants a transfert de charge, bien connus pour les forts effets de corrélation
associés aux électrons 3d des cations de métaux de transition M**. Provenant du super-
exchange de type Anderson, leurs structures magnétiques d'équilibre sont de 1'ordre
antiferromagnétique, caractérisées par des plans d'aimantation oppos€s qui sont empilés dans
la direction (111).

Les monoxydes peuvent ne pas €tre exactement steechiométriques, mais les petits

écarts ont peu d'influence sur les propriétés électroniques, du fait que les électrons (ou les
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trous) créent une distorsion du réseau, formant des polarons immobiles qui ont une grande
masse efficace.

On peut dire que la structure d’un monoxyde est un systeme formé de deux sous-réseaux
d'ions (M** et O%) séparées par un paramdtre de la moitié du réseau. Le sous-réseau des
cations est illustré schématiquement sur la figure 1.5a. Dans cette géométrie, 1'axe y’y est
parallele aux couches de surface, tandis que l'axe z 'z est pris normal aux plans de la surface.
Sur le méme plan atomique, on distingue deux types de sites M?** (avec des spins up et down)

et les sites O* sont ignorées dans la représentation de la structure MO.

Fig.I.5a. Une illustration de l'arrangement magnétique dans la structure rocksalt
(sel de roche), qui couvre les matériaux MO de type monoxyde les plus courants.
L'antiferromagnétisme du réseau est défini par les orientations de spins (up / down)
des cations métalliques M**, qui sont présentées en deux couleurs différentes.

. 2- ) 2
Les anions O™ ne sont pas représentés.
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Fig. I.5b. Représentation de la coupe transversale 2D de la structure
monoxyde parfaite type MO, et de 1'alignement de spins et

du couplage magnétique entre différents sites métalliques.

IV.2. Courbe de dispersion

a) Equations de mouvement de précession des spins
- Pour un spin up, situé sur le site A(l, m,n)

I m ) m m n
wo(l,m,n)=—J o(—=,—,n+o(—=,——,n)+ol,——,-) +
(,m,n) IAA[(ZZn) (2 2n) ( 22)
m n [ n )
l,———=)+o(=,m—-)+oc(——,
o( > 2) 0'(2 m 2) o( )

m,— g) —60,m,n)]

(1.41)

I m I m m n
—Jylow——n+o(——=,—,n+ol,—, )+
1l (2 > ) +o( 5> )+o( > 2)

G(l’_%a_g) +O_(_ésm’§) + G(é’ms_g) _6G(lam7n)]

—Joplod+1l,mn)y+oc(l—-1,mn)+oc(l,m+1,n)+

ocll,m—1L,n+ocll,mn+1)+oc(l,mn—1)—60c(l,m,n)]
. . . [ —m
- Pour un spin down, situé sur le site B(E’T’n)
a)a(é,—%,n):—.lmg [G(Z+1,m,n)+0'(l,m—1,n)+c7(l+1,—%,g)+
m n ) n Il m
o(l——,—=)+o(l,m—-1n)+o(=,m—-—)—60(=,——,n
( > 2) ( ) (2 2) (2 > )]
—JIAB[O'(Z+1,m—1,n)+O'(l,m,n)+0'(l,—%,g)+ (1.42)

m n ) n ) n I m
[+1,—-——,—2)+o(=,m=)+o(—,m—-1,——)—60(—,——,
o( > 2) 0'(2 m 2) (7(2 m 2) 0'(2 > n)|

3] m I m I m
-J o(—,——,n+o(——,——,n)+o(—,—,n)+
2asl (2 2n) (2 2!’!) (2271)
!l 3m I m I m I m
———.,n+0o(=,——,n+D+o(=,——,n—1)—60(=,——,
O'(2 > n) (7(2 > n+1) (7(2 > n—1) 0(2 > n)]
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Les excitations de spins dans la structure antiferromagnétique du monoxyde parfait MO
peuvent étre connues en déterminant les valeurs propres de la matrice dynamique
D, (IE,JIU.,JZU) donnée par I'équation (1.38).

En d'autres termes, les modes de spins de magnon du réseau MO sont calculés en
diagonalisant la matrice dynamique du systtme MO (appelés modes de dispersion des

magnons caractérisant le monoxyde). Les branches de spins satisfassent toujours a la

condition de Bloch donnée par le facteur de phase |77| =1.

140

120 - / -

100 -

80

60 -

40 -

20 -

X T MM’ r M"

Fig.1.6. Les courbes de dispersion des magnons dans les structures monoxydes de types MO,

couplées antiferromagnétiquement, le long des directions de hautes symétrie.

Sur la figure (1.6), nous avons présenté la courbe de dispersion du guide d’ondes de
monoxyde parfait en fonction du vecteur d'onde normalisé (k/a), ou le vecteur d’onde k
s’étend sur la premiere zone de Brillouin illustrée sur la Fig. 2a, suivant les chemins de haute
symétrie.

Dans la premiere direction X-I', la courbe de dispersion comporte deux types de mode : 1'un
acoustique (noté mode 1) et l'autre optique (noté mode 2). Un comportement similaire est
observé dans la direction I'-MM’. Selon les directions MM’-I" et I'-M’’, nous remarquons une

continuité de propagation des deux modes acoustique et optique.
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Le premier mode est caractérisé par le comportement limite Q2 — 0 lorsque k£ — 0. Le second
est caractérisé par le comportement limite Q # 0 lorsque le vecteur d'onde k — 0.

De plus, les deux modes magnons se propagent dans les limites de fréquence d'intervalle
normalisé [Quin = 0, Qnax = 133].

Pour déterminer les vitesses de groupe correspondant aux deux modes magnons du

monoxyde, il suffit de calculer les pentes des courbes de dispersion.

V. Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les différentes méthodes théoriques, qui
permettent d’analyser le comportement des magnons dans les monoxydes
antiferromagnétiques parfaits a basse température. Nous avons appliqué ces méthodes pour
déterminer la dynamique d’une structure monoxyde de type MO (structure roksalt). Le
modele prévoit I’existence de deux branches d’excitations ['une dite acoustique et I’autre
optique. Ces excitations sont en outre associées a des mouvements de précession des spins

autour de leur direction moyenne et qui se propagent dans le monoxyde parfait.
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Chapitre 11 Etude théorique de la dynamique de surfaces des monoxydes semi-infinis

I. Introduction

L'étude des surfaces des oxydes de métaux de transition constitue un domaine d'intense

activité. L’intérét a été encouragé par les récents développements des techniques d'élaboration
ainsi que les méthodes de caractérisation. Ainsi, il est désormais possible de contrdler de
maniere précise, la croissance de films sur un substrat et de produire des échantillons de
dimensionnalité réduite telles que les surfaces ou les couches minces possédant des propriétés
tres diverses et différentes du cristal massif. La présence d'états de surface influence de manicre
importante 1'adsorption d'atomes a la surface et peut déterminer les processus catalytiques, qui
jouent un rdle important notamment en pétrochimie pour la décomposition des hydrocarbures.
Les surfaces des oxydes magnétiques ont révélé des propriétés particulieres et des applications
intéressantes. En outre, les surfaces polaires d'oxydes de métaux de transition, présentent des
effets de reconstruction notables, a cause de la divergence du potentiel électrostatique avec le
nombre et les interactions entre les couches anions-cations.
Les surfaces polaires présentent également un intérét d'un point de vue fondamental,
puisqu'elles permettent d'appréhender les mécanismes qui stabilisent ces surfaces. Cette
derniere joue un rdle capital, puisqu’elle permet I’élaboration de nanostructures a géométrie
parfaitement contrdlée [1]. Toutefois, méme lorsqu’elles sont bien préparées, les surfaces
cristallines présentent plusieurs types d’inhomogénéités [2]. Nous citons entre autres, défauts
ponctuels, défauts structuraux, etc. L’état morphologique de la surface se présente
généralement sous la forme d’une distribution de marches et de terrasses atomiques, de
hauteurs variées, ainsi que de différents types de défauts localisés, tels que des adatomes,
adlacunes et des puits atomiques, etc.

Pour étudier la structure et la symétrie de la surface, différentes techniques expérimentales
ont été utilisées. Nous pouvons citer la diffraction d’électrons (LEED : Low Energy Electron
diffraction et RHEED : Réflexion High Energy Electron Diffraction). Sachant que cette
derniere repose sur la nature ondulatoire des électrons et sur la forte interaction de ceux-ci avec
la matiere. De plus, d’autres techniques expérimentales ont été développées pour étudier les
effets de dispersion des ondes de spins de surface dans des films minces telles que la diffusion
inélastique de la lumiere et la résonance des ondes de spins.

Ce chapitre a pour objectif de présenter un bref apercu sur les définitions des surfaces plane
et vicinale, et dans la deuxieme partie, nous présentons les différentes méthodes théoriques qui
sont développées aujourd’hui pour 1’étude de la dynamique des surfaces des monoxydes semi-

infinis. Parmi celles-ci, on note le formalisme des fonctions de Green, la méthode de
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diagonalisation directe et la méthode de raccordement. Toutes ces méthodes sont élaborées en

tenant compte de 1’absence de la symétrie de la configuration magnétique considérée.

I1. Surfaces des monoxydes semi-infinis

1. Surface cristalline

La surface d'un cristal peut étre définie comme étant l'interface marquant la discontinuité entre
le cristal et le vide. Pour un métal donné, 1'épaisseur de cette interface est limitée aux couches
atomiques externes. En effet, les électrons libres et ceux appartenant aux atomes des couches
superficielles se redistribuent et écrantent les champs extérieurs, ce qui limite la portée de la
perturbation générée par 1’existence de la surface [3]. De nombreuses propriétés peuvent étre
donc déterminées par le comportement des €électrons au voisinage de la surface.

L’interaction des états superficiels avec un élément gazeux peut €tre de type physique, telle que
la physisorption, ou de type physico-chimique, telle que la chimisorption, ou bien sous forme
d’oxydation ou de corrosion. La structure cristalline d’une surface ne peut étre rigoureusement
la méme que celle observée en volume. La complexité des structures d’oxyde souleve une
difficulté particuliere, car pour une orientation fixée de la surface, le motif atomique peut
généralement se terminer de plusieurs facons. La surface (001) de I’oxyde de type MO peut étre
théoriquement terminée, selon les conditions de préparation, soit par un plan d'oxygene, soit

par un plan de métal de transition par exemple.

2. Surface vicinale

A T’échelle atomique, les défauts géométriques sont présents sur toutes les surfaces cristallines,
les marches atomiques étant I’exemple le plus important. Selon 1’orientation cristallographique
de la surface, celle-ci présente un réseau régulier de marches atomiques ou non. Le moyen le
plus simple d’étudier les propriétés liées aux marches atomiques est donc de s’intéresser a un
réseau régulier de marches (surface vicinale).

Les physiciens du solide s’intéressent de plus en plus a des objets de dimensions réduites,
que cela soit pour découvrir des propriétés fondamentales nouvelles ou pour des applications
technologiques. L’étude des surfaces a 1’échelle nanométrique révele, dans certains cas,
I’existence d’une structuration périodique spontanée et ordonnée de la surface avec des
périodes allant de 1 a 100 nm [4]. Ces surfaces auto-organisées peuvent servir de gabarit pour
la croissance des nanostructures périodiques et auto-assemblées de grande densité [5-7].

Différents types de nano-structuration de surface (phénomene de reconstructions, réseau de
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dislocations, ...) ont été explorés et des surfaces a marches dites surfaces vicinales sont de plus
en plus employées comme gabarits pour faire croitre ces nanostructures ordonnées [8-9].

Ces surfaces sont utilisées, par exemple, pour faire croitre des nanostructures a une dimension
telles que les fils quantiques « quantum wires » [10] ou pour faire apparaitre un alignement
d’ilots le long des marches du substrat [8-9, 11-13]. Les surfaces vicinales peuvent également
étre utilisées pour éliminer des défauts au sein d’une couche épitaxiée comme des dislocations
d’interface et des fautes d’empilement [14-15], des parois d’antiphase [16-17], ou encore pour
sélectionner une orientation préférentielle dans le plan [18].

Les surfaces vicinales d’oxyde sont essentielles dans certaines applications [19- 21]. Pourtant,
la plupart des propriétés de ce type de surface reste non connue. Les physiciens de surface, qui
ont longuement développé des concepts et accumulé des résultats sur les propriétés des surfaces
de métaux ou de semi-conducteurs, cherchent encore a répondre a des questions élémentaires
sur les propriétés superficielles des oxydes (polarité, énergie de surface, ...) [22].

Nous signalons que les surfaces d'oxyde ont été peu étudiées en comparaison des surfaces des
métaux et des semi-conducteurs classiques. En effet, il y a trés peu d’études dans la littérature
relatives aux surfaces vicinales d’oxyde, notamment concernant leur évolution morphologique
[23- 25]. Cet état de fait n'est pas li€é a un manque d'intérét mais bien plus aux difficultés
expérimentales que soulevent leur étude. D’autre part, la modélisation d’une surface d’oxyde
reste difficile car les données expérimentales manquent afin de valider 1’approche théorique
utilisée.

Les surfaces vicinales sont obtenues par clivage d'un cristal le long d'un plan légerement
incliné par rapport a un plan dense [26]. La structure qui en résulte est composée d'une
succession de terrasses séparées par des marches monoatomiques. Une telle surface présente un
réel intérét pour la croissance par jet moléculaire. Les marches, étant des sites de nucléation et
de réaction catalytique préférentiels, jouent un rdle important dans 1’équilibre. Lorsque les
conditions de croissance sont favorables, on serait en principe capable de faire croitre le
matériau solide couche par couche, donc de contrdler la croissance a 1'échelle de I'atome.

3. Description microscopique d’une surface

A TI’échelle atomique, une surface présente un environnement tres asymétrique ou les atomes
ont une coordination et une structure électronique modifiées par rapport aux atomes du volume.
Il en résulte que la structure de la surface peut étre radicalement différente d’une simple
terminaison du cristal. Ce dernier peut &tre vu, en premiere approximation, comme un
empilement compact et régulier d’atomes. Il existe au sein du cristal des plans de haute

symétrie (ils sont définis en cristallographie par des faibles indices de Miller comme par
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exemple les surfaces (001), (110) et (111)) ou la densité des atomes est plus élevée qu’ailleurs.
Ces plans atomiques denses apparaissent naturellement lorsque le cristal est taillé; ce sont aussi
des plans naturels de croissance des cristaux et ils forment des facettes caractéristiques
observables a 1’échelle macroscopique. En général, la surface d’un cristal n’est pas parfaite, elle
contient des zones de plans atomiques appelées terrasses bordées par des marches. Les marches
ne sont pas droites a grande échelle de longueur, elles sont formées de parties droites, séparées
par des crans (kinks en anglais). Voir la Fig.IL.1. Les discontinuités des bords de marches et
leur nombre augmente avec 1’é1évation de la température.

Dans la réalité, une surface de haute symétrie n’existe plus des qu’elle dépasse quelques pmz.
On entend alors par surface de haute symétrie ou surface nominale, une surface dont les
marches sont ¢loignées les unes des autres par rapport a 1’échelle de longueur des phénomenes

qui se produisent en surface.

marche

-~

Fig.IL.1. Représentation schématique d’une surface vicinale parfaite.

En précisant les marches et les terrasses.

Une surface obtenue par coupe dans une direction 1égerement différente de celle d’un plan de
grande densité atomique s’appelle surface vicinale. Cette derniére présente un vrai intérét pour
la croissance, car les bords des marches qui constituent des sites d’attachement favorables pour
les adatomes (atomes adsorbés, liés uniquement aux atomes de la surface en dessous d’eux)
[27]. Les marches sont des défauts de surface, frontieéres entre deux milieux : d’un coté il y a les
atomes du cristal et de 'autre, le milieu environnant. Cette interface est donc porteuse de
moments électriques qui génerent des interactions électrostatiques entre les marches, variant en

fonction de la distance qui les séparent en y . De plus, la relaxation du réseau cristallin induit
12

des arrangements (ou reconstructions) particuliers des atomes en bord de marche qui sont a
I’origine d’un champ de déformation. L’interférence entre les champs de déformation des

marches voisines, est a I’origine d’interactions élastiques entre marches. Il a ét¢ montré qu’elles
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sont proportionnelles a % . Par conséquent, deux marches qui se rencontrent ne peuvent pas se
Z

croiser (se dépasser), ceci engendre des interactions entropiques, nécessairement répulsives et

de la forme y .
/2

4. Les effets de la surface

Les phénomenes physiques et chimiques dus a la présence d’une surface sont nombreux. Ils
sont impactés essentiellement de deux sortes :

a) Les effets qui font intervenir uniquement la discontinuité du matériau a la surface. Cette
discontinuité entraine une perturbation des interactions entre atomes qui impliquent une
modification de la fonction d'onde des niveaux énergétiques électroniques permis. Il apparait
des niveaux d'énergie qui n'existent pas en volume et qui sont localis€és au voisinage de la
surface. Les effets de ce type peuvent étre également liés a des défauts géométriques qui
apparaissant lors de la préparation du matériau ou de sa surface (par exemple : des dislocations
entrainant la rupture de liaisons entre atomes du solide, dans le volume). Ces défauts produisent
le plus souvent des pieges a porteur de charge. Les marches atomiques dans les surfaces
vicinales peuvent, aussi, induire des propriétés €lectriques qui leur sont spécifiques.

b) Les effets dus a l'interaction du solide et de son milieu environnant, générant le phénomene
d’adsorption. En effet, toute surface est constituée d'atomes n'ayant pas toutes leurs liaisons
chimiques satisfaites. Cette surface a donc tendance a combler ce manque en captant les
particules passant a proximité. Quand une particule gazeuse s'approche de la surface, elle est
soumise a des forces d'interactions attractives et/ou répulsives qui, selon leur nature, vont
conduire a I'adsorption ou non de cette particule sur la surface. On parle d’adsorption lorsque la
durée de I’interaction entre la particule et la surface devient non négligeable (r > 107 s). Dans
ce cas, la particule aura perdu toute mémoire de son état initial (énergie cinétique, angle
d’incidence) lorsqu’elle quittera la surface (désorption). Parmi les phénomenes d'adsorption, il
convient de distinguer l'adsorption physique (physisorption) et I'adsorption chimique
(chimisorption) :

i) Dans la physisorption (ou adsorption physique), I’attraction est assurée par les forces
d’interaction entre les nuages ¢€lectroniques de la particule et des atomes de la surface. Ces
forces a longue distance, de type Van der Walls, sont tres peu énergétiques (< 0,3 eV) et
vont conduire a une faible liaison de la particule. Le processus est aisément réversible et la

désorption est facilitée par I’agitation thermique liée a une température de gaz €levée. La
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barriere de diffusion étant faible, la particule peut également migrer sur la surface du solide
en passant d’un puits de potentiel de physisorption a un puits de potentiel adjacent.

ii) Dans la chimisorption (ou adsorption chimique), les particules sont liées a la surface
par une liaison chimique (généralement covalente, dans laquelle les orbitales électroniques
de la particule et des atomes de la surface sont partagées par certains électrons), il y a
formation d'une liaison chimique [28]. L’énergie mise en jeu est beaucoup plus grande
(typiquement 10 fois supérieure a 1’énergie de physisorption), conférant a la chimisorption
un caractere irréversible. La chimisorption est généralement liée a des défauts locaux de la
structure atomique du solide, le nombre de sites de chimisorption est beaucoup plus faible

que le nombre de sites de physisorption.

5. Stabilité des surfaces

Pour une orientation donnée, la plupart des cristaux peuvent présenter plusieurs terminaisons,
mais toutes n’ont pas la méme stabilité. Les surfaces les plus stables sont celles sur lesquelles le
nombre de liaisons anion-cation coupées est le plus faible. Le critere du nombre de liaisons
coupées est bien connu en physique des surfaces métalliques, par contre, trés peu de calcul
théoriques ont pu, jusqu’a présent, prédire systématiquement les stabilités relatives des diverses
faces des oxydes. Des approches atomistiques ont €té utilisées pour calculer les énergies de
surface des composés de structures NaCl [29,30]. Théoriquement, la stabilité de la surface peut
étre assurée par la modification des positions relatives des atomes de la surface par rapport a
celles qu’ils occuperaient si la surface était idéale : les atomes vont donc se déplacer pour
atteindre une nouvelle position d’équilibre. Il y a alors une évolution de la structure cristalline

de la surface a travers les phénomenes de la relaxation et la reconstruction a la surface.

5.1. Relaxation et reconstruction

L'arrangement géométrique des atomes a la surface d'un solide cristallin est différent de ce qu'il
est en volume. Cela peut étre expliqué, qualitativement, par la nécessité de minimiser l'exces
d'énergie superficielle produite par la coupure de liaisons, lors de la création de la surface. Il en
résulte que la structure géométrique de la surface peut étre radicalement différente d’une simple
terminaison du cristal. Ce réarrangement peut étre moins important et se manifeste par un léger
déplacement des atomes perpendiculairement a la surface. Cette relaxation de surface est soit
positive, augmentation de la distance, soit négative, diminution de la distance, selon le matériau

et le type de la face du cristal (orientation).
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On rencontre aussi de nombreux cas ou le réarrangement est tres important. Il produit non
seulement un déplacement des atomes perpendiculairement a la surface, mais aussi dans la
direction parallele a celle-ci : on dit alors que la surface est reconstruite. Cette reconstruction
produit une structure totalement différente de celle d'un plan du volume [31]. Il faut alors
spécifier de combien la maille de surface est multipliée dans chacune des deux directions et
éventuellement de quel angle elle est tournée par rapport a la maille de volume, dans la notation

de Wood [32], voir la Fig. II. 2.

—_— —
0000001 QO e Q Qo
@ @ @ 0 0 o @ @ @ 0 0 o
@ O O O 0 o @ O 9 O O o
@ 20 0 00 =T e
Relaxation Reconstruction

Fig. I1.2. Phénomene de relaxation et de reconstruction.

6. Classification des surfaces

Une surface apparait comme une rupture de périodicité dans une direction donnée de
l'empilement de plans cristallographiques. A partir d'un systeme cristallin, il existe par
conséquent, plusieurs directions possibles pour tronquer la surface et donc couper le cristal.
Cependant pour un matériau donné, les surfaces correspondant a différentes orientations ne
sont pas toutes équivalentes et, en particulier, ne présentent pas la méme stabilité. Les forces
électrostatiques prépondérantes qui interviennent en physique du solide, sont responsables de la
cohésion des différents édifices cristallins et structures observées. Les oxydes isolants sont
constitués d'au moins deux types dions portant des charges de signes opposés. Les effets
électrostatiques seront importants pour ces systemes tels que les oxydes de métaux de
transition. Aussi, il est intéressant de classifier les différentes surfaces correspondant a
l'orientation de la surface et la coupe du cristal qui a été réalisée, d'apres les caractéristiques
électrostatiques de la surface. Tasker [33] a proposé de classifier les surfaces en trois
catégories, comme illustrées sur la Fig. II. 3, permettant d'apprécier la stabilité relative des

surfaces.
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Surface type 1 Surface type 2 Surface type 3
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Fig. IL.3. Classification des surfaces d'isolants selon Tasker [33].

Q représente la charge globale du motif et p est le moment dipolaire du motif.

1) Surface de type 1: pour laquelle chaque plan parallele a la surface est globalement neutre. En
outre, l'arrangement des plans de ces surfaces est tel que le moment dipolaire total du motif soit
identiquement nul.

i1) Surface de type 2 : se rencontre dans le cas ou les anions et cations ne sont pas coplanaires
chargeant ainsi les plans. Toutefois, la séquence des plans est telle que le moment dipolaire
total du motif est nul.

ii1) Surface de type 3 : appelée surface polaire. Dans cette surface, le motif exhibe un moment

dipolaire non nul du a I'alternance de plans chargés d'anions et de cations.

7. Energie de surface

Pour une orientation donnée, la plupart des cristaux peuvent donc présenter plusieurs
terminaisons, mais toutes n’ont pas la méme stabilité. En effet, les surfaces les plus stables sont
celles sur lesquelles le nombre de liaisons anion-cation coupées est le plus faible, puisque
chaque liaison coupée cotite de 1’énergie €lectrostatique.

La stabilité d'une surface est déterminée par 1'énergie dite de surface, cette derniere est définie
comme |'énergie nécessaire pour séparer le cristal en deux surfaces libres. Dans le cas d'une

surface avec un seul type d'atomes, 1'énergie de surface s'écrit [33,34]

Es =
(Energie de cohésion de la surface) — (Nombre d' atomes) X

(Energie de cohésion par atomes du systeme cristallin infini) 2.1
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Cette énergie de surface ainsi définie représente l'exces d'énergie par rapport au volume,
associé a la création de la surface. En d'autres termes, cette énergie de surface correspond a la
perte de stabilité par rapport au volume, due a la rupture de liaisons atomiques a la surface.
Ainsi, une faible énergie de surface correspondra a une surface dont la stabilité est proche du
volume et donc d'autant plus stable. En revanche, une énergie de surface importante traduira
l'instabilité d'une surface, susceptible de se réorganiser par des mécanismes de reconstruction et
relaxation, afin de se stabiliser. Bertaut et al. [35] ont montré que lorsqu'il existe un moment
dipolaire dans la cellule primitive, perpendiculaire a la surface, 1'énergie de surface diverge et
devient infinie. Par conséquent, de telles surfaces ne peuvent exister en 1'état. L'existence de ces
surfaces dipolaires est associée a 1'adsorption d'atomes en surface, la création de facettes ou

bien encore la présence de défauts.

8. Anisotropie de surface

L’origine de I’anisotropie de surface est liée au comportement des atomes en surface. Cette
anisotropie n’est importante que dans les couches ultraminces ou le nombre d’atomes en
surface constitue une partie importante du nombre total d’atomes. L’énergie d’anisotropie de

surface peut s’écrire comme suit [36-39]

E,= % (sin(@))’ (2.2)

Ou K est la constante d’anisotropie de surface, ¢ est I’épaisseur de la couche mince et 8 I’angle

entre I’aimantation et I’axe d’anisotropie.

9. Anisotropie d’échange

Lorsqu’on dépose une couche antiferromagnétique sur une couche ferromagnétique AF/F, une
anisotropie d’échange prend naissance a ’interface. Cette anisotropie a €té observée pour la
premiere fois par Meiklejohn et Bean [40] sur des particules de cobalt (couplage
ferromagnétique) oxydées en surface en CoO (couplage antiferromagnétique). Les systemes
F/AF sont caractérisés par une courbe d’hystérésis décalée suivant le champ appliqué. Le
décalage du cycle d’hystérésis d’un coté ou de ’autre de 1’axe de ’aimantation (a ’interface
d’une couche ferromagnétique et une couche antiferromagnétique) a été interprété comme un
effet de surface. Par la suite, Mauri et al. [41] ont interprété 1’anisotropie d’échange par la
nucléation d’une paroi dans I’antiferromagnétique. Ainsi, I'anisotropie d'échange peut étre due

a la compétition entre une énergie d’interface et une énergie de paroi.
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10. Magnétisme de surface

Les propriétés magnétiques des atomes pres de la surface présentent un comportement
magnétique différent de celui des matériaux macroscopiques [42- 47]. En effet, la brisure de
symétrie et la présence des liaisons pendantes, la bande de valence se rétrécit et entraine une
importante modification de la densité d'états au niveau de Fermi, ce qui permet aux films
minces de présenter une aimantation plus importante en surface et d’induire l'apparition de
nouvelles propriétés magnétiques.

La brisure de symétrie qui est a I’origine de la différence de 1’arrangement géométrique des
atomes de la surface a ceux du volume. Ceci s’explique qualitativement par la nécessité de
minimiser I’exceés d’énergie a la surface, conséquence de la coupure de liaisons lors de la
création de la surface. Ce nouvel ordre a la surface engendre de nouvelles propriétés physiques
qui intéressent de plus en plus les physiciens, notamment pour leurs applications
technologiques. Afin de révéler et d’exploiter ces propriétés, de nombreuses méthodes
expérimentales et analytiques sont envisageables. L’on cite parmi les techniques
expérimentales; la diffusion inélastique de la lumiere, la diffusion Raman, la diffusion de
neutrons polarisés et plus récemment ’ISTS qui est construite a partir du STM, en utilisant la
diffusion inélastique d’électrons. Quant aux méthodes analytiques, elles sont, a 1’origine,
basées sur les conditions de Born Von Karman, similaires a celles utilisées pour le calcul des
phonons dans la dynamique du réseau. Cependant, comme il a été exposé ci-dessus, la brisure
de la symétrie de translation, rend impossible 1’application des conditions BVK. Il est donc
nécessaire de définir de nouvelles méthodes permettant de raccorder les équations de
mouvement de spins d’une couche atomique a une couche adjacente. Ces calculs analytiques
sont donc développés soit par la méthode de la fonction de Green soit par la méthode Slab ou
par la méthode de raccordement. Ces méthodes ont en commun I’objectif de quantifier les états

d’énergie de ’onde de spins qui se constitue suite a I’excitation magnétique.

11. Techniques d’analyse des surfaces Solides

L’étude des surfaces s’est fortement développée depuis les années 60 [48]. Des nouvelles
techniques sont continuellement développées dans le but d’étudier des aspects plus complexes
des propriétés des surfaces propres ou avec adsorbat. Parmi ces techniques on peut citer les

techniques d’observation et les techniques d’analyse.
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11.1 Les techniques d’observation

11.1.1. La microscopie électronique a balayage.

La microscopie électronique a balayage (MEB) [49-54] (en anglais : Scanning Electron
Microscopy (SEM)) est un outil puissant permettant 1’observation de la morphologie, I’état de
surface, la composition chimique ainsi que 1’épaisseur de I’échantillon. Elle permet d’avoir la

cartographie de la surface avec une résolution de quelques nanometres.

11.1.2. Microscopie électronique en transmission MET ou TEM (en anglais)

La microscopie électronique en transmission (TEM) permet une analyse morphologique,
structurale et chimique d’échantillons solides a I’échelle atomique [55-57]. Cette technique
repose sur I’interaction des électrons avec la maticre et la détection des électrons ayant traversé
I’échantillon. Les échantillons étudiés doivent donc étre préalablement amincis afin d’étre
transparents aux électrons. Une multitude d’informations peuvent étre obtenues par TEM
comme [’épaisseur des couches dans des empilements complexes, la morphologie des
matériaux en coupe, leur structure (amorphe ou organisée), la nature des défauts cristallins,
I’orientation cristalline, la taille des grains pour les échantillons polycristallins. La TEM
couplée a une analyse chimique permet d’accéder a la nature des couches et interfaces ou a la

distribution d’un élément dans une couche [58,59].

11.1.3. Microscopie a effet tunnel et microscopie a force atomique

Ces deux techniques, aussi connues sous les sigles de STM (Scanning Tunneling Microscopy)
[60, 61] et AFM (Atomic Force Microscopy) [62].

Dans le cas de la microscopie a effet tunnel, une tension est appliquée entre une boite
métallique tres fine et la surface a analyser qu’elle balaye. Les électrons qui s’échappent par
effet tunnel du matériau a analyser produisent un courant dont I’intensité dépend de la distance
entre la pointe et la surface.

L’enregistrement des déplacements verticaux de la pointe nécessaires au maintien constant de
ce courant donne une carte topographique de la surface analysée, dont la résolution peut
atteindre 0.01 nm en vertical et 0.2 nm en horizontal.

Cette méthode offre I’avantage de ne pas nécessiter d’enceinte a vide et de pouvoir méme
effectuer des mesures en présence d’une solution. En toute rigueur, 1’information obtenue est
en fait une indication sur la densité d’¢lectrons au voisinage de la pointe. Pour que
I’information soit purement topographique, il est nécessaire que tous les atomes de la surface
aient les mémes propriétés électroniques et donc ne se différencient pas chimiquement.
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Le microscope a force atomique fonctionne sur un principe identique, mais on mesure dans ce
cas la force d’attraction ou de répulsion entre la pointe et les atomes de la surface au lieu d’un
courant électrique. En fonction de la force mesurée, un mécanisme maintient une distance
constante entre la pointe et la surface.

Ces deux dispositifs de caractérisation de surface sont, en général, équipés d’un puissant

systéme d’analyse d’image permettant une représentation 3D des surfaces observées.

11.2 Les techniques d’analyse

11.2.1. Analyse par spectroscopie des photoélectrons X (XPS)

La technique d’analyse XPS permet de déterminer la nature chimique des éléments constitutifs
a la surface du matériau, ainsi que les concentrations relatives des différents éléments.
Explicitement, la technique permet de relever le role de la surface et des interfaces dans les
processus réactionnels [63, 64].

Dans le cas d’adsorption de 1’oxygene, cette technique permet de déterminer la concentration

d’O, adsorbg, les énergies de liaisons, le type des liaisons et la nature d’adsorption.

11.2.2. La spectroscopie d’électrons Auger (SEA)

Elle est basée sur la mesure de I’énergie cinétique des €lectrons Auger, émis par un échantillon
soumis a un bombardement d’électrons primaires d’énergie de quelques KeV.

La spectroscopie d’électrons Auger permet 1’identification des éléments présents en surface et
nous renseigne sur la composition élémentaire de la surface de 1’échantillon. Elle peut apporter
aussi une information partielle sur les liaisons chimiques.

La spectroscopie d’¢lectrons Auger (AES) est une technique non destructive d’analyse
¢lémentaire de la surface d’un échantillon (profondeur allant jusqu’a ~ 3 nm) [65, 66].

Par rapport a la spectroscopie de photoélectrons X, I’AES se caractérise par une résolution

latérale bien meilleure (= 10 nm).

11.2.3. Diffraction d'électrons de basse et haute énergie LEED et RHEED
La diffraction d'électrons lents (LEED : Low Energy Electron Diffraction) est une technique

qui permet d'étudier la structure et la symétrie des surfaces [67, 68].

La technique repose sur la nature ondulatoire des €lectrons et sur la forte interaction de ceux-ci

avec la maticere. L’analyse de surface peut étre obtenue en utilisant des électrons de faible
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énergie cinétique (50 eV < E < 100 eV) [69] qui ont un libre parcours moyen ou distance

moyenne parcourue entre deux diffusions inélastiques, inférieur a 1 nm.

On peut également utiliser des électrons tres énergétiques (E > 1 keV), c'est le cas de la
méthode RHEED (Reflexion High Energy Electron Diffraction). Compte tenu de la valeur plus
élevée du libre parcours moyen, il est alors nécessaire de travailler en incidence rasante pour
avoir uniquement acces a la structure des premiers plans atomiques de surface. Notons que la
diffraction RHEED est devenue un outil indispensable pour suivre 1'évolution de la croissance

de films minces aussi bien dans le domaine de recherche que dans l'industrie [70-73].

11.2.4. Analyses SIMS

La méthode SIMS (Secondary-Ions Mass Spectroscopy) est basée sur I’analyse, par un
spectrometre de masse, des ions secondaires émis par le matériau a analyser lorsqu’il est lui-
méme irradié par un faisceau d’ions d’une énergie allant de 0.5 keV a 10 keV.

La détection par spectrométrie de masse offre 1’avantage de séparer les ions selon le rapport de
leur masse M a leur charge électrique g. la technique permet de distinguer non seulement

différents éléments ionisés, mais aussi les différents isotopes d’un méme élément.

12. Les méthodes analytiques pour I’étude des ondes de spins dans des structures roksalts
I1 est bien connu qu’un réseau de spins a ordre ferromagnétique est caractérisé par la répétition
périodique de la maile élémentaire et la configuration réelle de ses sites. Or dans le cas réel, les
spins ne sont pas fixes, mais sont en mouvement de précession autour de leurs positions
d’équilibre. Ces spins présentent des propriétés de symétrie intéressantes dans 1’espace. Les
propriétés de symétrie permettent une bonne compréhension des phénomenes collectifs dans le
milieu cristallin et aussi une modélisation plus aisée de ses propriétés physiques. Cependant,
tout solide est terminé par une surface qui délimite son volume. Le role de cette surface est
primordial puisqu’elle modifie la nature des interactions par rapport a celles du volume. Cette
modification résulte de la brisure de symétrie ; autrement dit le nombre de liaisons des spins de
surface est moindre que celui des spins de volume et cette rupture de symétrie entraine des
conséquences sur les propriétés physiques de ces liaisons (magnétiques, €lectroniques et
chimiques).

En effet, les conditions aux limites BVK s’appliquent uniquement a des systémes périodiques
infinis. Or, la brisure de la symétrie de translation dans une direction donnée, rend impossible

I’application de ces conditions. Autrement dit le théoréme de Bloch n’est pas applicable suivant
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cette direction. D’ou la nécessité d’utiliser de nouvelles formulations théoriques afin de réaliser
un couplage entre les équations du mouvement d’une couche de spins a 1’autre. Ces
formulations permettent, soit de résoudre des systémes infinis d’équations, soit de limiter, dans
une approximation valable, le nombre d’équations et le nombre d’inconnues.

Actuellement plusieurs méthodes ont été élaborées et adaptées a 1’étude des systémes
magnétiques désordonnés pour le calcul des états de magnons localisés, ainsi que pour 1’étude
du phénomene de diffusion d’ondes de spins. Parmi celles-ci, on peut citer : la méthode de
diagonalisation directe, la méthode des fonctions de Green et la méthode de raccordement.

Ces méthodes ont en commun I’objectif de quantifier les états d’énergie de I’onde de spins qui

se constitue suite a I’excitation magnétique.

12.1. La méthode de diagonalisation directe (MDD)

La méthode a été introduite par Clark en 1965 [74], et elle a été appliquée a un systeme
physique, en 1971 par Allen et Alldredge [75], qui se sont plus particulierement intéressés aux
modes de surfaces d’un réseau cubique a faces centrées et aux effets induits par une couche
adsorbée. Depuis, elle a été utilisée pour 1’é¢tude de la dynamique vibrationnelle et magnétique
des surfaces planes et vicinales [76-78].

Le principe de la MDD consiste a limiter les systemes magnétiques €tudiés a un nombre fini de
plans atomiques de structure périodique dans une direction donnée (direction z par exemple),
avec une extension infini dans les deux autres directions cartésiennes x et y.

Afin de garantir ’existence d’une région de volume au centre du systéme, le nombre de plans
utilisés pour la modélisation doit étre suffisamment grand, ce qui engendre des difficultés de
calcul lors des simulations numériques dues a la taille de la matrice dynamique.

L’écriture des équations du mouvement de précessions des sites de spins d’un systeme
magnétique, permet d’en déduire la matrice dynamique (construite a partir des équations
linéaires liant les amplitudes de précession aux vecteurs de spins). La résolution numérique de
la matrice dynamique détermine ses valeurs propres ainsi que ses vecteurs propres, ce qui
donne acces aux courbes de dispersions, aux états localisés, aux densités spectrales et autres

spectres.

12.2. La méthode des fonctions de Green
Cette méthode a été introduite par G. Green [79] en 1850. Elle est basée sur la résolution d’une
équation aux dérivées partielles a coefficients constants. Cette derniere est bien adaptée a la

méthode des perturbations. Elle est souvent utilisée comme une technique de référence pour
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I’étude de la dynamique vibrationnelle et magnétique des systemes réels avec quelques
variantes dans son formalisme mathématique [80-92]. Elle a été appliquée, pour la premiere
fois, a la physique de 1’¢état solide par Slater [93]. Le principe de la méthode consiste a créer un
réseau semi-infini a partir d’un réseau infini en annulant les interactions entre les atomes/ou
spins situés de part et d’autre du plan bissecteur de deux plans atomiques consécutifs. Cette
modification est interprétée comme une perturbation agissant sur la matrice dynamique Mp du

systeme illimité en la transformant en une matrice Mg qui s’écrit sous la forme
Mg =Mp+W 2.1

Ou W représente la matrice de perturbation composée d’une sous-matrice non nulle dont I’ordre

fini dépend du nombre de plans atomiques/spins affectés par la perturbation.

Si G (w) est la matrice des fonctions de Green définie par :
G(w) = [wl — Mp]™? (2.2)
Pour un systeme de spins perturbé, la fonction de Green peut s’exprimer comme suit

Gs(w) = [w] — Mg]™" = [w] — (Mp + W)] ™

Gs(w) = [(wl — Mp). (1 - %1\/1[,)]_1

Gs(w) = [(w] = Mp). (I — G(w).W)]™

D’ou la relation matricielle suivante

Gs(w) = [(I = G(w).W)] ™. G(w) (2.3)
L’ensemble des états de précessions du systéme perturbé est alors donné par les pdles de la

fonction Gs(w). [94-96]. Ces derniers permettent, en général, d’interpréter les changements

causés par la surface libre sur les spectres de précession des spins.
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12.3. La méthode de raccordement

Pour traiter le probleme de la dispersion des magnons en présence de surface, interface et/ou
inhomogénéités magnétiques, la méthode analytique dite de raccordement constitue un outil
efficace. Cette méthode a été introduite initialement par Feuchtwang, en 1967 [97] pour I’étude
de I’équilibre de la structure statique d’un réseau cristallin semi-infini. Puis développé en 1987
par Khater et Szeftel [98], dans des applications, dans le domaine des phonons, sur les surfaces
Ni(100) et Ni(100)+c(2*%2) [99]. Depuis, la méthode de raccordement a contribué a I’étude de
la dynamique électronique, vibrationnelle et magnétique de plusieurs systeémes physiques

perturbés [100-104].

12.3.1. Principe de la méthode de raccordement
Dans ce présent travail de these, la méthode de raccordement a permis de décrire le mouvement
de précession des spins dans le monoxyde de type MO, par un nombre limité d’équations. Son

application exige que le monoxyde semi-infini soit divisé en trois régions distinctes.

/—hb‘

¥

Région de défaut

I\

Infini  =*

[}
H

Région de raccordement

Région de volume

\\\{

Infini

Fig.I1.4. Représentation schématique d’un monoxyde semi-infini selon

le concept de la méthode raccordement.

i) Région de volume (dite parfaite) : c’est la région ou on retrouve la structure du
monoxyde loin de la surface. Dans cette zone, les spins ne sont pas influencés par la
présence de la surface, elle est caractérisée par une périodicité tridimensionnelle. Elle
permet de tracer les courbes de dispersion en volume et de définir les modes

propageants et les modes évanescents du systeme, dont nous aurons besoin. Les
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solutions du systeme sont obtenues a partir des valeurs et vecteurs propres du

monoxyde parfait.

ii) Région perturbée (parfois dite de défaut) : c’est la région de surface elle méme.
Elle est affectée par la relaxation et la reconstruction, d’ou la perte de la périodicité du

réseau.

iii) Région de raccordement : c’est la zone intermédiaire entre la région parfaite et la
surface. Elle permet dans la modélisation théorique de raccorder analytiquement les

modes induits par la surface aux états de précession évanescents de la zone parfaite.

12.4. Le formalisme théorique

La présence d’une surface pose des problemes théoriques compliqués a résoudre, qui sont liés a
la brisure de symétrie. Il est indispensable d’introduire des méthodes appropriées pour les
étudier. Notre approche dans ce domaine est basée sur celle proposée par Landauer- Biittiker
[105-112] associée a la méthode dite de raccordement. L’approche de Landauer consiste a
représenter 1’échantillon étudier par une serie de diffuseur, ou défauts, incorporés dans un guide
d’onde parfait, il permet en effet de mieux comprendre ce qui se passe dans des matériaux de
basse dimensions ou de structure perturbée.

Dans ce travail, nous adaptons cette approche a I’étude de la dynamique de précession des spins
dans les monoxydes antiferromagnétiques en présence de deux types de surfaces, plane et
vicinale. La matrice dynamique du systeme semi-infini est rectangulaire, et I’application de la
méthode de raccordement permettra de surpasser cette difficulté et donnera acces a tous les

spectres magnonique du monoxyde en présence de la surface.

12.5. Matrice dynamique du systéme semi-infini

L’existence d’une surface constitue une brisure de symétrie, et les spectres magnoniques sont
modifiés par rapport a ceux du volume en tant que systeme parfait.

La dynamique du systeme avec brisure de symétrie (connaitre ses propriétés magnétiques et ses
spectres magnoniques) passe inévitablement par la détermination de sa matrice dynamique Ds.
Cette matrice trouve son origine dans 1’écriture de toutes les équations du mouvement de
précession des spins du systeme inhomogene (comprenant les spins des sites de la région
perturbée ainsi que les spins de la région de raccordement de la figure 2.4), en utilisant

I’équation (1.34).

50



Chapitre 11 Etude théorique de la dynamique de surfaces des monoxydes semi-infinis

L’écriture des équations des sites de raccordement fait intervenir les sites adjacents de la zone
parfaite, par conséquent on obtient une matrice rectangulaire D;(m ® n) (plus de colonnes que

de lignes).

12.6. Ecriture de la matrice de raccordement

D’apres la méthode de raccordement, nous sommes amenés a exprimer 1’ensemble des
amplitudes de précession des spins du systeme semi-infini par un vecteur ayant comme
composantes uniquement les précessions des spins de la surface et celles des spins de la zone
de raccordement. Nous obtenons alors une matrice rectangulaire Dgr(n®m) ; dite matrice de
raccordement.

Pour déterminer les éléments de la matrice de raccordement, nous suivons les étapes suivantes :
- nous définissons un espace avec une base distincte { R* }. Ce dernier est utilisé pour 1’étude

de la précession des spins appartenant a la région de raccordement. Dans cette région, on peut

écrire leurs amplitudes de précession comme suit

2
i, (n,,n,n)=> Z"Aa, )R (2.4)
j=1

Avec R;, le vecteur unitaire qui caractérise les modes évanescents j dans la base { R” }, o est

I’une des trois directions (Ox), (Oy) ou (Oz), A’ est le poids pondéré associ¢ aux différents
modes évanescents déterminés a 1’aide des vecteurs propres issus de 1’étude de la matrice

dynamique du monoxyde parfait.

Si on note par |ﬁ> le vecteur de précession des spins de la zone perturbée. On peut le

décomposer en deux parties

-
@)= 2.5)
)

Ce vecteur permet de remonter a la matrice de raccordement Dg.

En effectuant le produit matriciel entre la matrice dynamique Dy et la matrice de raccordement
Dg, on obtient une matrice carrée, noté¢ S(m®m), du monoxyde semi-infini.
On écrit alors
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) )
[D;(m®n)].[Dy,(n®@m)]{ ' |=[S(m®m)]| (2.6)
&) ")

12.7. Etats localisés des spins

En raison de la brisure de symétrie suivant la direction (Oz), par exemple, 1’onde de spins est
atténuée en présence de la surface. Par conséquent, il est tres pratique de relier les amplitudes
des vecteurs de précession des spins adjacents (aux spins qui assurent la liaison avec les spins
de la zone de raccordement) par un facteur d’atténuation Z, tel que

u,(n,n,n £t1)= Zilﬁa(nx,ny,nz) 2.7

y?

Le parametre Z et son inverse 1/Z sont appelés facteurs de phases.

L’équation (2.7) est I’une caractéristique essentielle de la méthode de raccordement.
Les états localisés induits par 1’existence de la surface, dans la structure du monoxyde a spins

couplés antiferromagnétiquement, sont a déterminer par la relation de compatibilité suivante
det([S(m®m)]=0 (2.8)

Nous rappelons que la description des phénomeénes de localisation et de la diffusion d’ondes de
spins en présence des inhomogénéités ponctuelles ou géométriques exige la connaissance des
modes propageants et des modes évanescents. Ces modes peuvent étre déterminés par la
méthode du déterminant (diagonalisation) ou la méthode de 1’augmentation de la base de la

matrice dynamique du systeme parfait (ou en volume), que nous avons noté par Dy.

12. 8. Densités d’états magnoniques

Pour déterminer les densités d’états locales des magnons, notées LMDOS, des sites situés
dans la zone irréductible, nous associons I’opérateur des fonctions de Green a la méthode de
raccordement [113].

L’opérateur s’exprime d’une fagcon compacte par la relation suivante

G(Q+ie)=[(Q+ie)] -S(G, )] (2.9)
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Cet opérateur est obtenu a partir de la matrice S (issue du produit matriciel entre la matrice

dynamique du systeme semi-infini et la matrice de raccordement), que nous avons calculée par

I’équation (2.6).

Les densités spectrales magnoniques, pour un vecteur d’onde parallele a une direction o

donnée se calcule par la relation

m

P Q) =205 C., .CL.5(Q -Q,) (2.10)

Ou [ et I’ représentent deux positions différents de sites de spins, o et S se référent aux
directions cartésiennes, et la lettre C. = définit la composante o de vecteur amplitude de

précession du spin /, pour la branche d’énergie QQ,,.

La densité d’états magnoniques locale correspond a la somme de la trace des matrices des

densités spectrales. Elle est donnée par la relation

N(Q) = lz Plaa (@) = (2Q/ )Y im(Im[G,,(Q+ je)]} (2.11)

lo o 50t
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I. Introduction

La miniaturisation des dispositifs technologiques et I’engouement pour la nanoscience sont

essentiellement motivés par des propriétés physiques exceptionnelles induites par la faible
dimensionnalité des matériaux [1]. En effet, les longueurs caractéristiques des propriétés
physiques (transport électronique et magnétisme) sont de I’ordre de grandeur des longueurs
d’échelle de ces nanocomposés (comme 1’épaisseur ou la surface de tailles nanométriques).
Citons comme longueur caractéristique la largeur des parois magnétiques ou la longueur de
diffusion dépendante du spin de 1’électron, qui est une grandeur importante dans les
mécanismes de magnéto-transport. D’un point de vue technologique, les films minces
contenant des ferromagnétiques sont d’un grand intérét dans la miniaturisation du matériel
électronique destinés au stockage de 1’information et a 1’acces rapide aux données et cela pour
leurs nouvelles propriétés [2-7], qui different de celles des matériaux massifs.
Malgré la maitrise des moyens de fabrication et d’élaboration des matériaux, ceux-ci ne sont
jamais parfaits. La brisure de symétrie engendrée par la surface elle-méme et les
inhomogénéités dues au désordre atomique qui s’y trouve a la surface, gouvernent en grande
partie leurs propriétés, dont on peut tirer avantage dans plusieurs applications. Ces défauts
étaient autrefois souvent négligés par les modeles théoriques, car leur étude pose des
problemes théoriques compliqués a résoudre, qui sont liés essentiellement a la brisure de
symétrie.

La présence d’une surface modifie et génere de nouvelles propriétés physiques des
matériaux et créée des états localisés de magnons. Actuellement, plusieurs études sont menées
pour comprendre leurs influences sur les propriétés magnétiques en général [8-11], et la
propagation d’ondes de spins en particulier, par conséquent, les applications pratiques des
matériaux vont dépendre des propriétés de leurs surfaces principalement. Leur étude
dynamique peut,par ailleurs, conduire a une meilleure connaissance de leurs caractéristiques
et constituer ainsi un moyen de contrdle de fabrication fiable de composants électronique,
magnétique ou optiques.

Dans ce chapitre, nous avons étudié¢ 1’influence de la forme géométrique de la surface et de
la direction cristallographique sur les excitations des spins dans les structures de types
monoxydes, notées MO, a couplage antiferromagnétique. Nous abordons le probleme des
états localisés et les densités d’états des surfaces suivant la direction [001]. La premiere
surface examinée est une surface plane. La seconde, sera une surface en présence d’une

marche atomique (terrasse et contres marches).
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A partir d’un systéme modele, notre travail porte sur 1’application et le développement des
méthodes analytiques et des simulations numériques pour étudier le phénomene de la
localisation des ondes de spins en fonction de la fréquence d’excitation, ainsi que les autres

parametres physiques qui caractérisent le systeme.

I1. Chemins de haute symétrie dans la direction [001]
e Réseau direct et premiere zone de Brillouin

La structure du réseau direct de la surface (100) est un carré (figure 3. 1 a), il est formé

par les deux vecteurs de base suivants :a (a /Z)et b ( a/2 )

® I ® ® y S—
b & _
® &3P ® o

NN,

(@) ©
(b)

Fig.(3.1).Représentation des réseaux direct et réciproque ainsi que la premicre zone de Brillouin réduite
de la surface (100)d’une structure monoxyde de type MO en (a) (b) et (c), respectivement.

e Réseau réciproque
Le réseau réciproque du réseau direct de la surface (100), la Fig.(3.1a), est obtenu a 1’aide

des deux vecteurs de base A* et B* définis par les relations :

A.d=2rm
B*.b=2rm
a.B*=0
b.A"=0

Un simple calcul permet d’obtenir les résultats suivants :

R 27r/ . _27'[/ R -
o (M/Z)etB*( zn/aa> avee | *[| = 2V27/g et ||| = 227/
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La premiere zone de Brillouin du réseau carré de la surface (100) est définie dans le réseau
réciproque. Elle est représentée sur la Fig.(3.1b).
Sur la Fig.(3.1c), nous avons représenté la premiere zone de Brillouin réduite, les points

remarquables de cette zone sont les points de haute symétrie I', X et M.

I11. Excitations magnétiques dans les monoxydes semi-infinis

Nous avons étudié ’influence de la forme géométrique de la surface (surface plane et surface
sous forme d’une marche) et de la direction cristallographique sur les excitations des spins
dans les structures monoxydes, de type MO, a couplage antiferromagnétique. Pour chaque
surface examinée, nous avons simulé 1’effet de variation des constantes de couplage sur le
mouvement des spins, en allant de 1’adoucissement vers le durcissement des intégrales

d’échange et superéchange au niveau de la zone perturbée.

Fig.(3.2a).Vue de dessus de la disposition des spins a la couche superficielle de la structure
monoxyde de type MO. Les cercles bleus et rouges représentent, respectivement,

les sites de spins métalliques ayant un spin orienté vers le haut et vers le bas.

Fig. (3.2b). La géométrie de la surface vicinale considérée a I'extrémité de la

structure semi-infinie de la structure du monoxyde MO.
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II1.1. Interaction magnétique

Dans les structures monoxydes, il y a peu de chevauchement des fonctions d'onde des
cations les plus proches voisins M? *, mais elles se chevauchent fortement avec les orbitales
2p des anions O voisins. Les ponts O transmettent une interaction superexchange via
I'hybridation entre les orbitales 2p de 'oxygene et les orbitales 3d du métal de transition. Dans
ce cas, l'interaction mobilise deux transferts virtuels d'électrons.
Dans toutes les structures de type monoxyde, 1'échange interionique, couplant les spins sur les
ions adjacents, est plus petit. Cela dépend du chevauchement des fonctions d'onde a
décroissance exponentielle. Dans tous les cas, il ne dépasse jamais la barre de 0,01 eV.
Nous rappelons que l'interaction est responsable de I'ordre magnétique des spins ioniques. Les
interactions entre une paire de sites de spins (i, j) sont décrites par l'hamiltonien de

Heisenberg donné par I’équation (1.6), (voir le chapitre I).
Dans la structure monoxyde parfaite MO considérée dans ce travail, nous calculons trois
possibilités d'interactions entre NN sites de spins voisins les plus proches, en fonction de

l'alignement parallele et antiparallele, nous les avons notées par:

Jian> Sites A— A
Jwn = 1ap - Sites A— B (.1
Jpp, Sites B— B

Néanmoins, nous n'avons trouvé qu'un seul type d'interaction entre les sites de spins 2NN

voisins les plus proches. Nous les avons notés par :
Tonw = s sites A— B (3.2)

Une illustration des différents types d'interactions dans un réseau parfait MO, a été donné au

chapitre 1, sur la figure (1.5b) — page 28.
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L'intérét principal de ce travail est de relever I'effet de la zone de diffusion, qui est définie
par la dynamique des couches superficielles du monoxyde. Dans la zone de surface elle-
méme, le superéchange et les couplages d'échange entre sites de spins sont caractérisés par
des valeurs différentes de celles du réseau du monoxyde MO parfait.

Loin de la zone de volume, les couplages entre différents sites de spins sont, respectivement,
Jisuans J1sBs J1saB €t Jogas, dans le plan horizontal du réseau MO infini. Par contre, dans la
direction normale, les interactions entre les couches superficielles et les plans adjacents
suivants sont symbolisées par Jisi aa, J1s18B> J1s1aB €t J251 AB-

Afin de déterminer les énergies normalisées du réseau monoxyde MO semi-infini, nous

introduisons, pour les zones parfaites et diffusantes, les relations suivantes:

J J J .
Agp =28 Ap =22, Ay =222 (zone parfait ) (3.3a)
1AA JIAA 1AA
J J J J
Aaan = il s Apsy = LBH, Aagy = s sAoapy = e (zone perturbée) (3.3b)
1AA 1AA 1AA 1AA
J J J J .
Ay, =L Qo =B Qe =B s = 2B (zone perturbée) (3.3¢)
JIAA 1AA 1AA 1AA

Les parametres des équations (3b) - (3c) permettent de décrire les modifications magnétiques
induites par la zone de surface et I'effet de la marche atomique.

Pour identifier les différents changements engendrés par la présence de la marche en surface,
sur la dynamique de spins, nous avons simulé les trois possibilités (I’adoucissement,
I’homogeénéité et le durcissement) sur le couplage magnétique en surface. Les effets sont
décrits par les parametres Ajj;.

Nous rappelons que, pour A;;;<I, un effet d’adoucissement se produit dans le domaine de
surface par rapport au réseau de monoxyde parfait, alors que pour A;;> 1, un effet de
durcissement se produit. Dans tous les cas, les indices i et j décrivent les deux sous-réseaux de

spins A et B.

I11.2. Dynamique de spins a la surface du réseau monoxyde de type MO
La présence d’une surface brise la symétrie de translation du réseau monoxyde dans les
directions Ox et Oz. Cela donne lieu a des modes de spins localisés associés a la bande de

volume, appelés branches de magnons de Rayleigh.
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Tout le long de ce travail, nous avons utilisé la méthode dite de raccordement pour déterminer
les modes de magnons de Rayleigh.
Pour obtenir la précession des spins dans la structure semi-infinie de monoxyde, nous

utilisons 1'équation (1.6), avec les expressions suivantes des vecteurs de spins :

5,0 =5,0)+&,0)xexp(—jar) (3.4)

ou S ,»(0) est la partie indépendante du temps dans la direction de l'ordre magnétique le long de
la direction Oz et o est la variable fluctuante de spins par rapport a la direction de l'ordre

magnétique, donnant lieu a des excitations de spins [12-17].

En écrivant les équations de mouvement de tous les sites de spins au voisinage de la marche
en surface, qui délimite le domaine perturbé, on obtient une matrice dynamique rectangulaire
qui contient plus de variables inconnues que d'équations (plus de colonnes que de lignes).
Pour résoudre le probleme, nous introduisons une approche analytique, qui nous permet de
transformer la matrice dynamique rectangulaire initiale en une matrice carrée, par les

quantités correspondantes.

I11.2.1. Matrice dynamique du systeme de surface de monoxyde semi-infini

La matrice dynamique, notée M, du systeme de surface plane, trouve son origine dans
I’écriture des équations de mouvement des sites de spins (a), (b), (c) et (d) (dits irréductibles),
indiqués sur la Fig.3.2a et les sites de raccordement. Ces spins sont choisis de telle maniere
qu’ils appartiennent a la cellule qui décrit la surface plane perturbée, avec un environnement
de volume parfait.

L’ensemble des équations de mouvement de précession des spins définit précédemment
constitue un systeme linéaire homogene. Celui-ci peut se mettre sous forme d’une matrice
rectangulaire M, contenant plus d’inconnus (6 inconnus) que d’équations (10 équations) telle

que :
[My]1U) = |0) (3.5)

avec, dim [M;] =10x6
dim |u) =6x1
dim |0) =10x1
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Ici |u) est un vecteur colonne décrivant les amplitudes de précessions de tous les spins d’une
cellule unitaire de la zone considérée.

Pour obtenir la matrice dynamique de la surface vicinale (en présence de la marche), on
procede de maniere similaire, au premier cas, c’est — a dire en écrivant les équations de
mouvement de précession des spins des sites irréductibles (a), (b), (c), (d),(e) et (f), indiqués
sur la Fig.(3.2b), et ceux appartenant a la zone de raccordement.

La dimension de la matrice dynamique de la deuxiéme surface est : dim [M;] = 10 x 14.

I11.2.2. Matrice de raccordement

Le but de cette partie est d’établir les relations de raccordement, reliant les amplitudes de
précessions des vecteurs de spins appartenant au domaine de la surface et le champ de
précession des modes évanescents en volume (systeme parfait).

La connaissance des facteurs de phase [z, 1/z], caractérisant les modes évanescents dus a la
présence de la surface, et déterminés a partir de 1’étude précédente en volume, nous permet de

faire cet état de raccordement.

Pour un spin appartenant a la région de raccordement de notre systeme de surface, on peut

décrire les amplitudes de précessions des vecteurs de spins a 1’aide de la relation suivante :
uy (ny,my,m,) = X722 P(a, DR (3.6)

Ici o représente 1’une des trois directions cartésiennes et P(a,i) exprime les poids pondérés
associés aux différents modes évanescents. Ils sont déterminés a I’aide des vecteurs propres
issus de I’étude de la matrice dynamique de la zone parfaite (matrice D en volume définie
auparavant).

Le vecteur |u), décrivant les amplitudes de précessions des vecteurs de spins appartenant a
la maille élémentaire de la zone considérée précédemment (voir Fig.(3.2a) et (3.2b), peut se
décomposer en deux parties :

1) la premiere est notée par |irr), elle est constituée par les amplitudes de précessions des
sites irréductibles formant la région de la surface plane et la surface vicinale (marche).
i1) Quand a la seconde notée par |rac), elle est formée par les amplitudes de précessions

associées aux sites raccordés, ceci pour la base |R).
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Ainsi on écrit :

[uy = () (3.7)

|rac)

e Pour la surface plane :
dim|irr) = (6x1)
dim|rac) = (4x 1)

e Pour la surface vicinale:
dim|irr) = (8x1)
dim|rac) = (6x1)

A partir de 13, le raccordement des spins peut €tre réalisé a 1’aide des expressions suivantes :

I; 0
=)= 3 8] = )= s
2

Ou /; est une matrice identité, sa taille dépend du nombre de spins des sites irréductibles.
Ry, R, sont des sous-matrices qui dépendent du nombre de modes propageants du systeme
parfait. La matrice My est appelée matrice de raccordement : sa dimension est celle de

I’inverse de la matrice dynamique M,.

Le produit matriciel, M;x Mg = D, permet d’avoir une matrice carrée.

Pour la surface plane, la dimension de la matrice dynamique : dim(Ds) = (6x6).
Pour la surface vicinale, la dimension de la matrice dynamique : dim(Ds) = (10x10).

Pour accéder aux magnons de surface et aux spectres de surface, on recherche la solution
non triviale de la matrice dynamique carrée [D, ] de la structure monoxyde dans le cas de la

surface plane et la surface vicinale (marche), en fonction du couplage magnétique entre paires
de spins.

Les résultats numériques de nos simulations sont donnés dans les Figs. (3.3)-(3.8), ou les états
localisés de spins sont présentés pour les trois possibilités d'interactions magnétiques dans le
domaine de surface. L’adoucissement est décrit quand on suppose que les interactions de
surface sont plus petites que celles de la zone parfaite. Alors qu'un cas de durcissement est
considéré, lorsque les interactions magnétiques de surface sont plus importantes que celles du
volume. Pour décrire une situation homogene, nous supposons que toutes les interactions sont

les mé€mes partout (surface et volume).
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IV. Résultats des états localisés des monoxydes semi-infinis, suivant la direction [001]

IV.1. Les états localisés de spins engendrés par la surface plane d’un monoxyde MO

140

X r
Fig.(3.3) : Courbes des états énergétiques localisés de spins a la limite de la surface plane d'un
réseau de monoxyde MO. La direction d’excitation est [001].Les énergies en volume sont représentées
en rouge, tandis que les symboles circulaires représentent les modes de magnon
de surface localisés. Les résultats sont donnés pour les interactions de spins adoucissant.

Les interactions de spin d'échange et de super-échange dans la zone perturbée sont prises
plus petites d'environ 20% que celles de la structure de monoxyde parfaite.

140

120

100

X M r

Fig.(3.4) : Mémes résultants que la figure (3.3), avec des interactions homogenes.
Dans ce cas, les interactions sont prises partout comparables, zones parfaites et perturbées.
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140

r X M r

Fig. (3.5) : Mémes résultats que la figure (3.3) pour les interactions de spins de durcissement.
Cette situation correspond au cas ol les interactions dans le domaine perturbé sont prises
supérieures d'environ 20% a celles de la structure parfaite de monoxyde antiferromagnétique.

IV.2. Les états localisés de spins engendrés par la surface vicinale d’un monoxyde MO
(en présence de la marche)

140

120 S8

0

r X r

Fig. (3.6) : Spectres théoriques de magnons localisés a la surface de la structure de monoxyde MO,
obtenus pour une possibilité¢ de I’adoucissement du couplage des spins a la surface.
La direction d’excitation est [001]. Les modes théoriques de précession des spins
en volume sont tracés par la zone ombrée. Les constantes de couplage au niveau
des couches de la surface sont 20% inférieures a celles du volume parfait.
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Fig. (3.7) : Identique a la Fig.(3.4), avec des interactions homogenes entre les sites de
spins a la surface. Les constantes de couplage au niveau des couches
de la surface sont comparables a celles du systéme parfait.

Fig. (3.8) : Identique a la Fig.(3.4), avec des interactions durcies entre les sites de spins a la surface.
Les constantes de couplage au niveau des couches de la surface sont 20% plus grandes que celles du
systéme parfait.
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V. Résultats des densités magnoniques locales (LMDOS), suivant la direction [001]
V.1. LMDOS des sites irréductibles de la surface plane
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Fig. (3.9) : Les courbes des magnons indiquent les densités locales des sites de spins (LMDOS)
en fonction de la fréquence de diffusion Q et les paramétres d’interaction a la surface. La direction
d’excitation est [001]. Les LMDOS sont données pour les sites irréductibles de spins (a), (b), (c) et (d)
qui constituent la zone de surface. Les LMDOS sont exprimés en unités arbitraires. Les constantes

de couplage a la surface sont 20% inférieures par rapport a celles de la zone parfaite.
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Fig. (3.10) : Identique a la figure (3.7). Les constantes de couplage des spins
a la surface sont prises homogenes entre les différents sites.
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Fig. (3.11) : Identique a la figure (3.7). Les constantes de couplage au niveau
des couches de la surface sont 20% plus élevées que les constantes du monoxyde parfait.
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V.2. LMDOS des sites irréductibles de la surface vicinale
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Fig. (3.12) : Les courbes des magnons indiquent les densités locales des sites de spins (LMDOS)
en fonction de la fréquence de diffusion Q et les parameétres d’interaction a la surface. La direction
d’excitation est [001]. Les LMDOS sont données pour les sites irréductibles de spins (a), (b), (¢), (d),
(e) et (f) qui forment la marche atomique. Les LMDOS sont exprimés en unités arbitraires.

Les constantes de couplage a la surface sont 20% inférieures par rapport a celles de la zone parfaite.
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Fig. (3.13) : Identique a la figure (3.10). Les constantes de couplage des spins
a la surface sont prises homogenes entre les différents sites.
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Fig. (3.14) : Identique a la figure (3.10). Les constantes de couplage au niveau des

couches de la surface sont 20% plus élevées que les constantes du monoxyde parfait.

VI. Discussion et interprétation des résultats
a)Les états localisés des spins

Le modele des ondes de spins présenté dans ce travail, suppose I’existence d’une structure
ordonnée. Il n’est valable que dans la limite des basses températures. Les propriétés
magnoniques des monoxydes de premiere série peuvent €tre considérées a partir deux points
de vue :
(i) le comportement des grandeurs physiques en fonction de la forme géométrique de la
surface (étude d’une surface plane et surface vicinale)
(if) et en fonction de la direction cristallographique ([001] et [011]).
Sur les Fig.(3.3), Fig.(3.4)et Fig. (3.5), nous avons représenté les courbes des états
énergétiques localisés de spins a la limite de la surface plane ; tandis que sur les Fig.(3.6),
Fig.(3.7) et Fig. (3.8)les résultats se rapportent a une surface vicinale d'un réseau de
monoxyde MO suivant la direction d’excitation [001].
Les états localisés générés par les surfaces des monoxydes perturbés (structures semi-infinies)

sont tracés par des branches en noir. Les états du volume (monoxyde 3D parfait) sont
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représentés en bande continue (rouge pour la surface plane et en bleu pour la surface

vicinale).

Comme on peut le constater, les modes localisés, dans I’ensemble des situations de
I’environnement magnétique et des directions cristallographiques examinées, sont fortement
dépendant des constantes de couplage (échange et super-échange) entre différents sites de
spins (de I’adoucissement au durcissement).
On constate que les branches des états localisés de spins se décalent vers les hautes
fréquences, le long du chemin de la direction de haute symétrie avec le durcissement des
intégrales d’échange et de super-échange au niveau de la surface. On remarque aussi que le
nombre de branches localisées augmente dans le cas de la surface vicinale par rapport a la
surface plane. Ceci est attendue puisque, les deux terrasses situées de part et d’autre de la
contre marche engendrent plus d’états localisés et plus d’interactions a causes des réflexions
multiples et la brisure de symétrie.
Comme dans le cas des métaux et des matériaux semi-conducteurs, on note la présence
d'excitations de surface spécifiques dans des réseaux de monoxyde semi-infinis. On distingue
trois types de modes magnons localisés en surface:

(1) les modes magnons de Rayleigh [15],

(i1) les modes de Fuchs-Klieswer [16],

(ii1) les modes de surface microscopiques [17].
Les deux premiers modes cités ont une longue pénétration dans le cristal. Par contre, les
modes Rayleigh sont situés sous les branches acoustiques massives. Les seconds modes
(Fuchs) sont situés dans les branches optiques. Le troisieme type de modes se trouve, en
général, dans l'intervalle du spectre des magnons de volume.
Nous rapportons que l'existence d’une surface, d’une interface ou de différents types de
perturbations géométriques dans les matériaux magnétiques, induit des états de spins localisés
autour de ces zones. Ainsi, les surfaces modifient principalement les propriétés électroniques
et magnétiques, dans les structures oxydées, en induisant une sous-stecechiométrie dans les
couches externes. Par conséquent, de fortes redistributions d'électrons ont lieu autour des sites
d'oxygenes. Les mémes phénomenes sont observés dans les processus d'adsorption et

d'adhésion.
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Les branches de magnons localisées de la surface vicinale sont calculées numériquement par
les solutions de 1'équation (3.5). Les résultats sont représentés sur les Figs.(3.6), (3.7) et (3.8),
en fonction du vecteur d'onde le long des chemins de symétrie élevée.

Ces états démontrent les caractéristiques essentielles des modes de surface des ondes de spins
et l'influence des parametres de couplage sur les modes localisés des magnons dans le
domaine de la surface.

Afin de pouvoir faire une comparaison, la bande de magnons en volume est également tracée
pour la structure de monoxyde parfaite, qui correspond a la fréquence d'intervalle définie par :
0 <Q< 133, comme illustrée par la zone ombrée.

Le modele présenté est appliquée pour étudier la dynamique de spins et les effets de couplage
sur les spectres magnétique, en simulant un cas d’adoucissement, puis homogene et en fin un
durcissement a la surface en présence des deux terrasses et de la contre marche.

Sur la Fig.(3.6), les résultats correspondent au cas de l’adoucissement des interactions,
lorsque les constantes de couplage magnétique entre sites de surface sont inferieures a celles
du monoxyde ferromagnétique parfait tridimensionnel de 1’ordre de 20 %.

Alors que les résultats de la figure (3.8) traitent une situation de durcissement, ce qui
correspond au cas ou les interactions magnétiques au niveau de la zone de surface du réseau
sont supérieures a celles du réseau de spins du monoxyde parfait de 20 %.

Dans la figure. (3.7), les résultats décrivent la possibilit¢ homogene. Ici, les interactions
magnétiques sont partout similaires.

Comme cela a ét€ mentionné dans le chapitre 2, la région ou le module du facteur de phase,
In| = 1, correspond aux modes propageants, dans le monoxyde antiferromagnétique parfait.
Pres du domaine de la surface, les courbes des spectres des spins représentent des branches de
magnons se propageant le long de la direction Oz qui sont, cependant, effectivement localisés
dans le sens ou leur champ de fluctuation d'amplitude de précession est évanescent dans les
couches de spins adjacentes a la surface.

De plus, I'amplitude de 1'onde de spins localisée dans la zone de surface décroit de facon
exponentielle avec une pénétration croissante dans le bulk du réseau monoxyde parfait.

Nous notons que les branches de dispersion des magnons de Rayleigh, en dehors de la
bande de magnons en volume, correspondent a des ondes de spins en déplacement sur la
frontiere du domaine de surface, avec des champs de précession qui sont par ailleurs localisés
le long des chemins de haute symétrie, et diminuant le long de la direction Oz de maniere

évanescente comme lorsqu’on s'éloigne de la frontiere de la surface vers le réseau en bulk.
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Il est évident que, dans tous les cas simulés, qu'un certain nombre de branches localisées
donnent les énergies de surface échelonnées. De plus, les résultats illustrent comment la
rupture de la symétrie de translation due a la présence d'une marche peut induire de nouvelles
branches le long d'un bord de la marche dans une surface.

Dans I’ensemble des cas simulés et les surface examinées, on voit bien que les branches de
spins localisés sont tres sensibles aux interactions magnétiques au niveau de la zone de
surface. Comme il faut s'y attendre, on observe le déplacement des branches du magnon
Rayleigh vers des fréquences plus élevées avec le durcissement des valeurs de A.

Pour les interactions magnétiques €levées (durs) les modes optiques de surface apparaissent a

des fréquences élevées au-dessus de la limite supérieure de la bande apparente des magnons.

b) Les densités d’états magnoniques

Nous avons calculé les densités d'états magnoniques locales (LMDOS) par sites de spins. Les
résultats sont présentés sur les Fig.(3.9)-(3.11) pour la surface plane et (3.12)-(3.14) pour la
surface vicinale. Décrivant, respectivement, les effets d'interaction magnétique adoucissante,

homogene et durcissante au niveau de la zone de surface.

Les LMDOS sont calculés pour les sites de spins (a), (b), (c), (d) pour la surface plane et (a),
(b), (¢), (d), (e) et (f) pour la surface vicinale qui constituent la zone irréductible du monoxyde
étudié (indiquée sur les Fig.(3.1) et (3.2)).

Le groupe de trois sites de spins (a), (c), (€), sont orientés dans le méme sens (spin up) et les
trois autres sites (b), (d), (f), ont également la méme nature (spin down).

Dans le cas d’une surface plane, les spectres LMDOS, sur les Fig. (3.9), (3.10) et (3.11),
présentent des pics de résonance situés a l'intérieur de la bande de magnons situés dans la
zone parfaite 0 <Q< 133.

Sur la figure (3.9), on constate que les sites (a) et (b) sont excités tout d'abord, a tres basse
fréquence, par rapport aux autres sites, qui se situent sur le plan assurant le passage a la
couche ci-dessous.

De plus, en s'éloignant de la surface, I'amplitude de la précession se déplace vers les hautes
fréquences. Les mémes remarques sont valables sur les deux Fig. (3.10) et (3.11).

Par comparaison entre les trois figures de LMDOS, on remarque que la structure et le nombre
de pics résonnants et leurs positions sont tres sensibles a la variation du couplage magnétique

noté par le symbolel.
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Les sites irréductibles ne présentent aucune résonance collective, ce qui nous amene a
conclure que les sites de spins situés sur la zone irréductible n'ont pas la méme fréquence de
précession.

Les mémes observations sont aussi valables dans le cas de la deuxieme surface vicinale. Les
spectres LMDOS sont sensibles aussi aux changements de couplage magnétique sur la zone
de surface vicinale, comme on peut le voir sur les Fig. (3.12), (3.13) et (3.14).La sensibilité de
ces résultats est comparable a celle observée pour les spectres magnétiques aux frontieres
séparant les domaines de phase: en nanocontact atomique unique [18].

Dans les courbes des LMDOS, on apercoit plusieurs pics dus aux interactions entre les
modes de précession localisés dans le domaine perturbé et les modes propageants créés par le
guide d’ondes parfait (monoxyde 3D). Certains pics correspondent aux résonances de type
Fano.

Les spectres des LMDOS des sites de spins appartenant a la zone irréductible sont aussi tres
sensibles aux variations de I’environnement magnétiques au niveau des surfaces sous étude.
On note un déplacement vers les hautes énergies en fonction de durcissement des intégrales
d’échange et de superéchange dans les zones perturbées.

On peut noter que ces états dépendent fortement de 1’ordre structurel des spins sites et des
intégrales de couplage dans les zones perturbées. Cette €tude attend de nombreuses
applications futures dans I’étude de la dynamique magnétique de ces systemes afin de mieux
comprendre le transport de I’information et aussi dans 1’é¢tude de !’influence de la
combinaison de plusieurs couches différentes sur la précession des magnons de ces

monoxydes.

VII. Conclusion du chapitre

La rupture de la symétrie de translation dans la direction perpendiculaire a une surface donne
lieu a des modes d'ondes de spins localisés dans son voisinage.

Le cadre mathématique de la méthode de raccordement et le modele de Heisenberg sont
utilisés dans notre étude et peuvent étre appliqués pour analyser les phénomeénes de
localisation et de diffusion de magnons pour une configuration géométrique de surface (plane
et vicinale).

Nous avons également calculé le LMDOS pour les sites de spins irréductibles qui constituent
un ensemble représentatif minimum dans le domaine de surface. Les résultats sont donnés en

fonction des parametres de couplage de spins.
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En faisant varier le couplage magnétique en surface, on a observé des décalages importants
des niveaux d'énergie des modes localisés en surface, des cas d’adoucissement au
durcissement. Ceci illustre théoriquement la variation des spectres de diffusion pour le
durcissement et le adoucissement des parametres d'échange et de super-échange en surface et
le couplage cohérent entre ces ondes de spins localisées et les modes de spins continu du
systeme monoxyde.

Les spectres magnétiques étant fortement modifiés par les changements de l'environnement au
niveau du réseau de surface, cette situation conduit a une modification des propriétés
électroniques. Nous concluons que la réactivité des sites de surface dépend de la position
atomique (position énergétique des orbitales), qui participent a la liaison chimique avec les

especes réactives.
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I. Introduction

Les études concernant les surfaces des solides et les interfaces entre divers matériaux ont
connu un développement spectaculaire ces dernieres années [1-15], en particulier, celles qui
se rapportent aux études des propriétés magnétiques, vibrationnelles et électroniques.
L’objectif de la technologie moderne est de créer des systeémes atomiques ou moléculaires
capables de transférer une information a I’échelle du nanometre.

En effet, I’¢tude d’une surface a 1’échelle atomique révele un grand nombre de défauts dont
les plus fréquents sont les marches, les crans, les lacunes et les dislocations émergentes. Les
surfaces vicinales constituent un cas particulier de surfaces a marches régulieres, créées par
une légere désorientation entre la partie perpendiculaire a la surface et une direction cristalline
de haute symétrie. Du fait de ces défauts, la diffusion d’un atome arrivant sur la surface sera
fortement perturbée.

Lorsque les volumes des matériaux deviennent faibles, on observe généralement une
modification de leurs propriétés physico-chimiques. Cette modification peut étre directement
liée a des effets de taille ou a des effets de surface (non steechiométrie, modification des
angles de liaisons) qui sont prépondérants dans ces conditions.

Un intérét de plus en plus croissant a été accordé aux surfaces d'oxydes de métaux de
transition qui a révélé des propriétés particulierement intéressantes. En outre, les surfaces
polaires d'oxydes de métaux de transition, présentent des effets de reconstruction importants,
a cause de la divergence du potentiel électrostatique avec le nombre de couches anions-
cations. Les physiciens spécialistes des surfaces, qui ont longuement développé des concepts
et accumulé des résultats sur les surfaces de métaux ou de semi-conducteurs, cherchent encore
a répondre a des questions élémentaires sur les propriétés superficielles des oxydes (polarité,
énergie de surface, ...) [16].

Les avancées enregistrées par la technologie ont permis de créer de nouveaux dispositifs
miniaturisés tres utiles pour le codage et le stockage de beaucoup plus d’informations que les
anciens systemes et ce grace a la charge et le spin magnétique. C’est le domaine de
I’¢électronique de spins (voir la Figure (4.1) illustrant une image par le MEB).

Pour le stockage magnétique, la limite physique se fait elle aussi sentir, avec 1’augmentation
des densités d’information stockées, les dimensions des zones de stockage d’un bit diminuent
fortement. Elles atteignent actuellement une dimension de quelques dizaines de nanometres,
pour laquelle il est difficile de maintenir un moment magnétique dans un état stable. C’est

I’effet super-paramagnétique.
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Fig.(4.1). Modele d’organisation de nanoparticules magnétiques [17].

Ce chapitre est consacré a I’étude de 1’effet de la direction cristallographique et I’influence de
la forme géométrique sur la propagation d’ondes de spins et la rotation des spins dans la
structure de type monoxyde semi-infini, de type MO, a couplage antiferromagnétique,

suivant la direction [011].

I1. Chemins de haute symétrie dans la direction [011]
e Réseau direct et premiere zone de Brillouin
La structure du réseau direct de la surface (110) est rectangulaire (figure (4.a)), il est formé

par les deux vecteurs de base suivants :

a (a/(;/i) et 5(2)

%
® ® ® A4
L) ) anY
© S &) X S
b B* B*
& D 3o & S A+ NS R SSSRN >
\ r Y
3 N
a
A& & S5
i D P o) A
A < NS
A’*

(a) (b) (c)

Fig.(4.2). Représentation des réseaux direct et réciproque ainsi que la premiere zone de Brillouin
réduite de la surface (110) en (a) (b) et (c), respectivement.

82



Chapitre IV Dynamique des surfaces des monoxydes semi-infinis suivant la direction [011]

e Réseau réciproque

Le réseau réciproque du réseau direct de la surface (110), figure 4.2b, est obtenu a 1’aide des

deux vecteurs de base A* et B* définis par les relations :

A*.d =2m,
§*.B=27T,
d.B*=0,
b.A*=0.

Un simple calcul permet d’avoir les résultats suivants :

2\/?71/

A)* a _)* 0 _)*
etB Zn/a avec ||A

= 221/ o ||B7|| = 27/,

La premiere zone de Brillouin du réseau rectangulaire de la surface (110) est définie dans le
réseau réciproque. Elle est représentée sur la figure (4.2b).
Sur la figure (4.2c), nous avons représenté la premiere zone de Brillouin réduite, les points

remarquables de cette zone sont les points de haute symétrie I', X, Set Y.

Effet de la direction cristallographique sur la dynamique du monoxyde de MO

Nous avons vu que les oxydes ont de nombreuses propriétés intéressantes pour une multitude
d’applications. Cependant, ces propriétés sont complexes, elles dépendent de la structure
cristallographique, de la composition, ainsi que des dimensions du matériau considéré. Pour
obtenir les informations souhaitées, il a €ét€ nécessaire de développer des approches
analytiques appropriées pour résoudre ce type de probleme.

Dans cette partie, nous reprenons les étapes suivies dans le chapitre 3 dans ’analyse de la
dynamique des surfaces des monoxydes semi-infinis. Notre but est de relever I’effet de la
direction cristallographique et I’influence de la forme géométrique sur le mouvement de
précession des spins dans la structure de monoxyde de type MO a couplage
antiferromagnétique. Afin de mettre en évidence cet effet nous avons varié la direction des
excitations des spins selon la direction [011] pour les deux types de surfaces, surface plane et
surface vicinale, ou nous avons calculé et représenté les états localisés et les densités d'états

de précession des ondes de spins (LDOS) de la zone perturbée.
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ITI. Matrice dynamique et matrice de raccordement
II1.1. Matrice dynamique du systéme de surface de monoxyde semi-infini

La matrice dynamique M,; du systtme de surface plane, trouve son origine dans
I’écriture des équations de mouvement de précision des spins (a), (b), (¢) et (d), indiqués sur
la figure (3.2a) et ceux de la zone de raccordement. Ces spins sont choisis de telle manicre
qu’ils appartiennent a la zone de surface ainsi que a la zone de raccordement possédant un
environnement de volume.

L’ensemble des équations de mouvement précession de spins définit précédemment
constitue un systeme linéaire homogene. Celui-ci, peut se mettre sous forme d’une matrice
rectangulaire My, contenant plus d’inconnus (6 inconnus) que d’équations (10 équations) telle

que :
[Mq]1U) = |0) 4.1)

avec, dim[My] = 10x 6
dim|lu) =6x1
dim|0) =10x1

Ou |u) est un vecteur-colonne décrivant les amplitudes de précession de tous les spins d’une
cellule unitaire de la zone perturbée considérée.

De maniere similaire, on écrit les équations de mouvement de précession des spins des sites
irréductibles (a), (b), (c), (d),(e) et (f), indiqués sur la figure (3.2b) ainsi que ceux de la zone
de raccordement, pour la deuxieme forme de surface en présence de la marche atomique.

La dimension de la matrice dynamique de la deuxi¢me surface est : dim[M;] = 10 x 14.

II1.2. Matrice de raccordement
En suivant une démarche identique a celle du chapitre 3, un spin appartenant a la
région de raccordement du systeme de surface, peut étre décrit par les amplitudes de

précessions des vecteurs de spins, a I’aide de la relation suivante

Ue (e, my,m,) = 57227 P(a, D) R (4.2)
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Dans cette équation, la parametre a représente 1’'une des trois directions cartésiennes et P(a,i),
sont les poids pondérés associés aux différents modes de magnons. Ils sont déterminés par la
diagonalisation de la matrice dynamique de la zone parfaite (noté D auparavant).

Les composantes du vecteur |u) contiennent toutes les amplitudes de précessions des vecteurs
de spins appartenant a la maile élémentaire de la zone considérée précédemment (voir Figs.
(3.2a) et (3.2b)). Ce vecteur peut se décomposer en deux parties : la premiere est notée par
|irr), constituée par les amplitudes de précessions des sites irréductibles formant la région de
la surface plane et la surface vicinale (marche). Quand a la seconde notée par |rac), elle est

formée des amplitudes de précessions associées aux sites raccordés, ceci pour la base |R).

Ainsion écrit:  |u) = (Iir”) (4.3)

|rac)

e Pour la surface plane :
dimlirr) = (6 x 1)
dim|rac) = (4 x 1)

e Pour la surface vicinale :
dimlirr) = (8x 1)
dim|rac) = (6x1).

De sorte que la matrice de raccordement My des spins peut se mettre sous la forme suivante :

Iy O
0= () = |0 & () = e () @
2

Ou 1; est une matrice identité, sa taille dépend du nombre de spins dits sites irréductibles. Les
notations R;, R, sont des sous-matrices qui dépendent du nombre de modes propageants dans
le systeme parfait.

En tenant compte des dimensions des matrices, on peut réécrire le systeme d’équations (4.1)
de la maniere suivante

[Mq(6x10)] . [Mp(10x6)] (7)) = 0) 4.5)

Le produit des deux matrices M, et Mg donne la dimension de la matrice dynamique D;
e Pour la surface plane, la dimension de la matrice dynamique est : dim(D,) = (6x10).

e Pour la surface vicinale, la dimension de la matrice dynamique est: dim(D;) = (10x14).
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Les résultats numériques de nos simulations sont donnés dans les Figs.(4.3)-(4.5) pour la
surface plane et les Figs.(4.6)-(4.8) pour la surface vicinale, ou les états localisés de spins sont

présentés pour les trois possibilités d'interactions magnétiques dans le domaine de surface.

IV) Etats localisés de spins dans les monoxydes semi-infinis suivant la direction [011]

IV.1) Etats localisés de spins engendrés par la surface plane du monoxyde MO

Fig.(4.3) : Courbes des états énergétiques localisés de spins a la limite de la surface plane
d'un réseau de monoxyde MO, la direction d’excitation étant [011].
Les énergies en volume sont représentées en rouge, tandis que les symboles
circulaires représentent les modes de magnons de surface localisés.
Les résultats sont donnés pour les interactions de spins adoucissant.
Les interactions de spins d'échange et de super-échange dans la zone perturbée sont
prises plus petites d'environ 20% que celles de la structure de monoxyde parfaite.
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r X S Y r

Fig.(4.4) : Mémes résultats que sur la figure (4.3) pour les interactions de spins homogenes.
Dans ce cas, les interactions sont prises partout comparables, zones parfaites et zones perturbées.

140

r X S Y r

Fig. (4.5) : Mémes résultats que sur la figure (4.3), pour les interactions
de spins de durcissement. Cette situation correspond au cas
ou les interactions dans le domaine perturbé sont prises
supérieures d'environ 20% a celles de la structure parfaite de
monoxyde antiferromagnétique.
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IV.2) Etats localisés de spins engendrés par la surface vicinale dans le monoxyde MO

(en présence de la marche)

140 . .

T X S Y r

Fig.(4.6) : Spectres théoriques de magnons localisés a surface de la structure de monoxyde MO,
obtenus pour une possibilité¢ de 1’adoucissement du couplage des spins a la surface. La direction
d’excitation est [011]. Les modes théoriques de précession des spins en volume sont tracés par la zone
ombrée. Les constantes de couplage au niveau des couches de la surface sont 20% inférieures a celles
du volume parfait.

Fig.(4.7) : Identique a la Fig.(4.6) mais avec I’homogénéité des interactions entre les sites de spins a
la surface. Les constantes de couplage au niveau des couches de surface sont comparables a celles du
monoxyde parfait.
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r X S Y r

Fig. (4.8) : Identique a la Fig.(4.6), mais avec le durcissement des interactions entre les sites de spins
a la surface. Les constantes de couplage au niveau des couches de la surface sont 20% plus élevées
que celles de la zone parfaite.

V. Les densités magnoniques locales (LMDOS) suivant la direction [011]
V.1. LMDOS des sites irréductibles de la surface plane

L — A — 1
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Fig.(4.9) : Les courbes des magnons indiquent les densités locales des sites de spins (LMDOS) en
fonction de la fréquence de diffusion Q et les paramétres d’interaction a la surface. La direction
d’excitation est [011]. Les LMDOS sont données pour les sites irréductibles de spins (a), (b), (c) et (d)
qui constituent la zone de surface. Ils sont exprimés en unités arbitraires. Les constantes de couplage a
la surface sont 20% inférieures a celles de la zone parfaite.
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Fig.(4.10) : Identique a la figure (4.9). Les constantes de couplage des
spins a la surface sont prises homogenes entre les différents sites.
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Fig.(4.11) : Identique & la figure (4.9). Les constantes de couplage au niveau
des couches de la surface sont 20% plus élevées que les constantes du monoxyde parfait.

90



Chapitre IV Dynamique des surfaces des monoxydes semi-infinis suivant la direction [011]

V.2. LMDOS des sites irréductibles de la surface vicinale
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Fig. (4.12) : Les courbes des magnons indiquent les densités locales des sites de spins (LMDOS) en
fonction de la fréquence de diffusion Q et des paramétres d’interaction a la surface. La direction
d’excitation est [011]. Les LMDOS sont données pour les sites irréductibles de spins (a), (b), (c), (d),
(e) et (f) qui forment la zone de la marche atomique. Ils sont exprimés en unités arbitraires. Les
constantes de couplage a la surface sont 20% inférieures a celles de la zone parfaite.
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Fig. (4.13) : Identique a la figure (4.12). Les constantes de couplage des spins
a la surface sont prises homogenes entre les différents sites.
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Fig. (4.14) : Identique a la figure (4.12). Les constantes de couplage des spins au niveau des couches
de la surface sont 20% plus élevées que les constantes du monoxyde parfait.

VI. Discussion et interprétation des résultats
Les états localisés de spins

Les états énergétiques de spins localisés sont représentés sur les figures (4.3), (4.4) et
(4.5) pour la surface plane, et sur les figures (4.6), (4.7) et (4.8) pour la surface vicinale
(marche atomique) d'un réseau de monoxyde MO, suivant la direction d’excitation [O11].
Dans les deux cas, les courbes sont tracées pour les mémes constantes de couplage entre sites
de spins (de I’adoucissement au durcissement) cités dans le chapitre 3. Les états localisés
générés par les surfaces des monoxydes perturbées (structures semi-infinies) sont représentés
par des branches en noir. Et les états du volume (monoxyde 3D parfait) sont représentés en
bande continue (rouge pour la surface plane et en bleu pour la surface vicinale). On constate
que les branches des états localisés de spins se décalent vers les hautes fréquences, le long des
directions de haut symétrie I'X, XS, SY et YT avec le durcissement des intégrales d’échange et

de superéchange au niveau de la surface.

Dans le cas d’adoucissement des constantes d’échange et super-échange au niveau de
la surface plane, on remarque ’apparition de trois états localisés de surface suivant la
direction T'X et YT au dessous de la bande de volume qui sont moins énergétiques, par contre,

suivant la direction XS et SY, on constate que tous les états localisés de surface se trouve a
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I’intérieur de la bande de volume. Ces modes correspondent aux modes de surface de
Rayleigh et les modes de surface microscopique. La méme remarque est a faire pour la
surface vicinale sauf que le nombre d’état localisés augmente. Ceci est dii a la forme
géométrique de la surface vicinale.

Dans le cas de I’homogénéité, on remarque que les branches des états localisés de
surface se décalent vers les hautes fréquences, le long du chemin de la direction haute
symétrie avec I’apparition de deux modes de surface les modes de Rayleigh et les modes
microscopiques. Avec le durcissement des intégrales d’échange et de super-échange au niveau
de la surface, nous remarquons I’apparition de deux branches au-dessus de la bande du
volume qui sont plus énergétiques que celle des magnons de volume. Nous distinguons la
présence de trois types de modes magnons localisés en surface : les modes de Rayleigh, les
modes de Fuchs et les modes de surface microscopiques.

Nos résultats numériques ont mis en évidence I’apparition de nouveaux états de
magnons qui sont localisés au voisinage de la surface plane et la surface vicinale. Notons bien
que le nombre et le type de branches des états localisés qui apparaissent, dépendent fortement
des différents parametres physiques qui interviennent dans le calcul des équations du
mouvement de précession des spins. Ainsi nous avons montré que pour un rapport de spins 4
inférieur a 1, nous avons des branches acoustiques caractérisées par des grandes valeurs
d’énergie. Par contre, pour des valeurs de A supérieures a 1, nous avons des branches

optiques, caractérisées par de faibles valeurs d’énergie.

On remarque aussi que le nombre de branches localisées augmente dans le cas de la
surface vicinale par rapport a la surface plane. Ceci est attendue puisque les deux terrasses
situées de par et d’autre de la contre marche engendrent plus d’états localisés et plus
d’interactions a causes des réflexions multiples et la brisure de symétrie. Le méme constat est

a faire avec la direction [001].

Les densités d’états magnoniques

Les spectres des densités d’états magnoniques sont exprimés en unités arbitraires, en fonction
de la fréquence normalisée Q dans la premiére zone de Brillouin irréductible, et ce suivant les
directions de hautes symétries. Ils sont représentés sur les figures (4.9), (4.10) et (4.11) pour
les sites irréductibles (a), (b), (c) et (d) de la surface plane, et sur les figures (4.12), (4.13) et
(4.14) pour les sites irréductibles (a), (b), (c), (d), (e) et (f) de la surface vicinale. Ils sont

définis pour les mé€mes constantes de couplage entre sites de spins définis précédemment au
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chapitre 3. Ces densités d’états localisés sont le résultat de la somme des carrées des
amplitudes des mouvements de précession de spins des sites irréductibles appartenant a la

zone perturbée.

Pour chaque configuration, nous avons analysé les trois possibilités du choix de
I’environnement magnétique dans le domaine propre de la région perturbée par rapport a la
valeur de I’intégrale d’échange de monoxyde parfaite MO.

Dans le cas d’adoucissement des constantes d’échanges et de superéchange au niveau de la
surface plane et vicinale, les spectres magnétiques montrent plusieurs pics d’oscillations qui
s’étalent sur une plage de fréquence [0, 133], qui sont les limites correspondant au continuum.
Nous remarquons que les pics ont des hauteurs et des largeurs qui dépendent fortement des

parametres du systeme.

Dans le cas d’homogénéité, nous observons plusieurs pics d’oscillations de différentes tailles
et largeurs. Ces derniers se déplacent légerement vers les hautes fréquences avec le
durcissement.

Les mémes observations sont aussi valables dans le cas de durcissement, les spectres LMDOS
sont sensibles aussi aux changements de couplage magnétique sur la zone de surface plane et
surface vicinale.

Les pics apparaissent a des énergies bien déterminées. Certains d’entre eux, sont associées
aux différents états de magnons localis€s qui sont générés au voisinage des surfaces
considérées. Tandis que d’autres, sont des pics de résonances, dus a des interactions du type
Fano [18-19]. Ces derniers sont une signature d’un couplage interférentiel entre des modes

propageants et les modes discrets créés par la présence de la surface.

D’une maniere générale, nous remarquons que les densités d’états de précession de spins dans

la surface plane et vicinale se décalent vers les énergies les plus élevées.

Le résultat le plus remarquable c’est I’apparitions d’un nombre de pics de résonnances pour
les sites irréductibles (a) et (b) qui sont excités tout d’abord, a de tres basses fréquences, par
rapport aux autres sites, qui se situent sur le plan qui assure le passage a la couche ci-dessous.
Ces derniers se décalent vers les hautes fréquences aves Le durcissement des constantes
d’échanges et superéchanges au niveau de la surface plane et vicinale, suivant la direction

[011].
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VII. Conclusion du chapitre IV

Dans ce chapitre, nous avons tenté de mettre I’accent sur le réle important de la
direction cristallographique et I’influence de la forme géométrique sur le mouvement de
précession des ondes de spins sur quelques spectres magnétiques. Nous avons montré que leur
présence dans la structure de monoxyde de type MO a couplage antiferromagnétique a un

effet remarquable sur le comportement des ondes de spins.

Nous avons déterminé les matrices dynamiques des systemes perturbés, et aussi tracé
les états localisés au niveau de la surface plane et vicinale pour trois cas différents du choix de
I’environnement magnétique dans le domaine propre de la région perturbée par rapport a la
valeur de I’intégrale d’échange et super échange de la structure monoxyde parfaite. Le
nombre de branches localisées augmente dans le cas de la surface vicinale par rapport a la
surface plane. Ceci est attendue puisque, les deux terrasses situées de part et d’autre de la
contre marche engendrent plus d’états localisés et plus d’interactions a causes des réflexions

multiples et la brisure de symétrie.
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Conclusion générale

Conclusion générale

Les matériaux magnétiques de type oxydes restent toujours un sujet ouvert et d’actualité,
en raison des potentialités d’application, la particularité des propriétés magnétiques et le
comportement des excitations élémentaires. La magnonique associée au transport électronique
dans ces milieux, est a la base de plusieurs applications industrielles telles que la téléphonie
mobile, les té€tes des enregistreurs et les capteurs magnétique, etc. A titre d’exemple, la
plupart des monoxydes de premicre série possédent d’excellentes propriétés pour des
applications hyperfréquences ciblées (dans la gamme de fréquence du MHz au GHz). De plus,
les avancées enregistrées dans le domaine de la spintronique, ont motivé le développement de
plusieurs approches théoriques et des méthodes de simulations permettant de comprendre le
comportement des ondes de spin dans les semi-conducteurs de type monoxydes de premiere
série a couplage antiferromagnétique.

Aujourd’hui, il est bien établi que les surfaces réelles ne sont pas parfaitement planes, mais
sont, en général, légerement désalignées par rapport a une direction cristallographique
principale et par conséquent, elles sont formées d’une succession de terrasses séparées par des
marches. Pour tenir compte de cette réalité, nous avons examiné deux formes de surface du
monoxyde : la surface plane et la surface vicinale. L objectif est de relever 'impact d’une
marche atomique sur la dynamique des spins et de comparer ses spectres magnoniques a ceux
d’une surface plane et de noter les effets négliges.

La démarche consiste a développer une approche théorique et numérique pour prendre en
considération I’étude de ces surfaces réelles d’une part. D'autre part, essayer de faire une
étude plus approfondie, en introduisant les effets liés au couplage spin-orbite et tenir compte
de Dinfluence de 1’échange et super-échange sur le transport magnonique. Cette derniere
reste un probleme mal compris en dépit de l'extrapolation des modeles simples qui arrivent
actuellement a expliquer la magnonique de fagcon satisfaisante a basse température.
Cependant, ils s'averent incapables d'expliquer de maniere cohérente la dépendance en
température.

Comme les amplitudes de précession des spins sont fortement dépendantes de la direction
cristallographique, nous avons étudié la dynamique des monoxydes dans deux directions
différentes. Notre étude théorique est basée essentiellement sur un hamiltonien d’Heisenberg
associé a la méthode dite de raccordement. Les simulations numériques sont menées a 1’aide
de programmes élaborés par nous méme, ce qui nous a permis d’illustrer quelques aspects

fondamentaux qui régissent le comportement magnétique et la dynamique de spins.
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Il est a signaler que les simulations numériques sont considérées comme des méthodes
puissantes d’expérimentation virtuelle permettant la détermination des parameétres physiques
pertinents. Elles sont a 1’origine d’informations d’une importance majeure dans 1’¢laboration
de modeles théoriques qui conduisent a la compréhension des phénomenes magnétiques. A
leurs tours, les modeles théoriques prédictifs sont d’un tres grand intérét lorsqu’il s’agira, a
partir d’un prototype, de développer toute une nouvelle gamme de dispositifs sans avoir

recours a de longues années de recherches expérimentales.

Le contenu de la these décrit deux parties distinctes :

i) Dans la premiére, nous nous sommes intéressés a 1’influence de la forme géométrique de la
surface d’un monoxyde de type MO (surface plane et surface vicinale) et I’impact de
I’environnement magnétique sur la dispersion des magnons dans la direction
cristallographique [001].

ii) Dans la deuxieme partie, nous avons repris la théorie traitant des ondes de spins dans une
autre direction d’excitation, il s’agit de la direction [011]. Cette partie a permis de mettre en
¢vidence I’influence des directions d’excitation sur la propagation des ondes de spins dans les
monoxydes étudiés de forme MO.

Dans chacune des parties, nous avons pu modéliser les structures monoxydes de type MO
par un modele théorique capable de déterminer les propri€tés des spectres magnétiques en
tenant compte des parametres d’échange et super-échange. En particulier, nous avons calculé
les états de spins localisés et les densités d’états magnoniques locales (LMDOS) pour les deux
surfaces, plane et vicinale, cela pour trois probabilités des parametres de couplage dans la
zone nano-structurée. Pour I’évaluation des LMDOS décrivant I'état du systeme, un
algorithme numérique basé sur la méthode de raccordement et les fonctions de Green, a été
concu et ce dans le but de permettre d’augmenter l'efficacité du calcul. Nous rappelons que les
monoxydes de premiere série peuvent étre considérés comme étant des systemes a deux sous-
réseaux. Dans le systeme global, la moitié des spins est en couplage ferromagnétique et
I’autre moitié est en interaction antiferromagnétique. Nos résultats sont représentés selon les

directions de haute symétrie.

La dynamique des monoxydes semi-infinis est explorée en utilisant la méthode dite de
raccordement. Cette technique a permis d'établir une cartographie complete de 1'évanescence
de I’onde de spins. Le calcul numérique a révélé la présence de modes localisés de spins, dus

a la brisure de symétrie. Ces derniers dépendent fortement des parametres caractérisant le
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systtme sous étude. Les deux formes de surface et les directions cristallographiques
examinées ont laissé des empreintes distinctives sur les spectres magnoniques. Ces dernieres
peuvent alors nous renseigner sur la nature de la surface et les angles d’incidence des ondes
de spins et notamment sur le sens de propagation dans les structures monoxydes
antiferromagnétiques a deux sous-réseaux de spins.

Les interférences entre les états localisés de spins et les magnons incidents donnent lieu aux
résonances de type Fano. De plus, nos résultats ont démontré une grande influence et un rdle
capital pour la cristallisation sur la dynamique des surfaces des monoxydes MO.

En présence de la marche atomique, 1’allure des courbes des états localisés de spins est tres
sensible aux variations des interactions entre sites de spins a la surface. Ces variations font
déplacer les états énergétiques des modes de précession des spins vers les fréquences plus
élevées. Ceci permet de conclure que nous pouvons obtenir des systemes plus énergétiques, a
la méme température, en changeant uniquement la direction d’excitation. En d’autres termes,
I’introduction d’une marche change completement les marges et les limites des intervalles de

propagation ainsi que les fréquences d’excitation de chaque mode.

Notre perspective d’investigation des plus intéressantes est 1’étude de I’influence de
I’anisotropie et le couplage magnons-phonons dans les monoxydes complexes a épaisseur

finie (structures lamellaires).
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Résumé
La plupart des systemes fonctionnels en électronique de spin (capteurs et mémoires) reposent
sur des hétérostructures comportant des couches ferromagnétiques. Pour améliorer leurs
performances et permettre de nouvelles applications, des dispositifs fondés sur des semi-
conducteurs a base d’oxydes antiferromagnétiques ont été développés.
Les monoxydes se sont révélés comme étant des matériaux capables d’expliquer la relation
entre le transport électronique et les spectres magnétiques. Il est a noter que des avancées
théoriques sont nécessaires pour tenir compte de tous les phénomenes observés dans ces
nouveaux systemes magnétiques.
Dans ce travail on se propose de réaliser une étude théorique sur les excitations de spin dans
les monoxydes de métaux de transition de la premiere série qui adoptent une structure de type
NaCl. Ces monoxydes sont presque toujours non-stcechiométriques, et cette
nonstoechiométrie est considérée comme des inhomogénéités qui sont capables de modifier
les propriétés physiques. En outre, ces monoxydes sont presque tous semi-conducteurs,
excepté quelques uns qui sont conducteurs, contrairement aux monoxydes des métaux
classiques.
Le mouvement et [D’amplitude de précession des spins dans les monoxydes
antiferromagnétiques sont examinés en volume et en surfaces (plane et en présence de
marche) en utilisant la méthode dite de raccordement. Les spectres magnétiques sont
déterminés et discutés en fonction des différents parametres caractérisant les structures sous-
étude. Nous déterminons numériquement les états localisés de spins, les densités d’états
locales (LMDOS) magnoniques en présence des deux types de surfaces examinées. Nous
signalons que I’interaction entre les états localisés de spins et les modes du continuum font
apparaitre dans les spectres magnétiques plusieurs oscillations, certaines d’entre elles sont de
type Fano.

Mots-clés : Monoxydes antiferromagnétiques, Ondes de spin ; Méthode de raccordement ;
Spectres magnétiques

Abstract
Most of the functional systems in spintronics (sensors and memories) contain heterostructures made of
ferromagnetic layers. To improve their performance and allow new applications, devices based on
semiconductors based on antiferromagnetic oxides have been developed.
Monoxides have been shown to be materials capable of explaining the relationship between electron
transport and magnetic spectra. It should be noted that theoretical advances are necessary to take into
account all the phenomena observed in these new magnetic systems.
In this work, we propose a theoretical study on the spin excitations in the transition metal
monoxides of the first series which adopt a structure of the NaCl type. These monoxides are
almost always non-stoichiometric, and this nonstoichiometry is considered to be
inhomogeneities which are capable of altering physical properties. In addition, almost all of
these monoxides are semiconductors except a few which are conductive, unlike the
monoxides of conventional metals.
The motion and amplitude of spin precession in antiferromagnetic monoxides are examined in
the bulk and at the surface (plane and stepped) using the matching method. The magnetic
spectra are determined and discussed according to the different parameters characterizing the
structures under study. We numerically determine the localized spin states, the magnonic
local densities of states (LMDOS) in the presence of the two types of surfaces examined. We
point out that the interaction between the localized spin states and the modes of the continuum
causes several oscillations to appear in the magnetic spectra, some of them are identified as
Fano type.

Keywords: Antiferromagnetic monoxides, Spin waves; Matching method, Magnetic spectra.



