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Résumé

EPUIS le début du XX siecle, la thématique de transport a concentré l'attention
D de nombreux chercheurs. L’objectif étant alors d’identifier et de comprendre les
différentes sources de diffusions prenant part a la résistivité de la matiere. Les deux
premieres sources diffusives mises en évidence ont été les phonons dépendant de la
température, et les défauts du réseau cristallin. Dans les années 1950, 1’étude des se-
miconducteurs a fait émerger une troisieme source de diffusion, la diffusion magnétique.
Deés la mise en évidence du role joué par le magnétisme sur la résistivité de certains
matériaux, il a rapidement été établi que la résistivité magnétique R est tributaire de
la stabilité de l'ordre magnétique du réseau. A basse température T, la diffusion des
électrons s’opere par le biais des ondes de spins. A haute température, R est propor-
tionnelle aux corrélations spin-spin. Cependant, les mécanismes de diffusion ayant lieu
au voisinage de la température de transition ordre/désordre magnétique restent encore
mal comprise. L’objectif de cette these a consisté a étudier ce probleme a ’aide d’une
approche nouvelle basée sur la simulation Monte Carlo. En effet, les théories existantes
sont toutes construites avec des hypotheses sur les mécanismes a 1’origine du compor-
tement de résistance tels que : fonction corrélation spin-spin, longueur de localisation.
Elles utilisent beaucoup d’approximations au cours du calcul telles que théorie du champ
moyen, approximation du temps de relaxation, la portée des fonctions de corrélation. Les
principaux handicaps de ces théories sont de n’étre valables que pour certaines gammes
de températures, et d’étre tributaires du type de magnétisme porté par les réseaux cris-
tallins. Notre approche offre quant a elle une procédure unifiée concernant 1’étude des
résistivités magnétiques fonction de la température. Cette méthode peut s’appliquer a
tout type de matériaux, tout ordre magnétique (ferromagnétique, antiferromagnétique,
ferrimagnétique, verre de spin, ...), tout type de modele de spins (Ising, Heisenberg, XY,
...), enfin tout type de réseau cristallin. Seule la connaissance du Hamiltonien permet de
faire la simulation, et de reproduire des mesures expérimentales avec la possibilité d’une
comparaison quantitative.

Dans un premier temps, nous traitons de structures ferromagnétiques [67] et in-

terprétons les différents mécanismes de diffusion en fonction de la température. Nous
étendons ensuite 1étude aux systemes antiferromagnétiques, frustrés et non-frustrés. Ces
systemes n’ont fait l'objet que de peu d’études. Dans le cas des systemes antiferro-
magnétiques non-frustrés, nous sommes en mesure de contredire une prédiction théorique
faite par Haas en 1968, concernant la forme de la résistance magnétique a la transition de
phase [68]. Des lors, nous nous consacrerons a ’étude des mécanismes de transport dans
des systemes antiferromagnétiques frustrés. Ces travaux ont permis de mettre en évidence
des comportements nouveaux des transitions de phases des résistances magnétiques : nous
montrons que ces résistances subissent une transition du premier ordre [50], mais qu’il
est également possible par le controle d’un parametre du modele, de choisir le sens de la
transition : des hautes résistances vers les basses résistances ou inversement [66].
Pour finir, nous confrontons nos résultats de simulations avec des mesures expérimentales
en réalisant une étude de transport sur un matériau semiconducteur antiferromagnétique :
MnTe. Il résulte de cette étude un bon accord entre nos résultats de simulations et les
mesures expérimentales [1].
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I Introduction

ES la mise en évidence de l'existence de I’électron par J. J. Thomson, la question
de savoir ”comment les électrons se propagent a travers la matiere” va
cristalliser I’attention de la communauté scientifique. P. Drude en 1905 est le premier a
formuler, a travers la constante du temps de relaxation, une théorie capable d’expliquer
une partie des résultats expérimentaux sans pour autant révéler 'origine de la diffusion
des porteurs dans la matiere. Plusieurs décennies de recherche permettent d’élaborer de
multiples théories ayant pour but de révéler les mécanismes de diffusion électronique, et
de rendre compte des comportements des résistances électriques des matériaux conduc-
teurs.
Une premiere origine au comportement de la résistance est due aux phonons qui sont
des excitations collectives des atomes du réseau cristallin. Les phonons sont dominants
a haute température, et représentent une source de diffusion électronique. La seconde
source identifiée aura pour origine les imperfections du réseau, ce que 'on appelle les
défauts cristallins, qui ont une contribution dominante a tres basse température : impu-
retés, lacunes, dislocations, joints de grains, etc... On présente en figure 1 des courbes de
résistance pour plusieurs échantillons de cuivre, or, aluminium, etc... en fonction de la
température. On note sur ces courbes deux régimes caractéristiques de résistance liés aux
phonons. La résistance suit une loi en R o< T° au-desssous de la température de Debye
Op (température au-dessous de laquelle tous les modes de phonons ne sont pas activés),
et R o< T au-dessus de ©Op.

Les théories concernant 1’évolution de la résistance en fonction de la température

induite par les phonons et les impuretés expliquent bien les comportements observés
expérimentallement dans les solides conducteurs non-magnétiques. Les conducteurs magn-
étiques présentent également une résistance dépendante des phonons et des impuretés,
elle est cependant dominée par une troisieme source de diffusion d’origine magnétique
surtout autour d’une température dite ”critique” 7. marquant la transition entre les
configurations magnétiques ordonnées du réseau (ferromagnétique, antiferromagnétique,
ferrimagnétique, etc...) a T' < T, et désordonnées (paramagnétiques) a 7' > T,. Par ana-
logie avec les phonons, le désordre spatial introduit par 1’énergie thermique dans le réseau,
se traduit pour le magnétisme par le désordre des moments magnétiques (ou a un facteur
pres "les spins”), qui occupent les sites du réseau cristallin. De la méme maniére, des
impuretés magnétiques peuvent étre présentes dans le réseau et contribuer a la diffusion
des porteurs.
Un exemple tres connu sur les effets des impuretés magnétiques est 'effet Kondo : dans
les métaux, le spin de I'impureté attire un spin d’un électron de conduction pour former
une paire antiferromagnétique. Le couplage de cette paire, faible a haute température, est
tres forte a tres basse température. Ce fort couplage induit une divergence de la résistivité
lorsque T' — 0 selon la formule pgonao(T) = C'ln (%), ou C' et u sont des constantes.
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FI1GURE 1 — Courbes de résistivités normalisées par la résistivité a la température de
Debye pour différents échantillons métalliques, en fonction de la température normalisée
par la température de Debye. Courbe tirée du livre de Mizutani et al. [79].

Les comportements des résistances des matériaux magnétiques sont bien plus com-
plexes, et présentent plusieurs comportements différents d’'un matériau a un autre, comme
on le verra avec les métaux magnétiques, les semiconducteurs magnétiques, les semicon-
ducteurs dilués, etc... Ces matériaux peuvent présenter un ordre ferromagnétique, anti-
ferromagnétique, ferrimagnétique ou encore un désordre gelé magnétique comme c’est le
cas des verres de spins par exemple.

A trés basse température, la résistance due a la diffusion des électrons par les ondes de
spin suivent une loi en 7% dans les matériaux ferromagnétiques (notons que dans un li-
quide de Fermi la résistance suit également une loi en 72). A plus haute température le
comportement de la résistance reste une question ouverte. Par exmeple, les semiconduc-
teurs magnétiques présentent dans la tres grande majorité des cas un pic de résistance
a la température de transition (cf. figure 2.D). Un autre exemple concerne les métaux
magnétiques qui peuvent présenter deux types de comportements, avec ou sans pic a 7,
(cf. figures 2.A,B,C). Dans le cas des métaux magnétiques ne présentant pas de pic, on
caractérise souvent 1’évolution de résistance par sa dérivée par rapport a la température,
qui elle présente un pic a 7T,. Les semiconducteurs dilués présentent quant a eux un pic
infini de résistance a T,. Face a cette diversité de comportements de résistance, de nom-
breuses théories ont tenté de caractériser ces formes de résistance ainsi que les mécanismes
de diffusion induits par le magnétisme de ces structures. Comme nous allons le constater,
il n’existe pas de théorie capable de traiter ’ensemble des systémes étudiés
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expérimentalement, chaque théorie suppose un mécanisme a priori pour expliquer le
comportement de résistance d’un matériau donné. Cependant chaque mécanisme supposé
requiert I'utilisation d’'une méthode théorique et des approximations appropriées. Autre-
ment dit, chaque théorie traite un cas particulier de matériau. Les principaux handicaps de
ces théories sont donc de n’étre applicables que sur une petite gamme de températures (les
ondes de spin par exemple), pour une structure cristalline et un type matériau donné. Ces
approximations sont susceptibles de conduire a des prédiction erronées. Nous étudions
pour notre part le probleme par une approche numérique basée sur la simu-
lation Monte Carlo. Pour appliquer cette méthode, il faut définir un Hamiltoninen,
somme des interactions entre les différents objets du systeme (atomes et électrons de
conduction). A I'aide d’une dynamique stochastique qui nous permet de ne rien supposer
du comportement de la résistance préalablement au calcul. Avec le Hamiltonien défini,
le systeme évolue par lui-méme au cours de la simulation. Cette démarche nous a permis
d’observer des formes de résistance en bon accord avec les expérimentations, et d’extraire
des simulations les mécanismes de diffusion sur une large gamme de températures. Avant
de faire état d’une synthese succincte des différentes théories construites depuis la moitié
du XX siecle, mentionnons que 1’étude des semiconducteurs est de nos jour plus ou moins
délaissée au profit des systemes dilués, ou de systemes artificiels, par exemple les multi-
couches magnétiques. Nous ne traiterons pas des systemes dilués dans un premier temps,
car nous souhaitons dans le cadre de ce travail élaborer un modele numérique pérein, qui
sera ultérieurement capable de prendre en compte les métaux magnétiques et les systemes
dilués. Dans le cadre de ce document, nos simulations ne traiteront unique-
ment que de semiconducteurs déja largement caractérisés expérimentalement.

Les premieres théories visant a comprendre l'origine de "I’anomalie” de résistance
datent des années 1950. Les premiers travaux se concentrent sur les métaux magnétiques.
Assez rapidement Kasuya [53][54] identifie que I'ordre magnétique du réseau et la résistance
d’un métal magnétique sont reliés par 'intermédiaire des interactions qu’entretiennent les
spins des porteurs avec les spins des ions du réseau. Mais la théorie qui va initier toutes
les autres, est donnée par De Gennes et Friedel [24]. Afin de relier 'ordre magnétique
du réseau a la diffusion des porteurs, les auteurs vont utiliser la fonction de corrélation
des spins du réseau comme probabilité de diffusion. Cette idée hélas ne permet pas de
rendre compte de ’ensemble des comportements des résistances magnétiques observées
expérimentalement, et méme ne s’applique pas aux métaux magnétiques, ni aux matériaux
antiferromagnétiques. Nonobstant 1'idée de De Gennes et Friedel va permettre de rendre
compte d’un certain nombre de mécanismes, et d’ouvrir la voie aux théories qui suivront.

Si depuis les années 1950 des zones d’ombre subsistent encore dans la compréhension
des mécanismes de transport a l'origine de I'apparition (ou non) d’un pic de résistance,
les recherches menées sur les matériaux magnétiques ont malgré tout permis d’en tirer
un large parti, et d’aboutir a la mise en ceuvre de dispositifs de mesures, de stockages de
I'information, ou encore 'avenement de I'informatique grand publique. En effet, il y a une
vingtaine d’années, a une période dans laquelle la thématique de transport était en perte
de vitesse, A. Fert et al. [36] et P. Grunberg [45], menerent des travaux sur des structures
magnétiques artificielles. Les résultats de leurs recherches déboucherent sur la découverte
de la magnéto-résistance géante (GMR). Motivée par les applications industrielles [12],
la problématique de transport de spin revient dans le champ de recherche comme l'une
des thématiques du moment [108][10][44][81][75][19].
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FIGURE 2 — A-B-C' : courbes de résistances en fonction de la température pour les métaux
magnétiques purs de gadolinium (A), dysprosium (B), erbium (C). Ces courbes sont
tirées de larticle de S. Legvold [59], les insets sont des grocissements réalisés autour
de la température critique. D : courbe de résistance d’un semiconducteur magnétique
Lay_,Ca,MnQOs, tirée de l'article de J. J. Neumeier et al. [86].

Il est nécessaire aujourd’hui afin d’optimiser les dispositifs existants de réaliser une
étude rigoureuse du transport électronique dans des structures magnétiques en multi-
couches, et cette étude requiert au préalable une vision claire des mécanismes de diffu-
sion électronique inhérente aux différents comportements de résistivité dans les différents
matériaux magnétiques, notamment les semiconducteurs, largement utilisés dans la concep-
tion de ces dispositifs. Face aux difficultés théoriques auxquels se heurtent actuellement
les recherches sur le sujet, 'utilisation des méthodes numériques devient tout-a-fait per-
tinente afin d’étendre notre connaissance sur le sujet. Parmi les méthodes les plus per-
formantes figurent celles de Monte Carlo qui permettent une étude des propriétés de
transport dans une diversité de situation [5][82][89][114][128]. Les systemes hors équilibre
tres répandus en transport sont particulierement difficiles a simuler et doivent étre pris au
cas par cas. On entend par systemes hors équilibre les systemes non isolés, dont I’évolution
vers 1’équilibre est empéchée, les systemes régis par un temps de relaxation tres long par
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rapport au temps microscopique, et ’ensemble des systémes soumis a des phénomenes
irréversibles.

Contrairement a la physique statistique a 1’équilibre dans laquelle la distribution de Gibbs-
Boltzmann permet de caractériser la distribution des états, il n’existe pas de méthode
générale pour construire la distribution des états d’un systeme hors équilibre en régime
stationnaire. Pour cette raison, des méthodes d’exclusions ont vu le jour, et permettent
de modéliser un grand nombre de problémes (trafic routier, finance, etc...). En acceptant
de mettre de coté le principe de bilan détaillé, trop contraignant dans les systemes hors
équilibre, plusieurs auteurs font appel aux méthodes Monte Carlo standard. C’est par
exemple la démarche empruntée par Zakheim et al. [125] sur le transport électronique et
leffet du champ dans les nanostructures métalliques granulaires, ou encore celle de Yang
Gon Seo et al. [103] sur le transport diffusif dans les membranes de carbone nanoporeuses
par le biais de simulations Monte Carlo Métroplis.

Ce manuscrit est structuré de la facon suivante. Dans le chapitre 1 nous présentons les
différentes approches théoriques liées au transport, modeles classique et semi-classique,
et leurs limitations respectives jusqu’a l'introduction de 1’équation de Boltzmann. Le
chapitre 2 est consacré aux différentes idées qui ont permis 1’élaboration de théories vi-
sant a interpréter les causes de I’anomalie de résistance magnétique dans les matériaux
magnétiques. Dans ce chapitre nous réaliserons également une synthese des différents
comportements de résistance observés expérimentalement dans les métaux (métaux de
transitions et terres rares), ainsi que dans les semiconducteurs. Le chapitre 3 est consacré
a la description de notre modele de calcul. Nous décrirons 1’ensemble des interactions
dont nous tenons compte lors de nos simulations Monte Carlo, de la dynamique artifi-
cielle que suivent les spins itinérants lors d’une simulation, et de ’ensemble des procédures
de moyennes réalisées. Le chapitre 4 sera consacré en grande partie a I'interprétation des
différents comportements de la résistance en fonction des conditions initiales de simula-
tion. Nous décrirons la dynamique des porteurs pour différentes gammes de températures,
ainsi que les différents mécanismes de diffusion dans les structures magnétiques, pour
différentes épaisseurs, avec ou sans champ magnétique. Ce chapitre sera divisé en deux
parties : la premiere sera consacrée au transport dans les systemes ferromagnétiques, la
seconde dans les systemes antiferromagnétiques. Dans le chapitre suivant 5, nous intro-
duirons des unités a notre modele pour un cas concret. En effet une grande partie du do-
cument repose sur des résultats issus d’un modele fonction d’interactions adimensionnées.
Nous avons jugé utile d’introduire pour un semiconducteur composé de manganese et de
tellurium MnTe les données expérimentales dans le modele pour deux raisons, la premiere
de réaliser une étude ayant pour but la comparaison directe des résultats expérimentaux
avec nos résultats de simulation, et la deuxieme de nous permettre de justifier, par le calcul
de différentes grandeurs physiques, I’approche classique autour de laquelle est construit
notre modele. Nous verrons un bon accord entre expérimentations et simulations. Nous
poursuivrons notre étude du transport dans des systemes antiferromagnétiques frustrés,
dans lesquels les comportements de résistances sont tout a fait surprenants, chapitre 6.
Enfin, la derniere partie, chapitre 7, sera consacrée au transport dans des structures en
multicouches en configuration perpendiculaire (CPP).
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CHAPITRE

1
I Introduction a la résistance
électrique des matériaux

1.1 La théorie de Drude appliquée aux métaux

N 1900, Paul Drude motivé par la découverte de 1’électron faite trois années plus tot
E par Joseph John Thomson, focalise ses recherches sur la propagation de ces nou-
velles "particules” dans les métaux. Il s’inspire et adapte la théorie cinétique des gaz, en
considérant des porteurs de charges négatives (électrons) comme un gaz de spheres dures
classiques, auxquels on peut appliquer la théorie cinétique. En I’absence de champs, ces
particules se déplacent de facon isotrope a travers un réseau de charges positives, mas-
sives et immobiles. Enfin, les électrons interagissent avec le réseau par une succession de
collisions inélastiques sur les ions qui le composent.

Les hypotheses faites par Drude sont les suivantes :

— Entre deux collisions, l'interaction d’un électron avec les autres électrons, ainsi

qu’avec les ions est nulle. En 'absence de champ extérieur, les électrons ont un
mouvement rectiligne uniforme et isotrope. En présence d’'un champ extérieur, le
mouvement des électrons entre les collisions est déterminé par les équations de New-
ton.
Le fait de négliger les interactions électron-électron entre chaque collisions (approxi-
mation des électrons indépendants) est bon dans de nombreux cas. Cependant, le
fait de négliger l'interaction électron-ion (approximation des électrons libres) devra
étre abandonné si ’on veut expliquer les différents comportements de diffusions des
porteurs de charges d'un métal a un semiconducteur.

— Les collisions sont des événements instantannés qui ont lieu sur des particules ponc-
tuelles ayant pour effet de modifier brusquement la vitesse des électrons. Cette hy-
pothese revient a négliger les forces a longue portée entre les électrons et le réseau.

Bien que ce modele comporte de nombreuses limitations théoriques, il a ’avantage en
premiere approximation de pouvoir étre traité sans connaissance particuliere des mécanis-
mes de collisions. L'idée de Drude pour formaliser son modele est de définir une grandeur
caractéristique qui lui permettra d’établir une expression théorique de la conductivité.
Cette grandeur, c’est le temps de relaxation de 1’électron, c’est-a-dire le temps séparant
deux collisions successives d’'un électron avec les ions du réseau. Ainsi, la probabilité qu’un
électron subisse une collision durant un intervalle de temps compris entre tq et to+ dt est
définie par dt/T. Cette probabilité est indépendante de ¢y, de la position et de la vitesse
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de Iélectron. La vitesse est reliée a la température locale (de la région de l'espace ou la
collision a eu lieu).

A partir de la loi de Ohm et de I'expression du courant [33] :

j=0E=ne<¥> soit 0:$ (1.1)
avec j la densité de courant, o la conductivité électrique, n la densité de porteurs, e la
charge de I’électron, enfin < ¥ > la vitesse moyenne des électrons dans la direction du
champ électrique E. Quand E est nul, la distribution de vitesse des électrons est isotrope,
ainsi < v >= 0. En présence d’'un champ électrique E , les électrons sont uniformément
accélérés entre deux collisions par le biais de la force de Lorentz F = —e(E +7x B ), avec
Ble champ magnétique appliqué. Les collisions avec le réseau auront pour conséquence
de ralentir les électrons, et sera introduite dans le calcul sous la forme d’une force de
frottement visqueux : —g. A tout instant, chaque électron a donc une vitesse U qui

s’écrit :
—eﬁt
U(t, ) = U 1.2
(e, 7) Uo+< < ) (12)

e

ou 7y est la vitesse initiale de 1’électron a la suite d’une collision, ¢ le temps écoulé depuis
le dernier choc et m, la masse d’un électron. La vitesse moyenne est alors donnée par :

(0) = (th) + <_6Et> (1.3)

me
Comme (th) = 0 et (t) = 7, on obtient que () = _SET, on déduit ainsi expression du
courant électrique et de la conductivité :
2 —
- ne*E'T
= —ne(v) = 1.4
j (=" (14)
ne’r (1.5)
o = :
Me

Nous donnons dans le tableau 1.1 des grandeurs caractéristiques de la conductivité de
plusieurs métaux [33] :

1.1.1 Limitations classique/quantique de la théorie de Drude

Nous avons fait remarquer que la théorie de Drude repose sur plusieurs hypotheses,
aussi, concentrons-nous sur les limitations de cette théorie. Un exemple concret peut en
étre donné lorsque 'on tente d’expliquer la magnétorésistance par le modele de Drude.
En 1879, Hall cherche a comprendre ’altération de la résistivité des métaux soumis a un
champ magnétique. Son expérience consiste a appliquer un champ électrique F, le long
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TABLE 1.1 — Conductivités de plusieurs métaux

Métal | o [107Q " tm™!]

Na 2.34
Cu 6.45
Ag 6.6

Be 3.6

Mg 2.54
Al 4.0

Pb 0.52
Bi 0.093
Pt 1.02

de 'axe x d’'un échantillon, ainsi qu'un champ magnétique B,, le long de 'axe z. Les
composantes du courant ont alors pour expressions :

— GB)ZT‘; -

olB,| = ABTal 7 (1.6)
) BT

U|Ey| = - m + |Jy| (1-7)

L’application d’'un champ magnétique dans I’expérience de Hall, implique un régime tran-
sitoire pendant lequel 'effet du champ magnétique va induire un courant fy, qui disparait
a mesure que s’établit un champ électrique Ey. Dans le régime stationnaire, |jy| = 0.
Nous définissons la magnétorésistance tel que :

oB) = -1 (1)

Cette derniere expression indique que la magnétorésistance ne dépend pas du champ
magnétique B,, ce qui est en désaccord avec la réalité expérimentale. La seconde expres-
sion rend compte de la constante de Hall, qui ne dépend que de la densité d’électrons.

E 1
Ry = B 1 (1.9)
Jz X B, ne

Validité de ’approche classique de Drude

L’approximation qui consiste a appliquer un traitement classique a un probleme, n’est
valable que si la constante fondamentale A, caractéristique de la mécanique quantique, est
négligeable devant les grandeurs physiques de mémes dimensions associées au systeme.
Le traitement d’un systeme par le biais de la physique classique est soumis au respect du
principe d’incertitude de Heisenberg, a savoir :

5rop, < h (1.10)

Ainsi, si les incertitudes de positions et d’impulsions vérifient Eq. 1.10, la largeur de la
fonction d’onde est inappréciable a ’échelle du probleme et suit les lois de la mécanique
classique. On peut rendre compte de cette limite en utilisant la longueur d’onde de de
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Broglie, Eq. 1.11, et en la comparant au libre parcours moyen de transport des électrons
pour le cas de notre probleme, relation 1.12 :

h
- (1.11)
p

h (1.12)
Dans le cas d'un gaz d’électrons, le libre parcours moyen [ correspond a la distance

moyenne séparant les particules composant le gaz. L’utilisation du formalisme classique
doit donc satisfaire a la relation suivante :

pl > T (1.13)
A< (1.14)

Avec p la quantité de mouvement d’une particule.

La distance moyenne entre les particules du gaz est donnée par (V/N)'/3, avec V et N le
volume et le nombre de particules, la vitesse < v > est déduite de I'expression de 'énergie
cinétique : 1/2m < v >?~ kgT.

Application numérique dans le cas d’un gaz d’électrons

Pour I'hydrogene, la masse d’une molécule vaut deux fois celle du nucléon My, la
longueur d’onde de de Broglie 1.11 donne :
h

AN = ———— ~024 avecl~ 304 (1.15)
AMykgT

Dans le cas d’un gaz d’électrons, I'approximation faite par Drude fonctionne bien.

Application numérique dans le cas des électrons d’un métal

Dans le cas d'un gaz d’électrons dans un métal, cette équation se généralise sous la
forme suivante [28] :

Ty (1.16)

/AN T

ou My et m, représentent respectivement la masse d’un nucléon et la masse d’un électron.
L’approximation classique n’est alors valable que si A < [, I'idée de Drude impose une
distance inter particulaire soit un libre parcours moyen de 'ordre du parametre de maille.
Dans le cas du cuivre, ce paramétre de maille est de : ac,, = 3.6A4. Dans ce cas, on constate
que la théorie de Drude ne peut étre utilisée dans une étude de transport sur réseau.

Autres restrictions

D’autres restrictions liées a la nature ondulatoire des électrons peuvent également
subvenir. Prenons pour illustrer cette limitation classique/quantique, la limite de taille
du systeme. Le temps de relaxation 7 des électrons est lié a leurs vitesses moyennes par

10
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relation v = * oul, ibr rcours moyen blectron 1 istance moyenn
la relatio lj70 [, est le libre parcours moyen des électrons, soit la distance moyenne
parcourue par les électrons entre deux collisions avec les sites du réseau. Cette théorie
pour étre valide d'un point de vue classique suppose que le libre parcours moyen [, soit
petit devant la dimension L du systeme. En revanche lorsque [, ~ L, il est nécessaire
de passer a un traitement quantique ou semi-classique, et de tenir compte de la nature
ondulatoire des électrons.

Ainsi, il est clair que 'approximation classique de la théorie de Drude est erronée. Il sera
nécessaire de traiter le probleme de transport par le biais d’une théorie plus élaborée. On
introduit ainsi le modele semi-classique qui va nous permettre une plus grande lisibilité.

1.2 Théorie semi-classique de la conduction des électrons
dans les métaux

1.2.1 Description du modele

La théorie de Drude dans laquelle la vitesse des électrons est prise en utilisant la distri-
bution de Boltzmann, et la correction de Sommerfeld dans laquelle la vitesse est calculée
a partir de la distribution de Fermi-Dirac, sont toutes deux construites en considérant le
potentiel des ions comme constant. La généralisation a un potentiel périodique basée sur
la théorie de Bloch va donner lieu a la théorie semi-classique. L’équation de Boltzmann
avec la fonction de distribution électronique permet ensuite de relier les propriétés de
transport a la structurre de bandes. L’énergie de ’électron est donc quantifiée, chaque
niveau séparé par des zones interdites. Les propriétés électroniques sont décrites par la
distribution de Fermi-Dirac, ce qui permet de rendre compte de la nature quantique de
I’électron.

La vitesse de I'électron est donnée par :

7 (k) = V’“ET"(’“) (1.17)

avec n 'indice de bande d’énergie, k le vecteur d’onde et en(k) Vénergie de I’électron dans
un état |nk > solution de I’équation de Schrodinger.

Il est intéressant de remarquer que :

— A tres basse température, dans le cas d’un réseau parfait ne comportant aucun
défaut, la théorie semi-classique indique que 1’électron se déplace sans aucune di-
minution de sa vitesse moyenne (Eq. 1.17), malgré l'interaction électron réseau.
Cependant, si I’électron a un vecteur d’onde en bord de zone de Brillouin, 1’électron
est réfléchi par les ions. Les charges ne peuvent traverser le cristal a cause des
réflexions de Bragg.

— Dans le cas d’un réseau qui ne serait pas parfait, des défauts locaux peuvent donner
lieu a une résistance a tres basse température.

11
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— Dans la gamme des hautes températures, 'interaction électrons-phonons sera do-
minante, et donnera naissance a une résistance.

Le modele semi-classique repose sur la connaissance de la structure de bande du
métal. Son principe est de lier la structure de bande d’énergie au transport de spin. On
remarque ainsi que le potentiel périodique est traité de fagon quantique. Cependant, dans
ce modele les champs extérieurs appliqués seront pour leurs parts traités de facon clas-
sique. Cette idée donne tout I'intérét au modele semi-classique, car comme nous allons le
voir, le formalisme est semblable a celui de la physique classique, tout en tenant compte
de la nature discrete de la théorie quantique, les électrons appartiennent a des bandes
d’énergie. Prenons par exemple un électron a la position 7, avec un vecteur d’onde k , et un
indice de bande n. On impose des restrictions sur I’évolution temporelle de ces parametres.

1. On ignore la possibilité de transition inter-bandes, n reste donc constant. Ce point
impose que toutes les bandes pleines en dessous du niveau de Fermi ne contribuant
pas au transport de spins peuvent étre ignorées lors du traitement.

2. L’évolution temporelle de 7’ et de k est déterminée par les équations du mouvement.

-

i Viea(k)
3{ = Tulk) =~ (1.18)
é% :_%<E@¢%%%%)23Wﬂ> (1.19)

3. é I’équilibre thermiquqz la densité électronique de la bande n de vecteur d’onde
k dans un volume drdk de l'espace des phases, est donnée par la distribution de
Fermi-Dirac assurant le respect du principe de Pauli.

dk dk /4x
flealh) 5= Samwr1 (1.20)

On note €, I'énergie d'un électron de la bande n et p le potentiel chimique.

1.2.2 Limitation de la théorie semi-classique

La condition que I’on impose en ce qui concerne les transitions inter-bandes s’avere tres
restrictive, elle borne supérieurement l'intensité des champs électriques et magnétiques.
C’est-a-dire que la valeur des champs appliqués ne doit permettre ni rupture électrique, ni
rupture magnétique. L’énergie d'un électron est bornée par 1’énergie de la bande a laquelle
il appartient, la rupture intervient lorsque qu'un champ est assez intense pour forcer la
transition d’un électron d’une bande a une autre, et ne satisfait plus aux conditions
suivantes [33] :

e (k
eEa < “popl%) (1.21)
€f
2
k
ho < ) (1.22)
EfCL

ol €44, correspond a la largeur du gap, € a I’énergie de Fermi et w, a la fréquence cyclo-
tron.

12
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Ordre de grandeur

Pour un champ électrique de 1072 V/cm et un parametre de maille a de 'ordre de
I'angstrom, eFa est de 'odre de 1071 eV. Si I'énergie de Fermi est de 1 eV, on atteint
la limite pour un gap de 1075 eV. Cette premiére condition est facilement satisfaite, les
bandes interdites rencontrées dans les métaux étant de l'ordre de 107! eV. Dans le cas
d'un champ magnétique tel que Aw. ~ 107 eV, la limite pour le gap est a 1072 eV,
I'utilisation du modele est sujet a la prudence car cette limite peut étre atteinte a champ
fort.

Autres restrictions

Un autre point qui devra étre respecté pour utiliser la théorie semi-classique, est de s’as-
surer que Ag > a ou Ap désigne la longueur d’onde des champs appliqués. Cette condition
exprime l'idée de localisation du paquet d’onde.

Comme précédemment, on doit vérifier le principe d’incertitude de Heisenberg (Eq. 1.10).
Un électron dans un métal possede typiquement une quantité de mouvement de l'ordre
de th avec Ef le vecteur d’onde de Fermi. L’incertitude sur la quantité de mouvement
0p doit donc étre faible devant h/;f pour justifier 'approche classique du probleme. Nous
savons que ky ~ Ti ou r, est de l'ordre de la distance inter-électronique moyenne, soit
quelques angstroms. L’incertitude sur la position doit donc vérifier :

ox ~ n > LR Ts (1.23)

(5p kf

Une description classique s’avere donc impossible dans la mesure ou les distances inter-
électroniques sont de l'ordre des distances inter-atomiques. Cependant, les électrons de
conduction dans les métaux ne sont pas liés a des ions particuliers du réseau mais se
déplacent ”librement” dans le métal.

Enfin, un dernier point auquel nous devons tenir compte dans 'utilisation de ce modele :
le libre parcours moyen [ des électrons de conduction doit étre grand devant la longueur
de de Broglie. Cette condition impose I'idée de la localisation du paquet d’onde. Cepen-
dant, cette condition se vérifie car 'ordre de grandeur de [ dans le cas des métaux est de
ordre de [ = 1004 & température ambiante, la condition 1.13 est vérifiée.

On remarque que contrairement au traitement fait par Drude dans lequel les vitesses sont
sous-estimées, le passage a la théorie semi-classique dans laquelle la vitesse est déterminée
a partir de la distribution de Fermi-Dirac est quant a elle bien adapté au traitement du
probleme.

1.2.3 Magnétorésistance

A la section 1.1.1, nous avons conclu que le traitement du probleme avec le modele de
Drude ne rendait pas compte des observations expérimentales, la théorie ne prédit aucune
dépendance entre la magnétorésistance et le champ magnétique appliqué, ou encore que
la résistance de Hall ne dépend que de la densité d’électrons.

Reprenons le traitement de la magnétorésistance dans le cadre de la théorie semi-classique.
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Comme précédemment, on applique un champ magnétique le long de I'axe z, et un champ
électrique le long de l'axe x. Les expressions semi-classiques de vitesse et de force de
Lorentz s’écrivent alors :

-

. 1 0€e(k)
v = ——= 1.24
ok (1.24)
ok —e - -
On integre sur le temps et on obtient :
ch _ - - B . . c -
g x <k(t) - (k(O)) - —(r(t) - (7’(0)) + (EUB X E)t (1.26)

ol up est le vecteur unitaire dans la direction du champ magnétique et ou I’énergie est
donnée par :

e(k) = &(k) — hik (é T E) (1.27)

On peut alors discerner deux cas au temps ¢t = 7 selon que toutes les orbitales sont
fermées ou non :

Cas 1 : Dans le cas ol toutes les orbitales sont fermées, le terme k() —k(0) (eq.1.26),
est borné et devient négligeable pour de grands temps de relaxation 7 :

(1) — (0 c -
w = (s x E) (1.28)
. - nec =
Jm 7= 5 (i < E) (1.29)

La conclusion de ce résultat peut étre énoncé ainsi. Dans le cas ou toutes les orbi-
tales sont fermées, a la limite des grands 7, nous retrouvons le résultat de Drude
en ce qui concerne la constante de Hall.

Cas 2 : Dans le cas ou au moins une orbitale est ouverte, I’expression du courant est
donnée par :

j=0"7. (ﬁﬁ) +oWE (1.30)

ou 7 désigne la direction de l'orbite ouverte dans l’espace réel. Lorsque le champ
magnétique tend vers 'infini, on s’attend & ce que o) tende & devenir constante, et
a ce que o) s’annule. En effet, E(T) — l;(()) n’a plus de limite dans le temps, et croit
proportionnellement avec B. L’application d’un champ électrique E = EOp+ELR
donne la magnétorésistance suivante :

Ej EO_.

p o= == glj (1.31)

J J

A la limite des champs forts, lorsque £ — 0
i = 0OFEWL 4 o0 (ﬁf.E“” +ﬁ.E<1>> (1.32)
v = n'EO oWy (1.33)

a2
(n’.j)

= = = 1.34
p T (1.34)



1.3. EQUATION GENERALE DU TRANSPORT

Comme 4 la limite des champs forts, la conductivité o™ tend vers zéro, la magnétor-
ésistance dans le cas d’orbites ouvertes peut croitre sans limite avec I’augmentation
du champ magnétique.

1.3 Equation générale du transport

1.3.1 Equation de Boltzmann

L’équation de Boltzmann décrit I’évolution dans le temps de la fonction de distri-
bution des particules de conduction. En 'occurence, ces particules sont des fermions,
cette fonction a I’équilibre thermique est donc donnée par la distribution de Fermi-Dirac
[26][97][33] :

1

0 _
o= eBle—n) 41 (1.35)

ou 8 = (kgT)™!, u est le potentiel chimique et € I'énergie de I’électron. En 'absence de
collisions, 1’équation d’évolution s’écrit :
af (F, i t)

ot

St

Vilf) + 7V, (f) =0 (1.36)

Des lors qu’il y a des collisions entre les particules, la fonction f (F, E, t) n’est plus
conservée, on ajoute a la relation précédente un terme dépendant des collisions :

of (f/%t) P ) o)
T+Evk(f)+wr(f) =50

Le terme de collisions fait intervenir la probabilité temporelle pour qu’'un électron de
Bloch dans un état |k > soit diffusé vers un état |k’ >. Une impureté du réseau agit
sur un électron comme un centre diffuseur de masse M > m,, la différence des masses
impureté/électron indique que la quantité de mouvement de I’électron n’est quasiment
pas modifiée lors d’une collision et que la diffusion est élastique. On construit donc le
terme de collision en considérant le nombre d’électrons dans un élément de volume dk
autour de k. La théorie semi-classique impose qu’un électron ne peut changer de bande,
et nous ajoutons pour le moment que le spin de I’électron reste inchangé. Le terme de
difusion se traduit donc par la différence du nombre d’électrons entrant dans un élément
de I'espace des phases d/g, avec le nombre d’électrons qui en sortent dans un intervalle de
temps dt :

(1.37)

coll

of _of of
E coll N E n B E
Le terme décrivant le nombre de particules entrantes doit étre compris comme la somme
sur tous les états |k’ > pour qu'un électron ayant une probabilité d’existance f (kz ) soit

diffusé avec la probabilité wy _,; vers un état vide des |k > de probabilité 1 — f(k). On
suit le méme raisonnement pour les particules sortantes de 1’élément de volume dk.

(1.38)

out

% n (Ff(lg))/%wkwkf@) (1.39)
% out f@)/%wkw (1 - f(7)> (1.40)
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L’équation de Boltzmann s’écrit donc :

W + §§k<f) + TV, (f) =
/(;lTk;?’ (o FO) (1= F(R)) = wnaf (B) (1= 1)) | (1.41)

L’équation de Boltzmann est une équation irréversible, c’est-a-dire qu’elle n’est pas in-
variante par inversion du temps, le systeme perd de l'information lors des collisions.
L’irréversibilité provient de I'’hypothese semi-classique selon laquelle la fonction de dis-
tribution apres collision est indépendante de celle avant collision. La difficulté majeure
avec I’équation de Boltzmann réside dans le calcul de la probabilité de diffusion w. Cette
probabilité dépend de la nature des diffusions que ’on souhaite traiter. Il existe plusieurs
types de diffusions :

— Diffusion par les phonons et les magnons : Il s’agit de diffusions liées respective-
ment aux vibrations d’ions autour des sites du réseau, et aux excitations d’ondes
des spins des ions du réseau. L’effet de ces sources diffusives se caractérise par une
augmentation de la résistance du matériau en fonction de la température.

— Diffusion par des impuretés : En pratique, un réseau cristallin n’est jamais parfait,
on parle des lors de défauts pour caractériser des lacunes, des joints de grains ou
encore des ions d’autres especes atomiques contaminant un matériau donné. Ces
impuretés peuvent étre magnétiques ou non-magnétiques et ont pour effet d’altérer
le vecteur d’onde et d’inverser le spins des porteurs de charges.

— Diffusion électron-électron : Ce type de diffusion s’observe dans des matériaux tres
purs a basse température.

Quelque soit la nature des diffusions, elles doivent satisfaire au principe du bilan détaillé,
c’est-a-dire qu’a 1’équilibre, chaque processus de diffusion et son inverse doivent se pro-
duire avec la méme probabilité. Cela impose que la fonction de distribution a 1’équilibre
doit étre solution du terme de collision de 1’équation de Boltzmann :

of°

1.42
Ot leoll ( )

ot fO est la partie & I’équilibre de la distribution.

Il existe beaucoup de travaux sur la thématique du transport faisant appel a I’équation de
Boltzmann. Dans chacune des études, les auteurs choisissent d’exprimer la probabilité de
diffusion de différentes manieres. Citons par exemple Kasuya [53] qui utilise I'interaction
d’échange entre les porteurs de charges et les spins du réseau, Haas [46] utilise quant a
lui la regle d’or de Fermi, Kataoka [55], ...

Developpons le terme de collision dans le cas d'impuretés statiques comme 1’a fait Haas.

27

o - 2
Wk = n < k’,“/;lk > 5(6k — Ek/) (143)

ou V; décrit le potentiel perturbateur jouant le role de centre diffuseur. Dans le cas de la
théorie des perturbations, nous devons prendre soin de ne traiter que de faibles potentiels.
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On distingue maintenant deux types de diffusion :

— Les diffusions inélastiques lors desquels un échange d’énergie a lieu lors de la colli-
sion.

— Les diffusions élastiques qui ont lieu si I’énergie échangée entre les états |k > et
|k" > lors de la diffusion est zéro (ou tres faible par rapport a 1’énergie initiale de
’électron pour étre ignorée).

Dans ce cas :

Si € # €, Wpp €t Wi s’annulent.
Si€p = €, Wk = Wik

Dans ce dernier cas, le terme de collision de I’équation de Boltzmann s’écrit :

of
ot

coll /%wk—*’ [f( v) - f(lg)} (1.44)

1.3.2 Approximation du temps de relaxation

En supposant que la distribution f (l;) hors équilibre n’est pas trop éloignée de la
fonction fO(k) a l'équilibre soit que : f'(k) < f°(k), et en utilisant 'approximation du
temps de relaxation :

of [ (k)

= — 1.4
Ot lcoll Tk ( 5)

La fonction de distribution est décrite par deux termes, le terme d’équilibre fo(/;) et hors
équilibre f1(k) et :

f(B) = fO(k) + f'(F) (1.46)

Le temps de relaxation s’exprime donc par :

. dk’ KE
k) = /— 1= == 1.47
R T el L 75 (.47
Dans le cas ou la seule source de perturbation est un champ électrique :
k) = 7(k)U (i> el (1.48)
86k

Pour finir notons que dans un matériau les porteurs de charges peuvent interagir avec
plusieurs sources de diffusion. Lorsque les sources de diffusion sont indépendantes les
unes des autres, I'intégrale de diffusion s’écrit comme la somme des intégrales de chaque
source. Dans 'approximation du temps de relaxation cela se traduit par :

k) = Z 7N (k) (1.49)
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Cette expression est connue sous le nom de loi de Matthiessen. Cette condition d’indépend-
ance entre chaque processus de diffusion est difficile & prouver et plusieurs articles [75]
en donnent une variante qui la généralise :

(k) > Z (k) (1.50)

1.4 Méthode Monte Carlo & physique de la matiere
condensée

A principale difficulté liée a ’étude de la physique de la matiere condensée est due
L au grand nombre de particules qui composent les systemes. Partons du point ou un
systeme se trouve a I’équilibre thermodynamique. Dans ce cas, nous pouvons utiliser la
physique statistique. L’idée repose alors sur la connaissance de la fonction de partition
dans un ensemble statistique donné, et a partir duquel les observables physiques que nous
souhaitons étudier pourront étre moyenné. La connaissance de cette fonction de partition
nécessite de sommer sur I’ensemble des états microscopiques du systeme. En théorie, ces
états sont solutions de ’équation de Schrodinger, mais le nombre d’états est si grand
qu’il est impossible de réaliser cette somme. Ce probleme peut paraitre inextriquable, il
trouve néanmoins une solution en concédant a certaines approximations. Aussi, nombre
de méthodes théoriques ont vu le jour dans ’étude des systemes de la matiere condensée
[123]. On peut citer la méthode de champ moyen, le groupe de renormalisation, les fonc-
tions de Green, les matrices de transfert, etc...

Depuis les années 1950, une nouvelle approche a vu le jour avec la démocratisation et les
avancés spectaculaires de 'informatique. Il s’agit des méthodes de simulations numériques
qui viennent aujourd’hui compléter 'expérimentation et la théorie [23][29]]26].

Pour aborder le probleme du point de vue numérique nous devons en particulier répondre
a deux questions :

Dans un premier temps, comment faire converger le systeme vers un régime hors équilibre
mais stationnaire ? Dans un second temps, une fois ce régime stationnaire atteint, com-
ment moyenner les observables pertinentes dans le cadre de notre étude? C’est deux
questions font 'objet des sections 1.4.1 & 3.2.1 qui vont suivre.

1.4.1 Eléments de physique statistique

La physique statistique repose sur 1’étude de systeme a 1’équilibre dans un ensemble
statistique. Il existe plusieurs ensembles, en ce qui nous concerne, nous nous sommes
intéressés a 1’étude de nos systémes dans ’ensemble canonique [N, V,T] dans lequel
un systeme est caractérisé par un nombre de particules N, un volume V', ainsi qu’une
température T' fixé. Comme nous 'avons déja souligné, I'approximation des grandeurs
thermodynamiques est conditionnée par la connaissance de la fonction de partition Z :

N
1
Zz = e PEC) avec f=— 1.51

ot V' correspond au nombre total de microétats et kg est la constante de Boltzmann.
La fonction de partition représente la somme des probabilités liées a chacun des états
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microscopiques. Le poid statistique d’un état particulier C; s’écrit donc tel que :

e~ BE(C:)

PC) = — (1.52)

Ainsi, la moyenne d’une grandeur particuliere A a pour expression :

N N e BEC)
() = Yaepe) =y AGT (153)

Nous verrons dans ce qui suit que les fluctuations des grandeurs thermodynamiques
s’averent extrémement importantes en ce qui concerne l'interprétation de la physique.
Comme précédemment, prenons une grandeur particuliere A soumise a une excitation B.
La fluctuation de A lorsque celle-ci est soumise a B s’écrit tel que :

0< A>

e (1.54)

il s’agit de la réponse ou suceptibilité de < A > a B. L’écart-type étant les fluctuations
autour de la moyenne, il est aisé d’établir I’expression de la suceptibilité de la grandeur

A

(A= <A>)P) = <A’>-—<A>? (1.55)
<A> = %azgj(;) - %% i (1.56)

<A*> = %% ; (1.57)
<A>-—<A>? = %(%_%:):%% (1.58)
Qéiéz = B(<A®>—-<A>?) (1.59)

Lors des simulations il sera indispensable de calculer des grandeurs telles que 1’énergie
interne du systeme, 'aimantation (notre parametre d’ordre), la suceptibilité magnétique
et la capacité calorifique. Un récapitulatif des différentes grandeurs physiques est donné
ci-dessous :
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Z(T,B)
1

Energie libre :
F = —kgTIn(2)

Ve \ N\
Energie interne : Entropie : Aimantation :
p =22 5= (%), =),
3 \J
Capacité calorifique : Suceptibilité magnétique :
Cy = (g_]TE)B = —kpf? (%) X = (%_Ag)T =0 <%>
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CHAPITRE

2
I Modeles théoriques

2.1 Introduction

'ETUDE lide a la diffusion des électrons dans la matiére est & ce jour un vieu probléme
L pour lequel de nombreuses questions restent en suspend a ce jour. De nombreuses
études expérimentales et théoriques ont tenté d’identifier ’origine du comportement de
résistance en fonction de grandeurs thermodynamiques telles que température, pres-
sion, etc... Nous allons voir que derriere ’évolution de la résistance, il existe plusieurs
mécanismes a l’origine des formes prises par cette grandeur physique. En effet, la résistance
d’un matériau peut étre définie comme la capacité de résister aux porteurs qui traversent
la matiere. Ajoutons que les électrons se propagent a travers un matériau en interagis-
sant avec les atomes de ce matériau. Un gradient de température, un dopage du matériau,
des défauts cristallins, une contrainte mécanique ou encore la géométrie d’un échantillon
peuvent induire une modification intrinseque des propriétés de transport du matériau
a lorigine de la résistance. Historiquement, la premiere source de diffusion a avoir été
mise en évidence, est la diffusion par les phonons, fonction de la température. Plus la
température est élevée, plus le réseau d’atomes est fortement vibré, plus le matériau a
une résistance élevée. A basse température, R oc 17, et au-dela de la température de
Debye, c’est-a-dire lorsque tous les modes de phonons sont activés, R o< T' (loi de Bloch)
[102][95]. Une seconde source de diffusion est liée a I'ordre géométrique du réseau. En ef-
fet, la périodicité et la pureté d’un réseau cristallin influent sur la diffusion. La troisieme
source de diffusion concerne les matériaux magnétiques qui présentent une aimantation
spontanée & basse température (ferromagnétique, ferrimagnétique, antiferromagnétique,
etc). Dans ces matériaux la température va progressivement détruire I'ordre magnétique
des ions du réseau et affecter leur résistance. Loin au-dessous de la température de tran-
sition magnétique, il a été mis en évidence que les ondes de spins jouent un role sur la
diffusion des porteurs, ayant pour conséquence d’augmenter la résistance par un terme
R oc T?. A lapproche de la température de transition, le role des fluctuations critiques des
spins du réseau est encore mal compris et reste un sujet controversé : si certains matériaux
exhibent un pic de résistivité a la transition, d’autres n’en présentent pas. Pour I’exemple,
nous présentons deux courbes de résistivité en fonction de la température. La premiere,
figure 2.1A, ne présente pas de pic a la transition (seule sa derrivée par rapport a la
température en présente un), la seconde, figure 2.1B, en présente un. L’ensemble de cette
these se concentre sur cette région de température, avec un accent particulier sur les pa-
rametres intervenant a proximité de la transition.
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FIGURE 2.1 — A : Résistivité d’un échantillon de nickel en fonction de la température.
La résistivité ne présente pas de pic a T,, seule sa dérivée par rapport a la température
en présente un. Courbe tirée de larticle de Schwerer et al. [102]. B : Résistivité du
semiconducteur Lagr_.Y,CagsMnOsz pour différentes steeuchiométries x en fonction de
la température. Cette courbe est tirée de larticle de Souza et al. [107].

2.2 Modeles et outils théoriques de transport dans
les métaux magnétiques

2.2.1 Relier 'ordre magnétique a la résistivité magnétique

Mott est le premier a donner une explication au changement de pente observé a proxi-
mité de la température de Curie [83]. Selon lui, ce phénomene indépendant des phonons
doit étre compris par le comportement des bandes d’énergie ”s” et ”d”. La différence de
masse effective m* entre les deux bandes le conduit a considérer un courant d’électrons
”s”. La bande ”d” est beaucoup plus étroite que la bande ”s”. L’interaction ”s-d” est
donc a l'origine du comportement de la résistance. Ce comportement doit étre directe-
ment fonction du caractere de la bande ”d” du matériau. Cette explication n’est pas
convaincante pour ’ensemble des matériaux, car méme pour les métaux de transitions
dans lequels outre la bande ”d”, la bande "’ est présente.

Kasuya [53][54] contredit cette premiére explication en prenant pour exemple les terres
rares, dans lesquels les couches "f” forment des bandes fines. Le processus de transi-
tion décrit par Mott dans ces matériaux est tres peu probable, et la caractérisation
expérimentale de ces matériaux laisse malgré tout clairement apparaitre un changement
de pente autour de la température de Curie. Turov [111][8][119][41] va utiliser les ondes
de spins et démontrer un comportement en 72 & basse température, en accord avec
les résultats expérimentaux. Cette théorie semble bien expliquer le comportement de R
avant la transition, mais prédit une résistance constante apres la température de Curie.
Autrement dit, aucune décroissance de résistance n’est visible apres la température de
transition. Si cette méthode semble valide a basse température, elle échoue au-dela de
T.. Kasuya va reprendre le modele a deux orbitales "s-d”, et constater deux choses : La
premiere, que les interactions coulombiennes des porteurs avec les électrons localisés des
ions rendent compte de la méme périodicité que les ions du cristal a basse température. La
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seconde, que l'orientation du spin des porteurs modifie I’énergie d’échange des électrons
avec le réseau. Kasuya construit un modele par le biais du champ moyen, et établit
le raisonnement suivant : a température nulle, la résistance s’annule du fait d'un ordre
magnétique parfait du réseau. A température finie, les ondes de spin sont excitées et la
résistance augmente. Apres T, le réseau est dans un état completement désordonné et
la température n’a plus d’effet, la résistance est constante. Il note également que plus la
longueur des spins du réseau est importante, plus la résistance magnétique est grande. Il
établit ainsi une corrélation entre la résistance magnétique et les interactions des électrons
avec les spins du réseau. Cette conclusion est déterminante car I’ensemble des travaux
postérieurs, aussi généraux soient-ils vont reposer dessus.

2.2.2 Utilisation de la fonction de corrélation comme probabi-
lité de diffusion

Pierre Gilles de Gennes et Jacques Friedel vont faire un rapprochement entre le com-
portement des résistivités dans les métaux magnétiques et la forme de la suceptibilité
magnétique [24]. Lors d’une transition du second ordre, la suceptibilité magnétique des
spins du réseau exhibe un pic a la température de transition, comme la résistivité de
certains matériaux. Dans cette gamme de températures, le systeme est tres fortement
corrélé. Les auteurs ont alors la conviction que cette forte corrélation est a l'origine du
pic de résistivité. En effet, la fonction de corrélation rend compte du degré de stabilité du
systeme. Plus le systeme est instable, plus les spins du réseau fluctuent. En conséquence,
les fluctuations sont responsables du désordre magnétique du systeme et de la diffusion
des spins qui le traversent. Cette idée pousse les auteurs a développer un modele dans
lequel ils utilisent la fonction de corrélation comme probabilité de diffusion.

Le Hamiltonien d’interactions électrons itinérants-ions sur un réseau est décrit par :

Hejion = G _ 8507 — Ry) (2.1)

Dans cette expression, 7 représente la position des électrons et R; celle des spins du réseau.
S; et 7, sont respectivement les spins du réseau et des électrons de conduction.

de Gennes et Friedel expriment le temps de relaxation par :

2 ™
o _ 27 d_a(l — cos(0))sin(0)do (2.2)
T (o) 0 dQ

et déterminent par I'approximation de Born la section efficace de diffusion.

do 0o S\ iRB
— = — [(R;)e ™™t 2.
RO S (2.3
1 /mC = [< S.Sy>— < §>2
avec: 0p = - (F) S(S+1) et I'(R,T)= S50 (2.4)
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Les auteurs vont alors développer le calcul dans deux cas :

1. Premierement, ils établissent une expression de la résistivité dans 'approximation
de collision élastique sans corrélations. La section efficace de diffusion et le temps
de relaxation s’écrivent alors :

do S(S+1)— <S>

aQ "0( S(S+1) ) (25)
70 <8 >2

r ) (2:6)

On remarque que la résistance est fonction de < S >, qui est un parametre d’ordre.
Lorsque T' > T,, c’est-a-dire a des températures pour lesquelles le systeme est
désordonné, de Gennes et Friedel font le méme constat que Kasuya : la résistance
est constante. Dans ce calcul de résistivité, seule la contribution du magnétisme est
prise en compte. Aussi, les auteurs proposent une extrapolation de leur théorie avec
des mesures expérimentales réalisées sur un échantillon de gadolinium Gd, et un al-
liage d’or-manganese AuMn. Ce dernier matériau est magnétique, mais n’exhibe pas
de pic a la transition. Ils retranchent la contribution des phonons sur la résistance
des deux échantillons afin de ne rendre compte que de la résistivité magnétique, et

constatent que la théorie rend assez bien compte des mesures expérimentales (figure
2.2).
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FIGURE 2.2 — Courbes inverses des temps de relaxation renormalisés par la méthode de
De Gennes et Friedel sans prise en compte des corrélations [24]. Les comparaisons sont
effectuées pour Gd (traits pointillés) et AuMn (ligne discontinue).

2. Dans un second temps, les auteurs reprennent le probleme en considérant les
corrélations a toutes les distances, afin de mettre en évidence I’anomalie magnétique
observée dans certains matériaux magnétiques.
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Ils expriment alors le temps de relaxation :

1 [? 3d
? = Z/ % avec  x° = 2(1 — cos(f)) (2.7)
01— Fd

Cette expression permet de rendre compte de la décroissance de la résistivité apres la
température de transition pour de faibles vecteurs d’ondes kod < 7 ou d représente
le parametre de maille. Pour de grands vecteurs d’ondes kqd > m, ils observent une
diminution du pic de résistivité (cf. figure 2.3).

Les auteurs concluent sur le fait que les différents caracteres des résistivités magnéti-
ques, selon qu’elles exhibent un pic ou non, est une conséquence du degré de
corrélation des spins du réseau. Pour de faibles corrélations la résistivité au-dela
de la température de transition est constante. Dans le cas de fortes corrélations, la
résistivité exibe un pic a la température critique.

..Ollk

0 T. T

F1GURE 2.3 — Courbes des temps de relaxation renormalisés inverses par la méthode de
De Gennes et Friedel avec prise en compte des corrélations [24]. Les courbes sont tracées
pour différentes valeurs de kod.

Fisher et Langer [39] vont faire un certain nombre de critiques quant au modele et aux
conclusions de De Gennes et Friedel [24]. La principale critique concerne l'attribution du
pic de résistivité. Pour de Gennes et Friedel, le pic est une conséquence des fluctuations
a longues portées de 'aimantation au voisinage de la température critique. Cependant,
la valeur du pic prédite par cette théorie est en désacord avec les mesures expérimentales
faites sur le nickel. De plus la sommation qu’effectuent les auteurs sur la fonction de
corrélation spin-spin, est réalisée sur toutes les distances interatomiques R;. Dans le cas
de fortes corrélations, la sommation sur des spins dont la distance interatomique est
supérieure au libre parcours moyen entrainerait des diffusions incohérentes. Or, le libre
parcours moyen d’'un électron restant une quantité finie, méme a travers une région cri-
tique, Fisher et Langer pensent qu’il n’est pas acceptable d’attribuer le pic de résistance
au seul argument de corrélations spin-spin a longues portées.

Les auteurs vont reprendre le modele de De Gennes et Friedel, et postuler sur les corrélatio-
ns spin-spin a courtes portées. Ils ajoutent au traitement fait par De Gennes et Friedel une
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fonction d’écrantage construite autour du libre parcour moyen [, afin de limiter la somma-
tion sur la longueur des corrélations. Cette fonction d’écrantage est exprimée comme suit :

p(R) = e/ (2.8)
2 = Y uf(RIp(RID(R,) (2.9)

Dans cette derniere expression, v, représente le nombre d’électrons dans la cellule s de
rayon R, f(R) est la fonction de décroissance oscillante suivante :

1 & [cos(2ksR) —1
f(R) = 4k§%RdR2< P > (2.10)

Enfin p(R) représente la fonction d’atténuation spatiale des corrélations entre spins du
réseau, et I' la fonction de corrélation.

Les auteurs réalisent un traitement complet en commencant par fixer Ry = 0. Dans ce
cas les différents termes de I’équation 2.9 ont pour valeur f(0) =1, p(0) =1 et :

o0 < §>?
Loy = 7 lro=0 ! S(S+1) (2.11)
On retrouve 'expression 2.6 établie par De Gennes et Friedel dans laquelle la résistivité
est proportionelle au carré de 'aimantation avant la transition et constante au-dela de
T,. Dans le cas ou R; # 0, comme de Gennes et Friedel, les auteurs obtiennent une
discontinuité a T,. Cette discontinuité est infinie pour de faibles vecteurs d’onde, et finie
pour de grands vecteurs d’onde.

f(K.T)

T, T

FI1GURE 2.4 — Comportement qualitatif de [’évolution de la fonction de corrélation spin-
spin du réseau, fonction de la longueur d’onde K avec a le paramétre de maille [39].
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Métaux ferromagnétiques

Le modele de Kataoka [55] représente sans doute le condensé le plus complet des
théories construites pour décrire les métaux magnétiques de la famille des terres rares. Ka-
taoka s’inspire du modele s —d de Kasuya, c’est-a-dire un modele dans lequel les électrons
de conduction s sont diffusés par les électrons d localisés sur les sites du réseau. Kataoka
résout I’équation de Boltzmann dans I’approximation du champ moyen en considérant la
fonction de corrélation comme probabilité de collision [24][39]. Kataoka va mettre plu-
sieurs points en évidence dans son article :

— Comment la diffusion non-magnétique et le libre parcours moyen fini des porteurs
affectent-ils le comportement de la résistance en fonction de la température.

— Comment se comportent les deux familles de spins itinérants "up” et "down” lors
du transport dans les solides, comment affectent-ils la résistance et quel est I'impact
de I'application d’un champ magnétique extérieur.

— Comment la densité de porteurs affecte-elle les courbes de résistance.

— Enfin, comment évolue la résistance magnétique lorsque 1’on modifie le degré d’in-
stabilité de ’état ferromagnétique.

Kataoka formalise le probleme de la facon suivante. Il commence par écrire le Hamilto-
nien :

Jsd

H = kZEk’”azvffak"’ — Wk S.(q) > (aamam - a,j+q7¢ak,¢)
+ S (@i gran) + S+(Q) g arr] (2.12)

avec € I’énergie d'un électron dans I’approximation du champ moléculaire de spin o, = +1,
Jsq Uinteraction d’échange entre les électrons itinérants et les spins du réseau, S(q) la
transformée de Fourier d’'un spin du réseau.

h2k?

1
c = — Js z z 7 5 H 2.1
€k, o < S.>0 QQIUB o ( 3)

o

L’équation 2.12, est adaptée afin de prendre en compte la nature du spin et sa capacité
a se renverser, nous n’écrirons que le terme de collision :

(dfd—i’f)) _ (fjv) S 1K) (1 = fo ) (k' ko)

L= FE)uho o)
o () U0~ 2o ko
LR = () ulko, Ko) 21)
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Kataoka introduit ici la probabilité de diffusion comme la fonction de corrélation des
spins du réseau, ainsi :

w(ko, k'o) = (7;%2> /<< S.(k—k,0) >< S.(K — k,t) >) eToe "k g1 (2.15)
w(ko, Ko=) — (de)/<<5 k= K0) < Son (K — k1) ) x
’ E oo 7 i ’
e Too— (BRI gt (2.16)

ave Too— (kk)=cpy—c,,, | énergie de transfert d’un électron entre les états ko > et [K'o™ >.
L’approximation du temps de relaxation dans 1'hypothese de la fonction de distribu-
tion faiblement hors équilibre permet a Kataoka d’exprimer ’expression de la résistivité
magnétique comme la somme des deux courants de spins :

-1
3 |I<> <7 >
2e mi mj

La probabilité de diffusion est déterminée a partir de la fonction de corrélation pour
donner une forme analytique a cette fonction, Kataoka écrit le Hamiltonien suivant :

Mo = 7 2 (€500 > 5.00) > 43 805 (-0) + S_@Su (~0)])
= ) (2Jes(0) < 8. > +H) S (2.17)
Jerrlq) = chos(%) — Jycos(aq) (2.18)

avec J; et Jy positif, et a le parametre de maille. Le premier terme correspond a l'état
ferromagnétique et le second terme empéche son établissement (un effet de frustration).
Enfin, le champ moyen permet de déterminer la suceptibilité magnétique parallele :

NS*(gup)*Byg

XI = %,T —22J5°Bj (2.19)
et détermine les fonctions de corrélation suivante :
(< S.() >< Su(~0) >} - NSk TS (2.20)
kT, (T/T: + (ang)?) = 252 .14(0) By
(< Su(q) >< S2(—q) >) = (< Sy(q) >< Sy(—q) >)
_ NSkgT Bg (2.21)

gipHy (1+ (akg)?) = 25J.55(q) Bs

On reconnait la fonction de Brillouin Bs(gupBSH,,) avec By sa dérrivée premiere. H,,
correspond au dernier terme du Hamiltonien et kg, introduit phénoménologiquement, fixe
une limite a la longueur de corrélation. Ce dernier parametre permet de rendre compte
de I'importance de la portée des interactions, remarque déja faite par Fisher et Langer.
Finalement ’expression de la résistivité est donnée par :

p = poS(S + 1)(W/ep)r(t) (2.22)
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Kataoka exploite ensuite son modele et trace différentes courbes de résistivité. On constate
ainsi que le pic de résistivité s’accentue avec la diminution de la densité d’électrons (cf.
figure 2.5A). L'effet du libre parcours moyen fini introduit phénoménologiquement dans
Iexpression de la corrélation montre qu'une diminution de [y tend a affaiblir le pic a
la transition (cf. figure 2.5B), en accord avec les comparaisons faites entre les travaux
de De Gennes et Friedel et de Fisher et Langer. Enfin, la derniere figure 2.5C souligne
qu’accentuer l'instabilité du réseau contribue a accentuer le pic de résistivité a T..

P ————
C ‘ sy
/ { ol 2

y
e

FIGURE 2.5 — Courbes de résistivité en fonction de la température, avec variation de
plusieurs paramétres. Les courbes présentées sont issues de l'article de Kataoka [55]. A :
Variation de la densité de porteurs. B : Variation de la longueur de libre parcours moyen.
C : Variation du parameétre d’instabilité du réseau.

Métaux antiferromagnétiques

Suezaki et Mori [121] vont s’intéresser pour leur part aux métaux antiferromagnétiques.
Ils construisent un modele ”s — d” et reprennent les idées de De Gennes et Friedel [24] et
de Fisher et Langer [39], c’est-a-dire de faire intervenir 'ordre magnétique du réseau par le
biais des fluctuations critiques autour de la transition. Ils vont principalement se concen-
trer sur la forme de la différentielle de résistance dR/dT autour de la température de Néel
(cf. expressions 2.23). Ils considérent qu’avant la température de transition, 7' < Ty, I'ani-
sotropie magnétique et les fortes fluctuations des spins d du réseau sont responsables de
la diffusion des électrons de conduction s, qui peuvent présenter deux comportements en
fonction de la longueur des corrélations. Les auteurs montrent que le comportement des
résistances avant la température critique est extrémement sensible a la forme de la sphere
de Fermi. Apres la transition, T' > Ty, I'anisotropie magnétique conduit a un autre type
de diffusion. L’idée de Suezaki et Mori consiste donc a comparer les résistances de part
et d’autre de Ty afin d’observer les différentes formes des résistances.

dR

a7 & e (@D pour t>Ty (2.23)
d

g o e (@t)/2 pour t<Tn (2.24)
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ou € correspond a la température réduite :

T—-TN
T

€ =

a, v étant les indices critiques respectifs de la chaleur spécifique et de la susceptibilité.
Les deux expressions précédentes menent au constat suivant.

— Lorsque la longueur des corrélations 1/ est grande devant la longueur caractéristique
du réseau 1/K, 1/k > K, cas des corrélations de longues portées, les indices
critiques donnent respectivement o« = 0 et 7 = 4/3. Dans ce cas la résistance
magnétique présente un pic a Ty.

— Dans le cas inverse, 1/k < 1/K, la résistance se comporte comme 'ont décrit Fi-
sher et Langer, c’est-a-dire une résistance ne présentant pas de pic.

Mentionnons une autre étude menée par Richard et al. [98][99] dans laquelle ils utilisent
également les fonctions de corrélation afin de mettre en évidence le comportement de
la résistance antiferromagnétique. Dans ce travail, ils prennent en compte la parité des
fonctions de corrélation afin de rendre compte de I'inversion de spins dans les antiferro-
magnétiques. Ils montrent que dR/dT se comporte comme la chaleur spécifique, sans pic
de résistance a Ty Ils soulignent le bon accord du modele avec trois solides, Dysprosium,
Holmium et le composé FesAl.

Alexander [3] et al. vont reprendre les différentes études dans le cas des métaux et des

semiconducteurs ferromagnétiques et antiferromagnétiques. Ils font un point relativement
critique sur ’ensemble des travaux précédents. En soulignant le fait qu’aucune théorie ne
semble capable d’expliquer I’ensemble des comportements observés expérimentalement et
finissent par présenter quatre comportements caractéristiques concernant les formes des
résistances selon le type de matériaux (voir figure 2.6).
Selon Alexander, les métaux de transition suivent le comportement décrit par la théorie
de Fisher et Langer et bénéficient donc d’une théorie appropriée a leur description, une
partie des terres rares présente le méme comportement que les métaux de transition.
Cependant, ce n’est pas le cas de I'ensemble des solides appartenant a cette famille. Par
exemple GdN1is présente un pic a la température de transition. Les prédictions réalisées
sur les semiconducteurs, présentent deux comportements un pic de résistivité pour les
matériaux ferromagnétiques et une transition sans pic pour les antiferromagnétiques.
Voyons ce qu’il en est.

2.3 Modeles théoriques de transport dans les semi-
conducteurs

E travail réalisé par Fisher et Langer [39] a été d’une aide précieuse dans 1’étude de
L la résistance de nombreux métaux magnétiques. En effet, dans ce type de conduc-
teurs magnétiques, la résistance n’exhibe pas de pic a la transition dans la plupart des
cas. Cependant, la découverte des semiconducteurs [7] et plus récemment des systémes
complexes tels que les manganites et les pnictides [21][84][61][65][107][73], ou encore les
semiconducteurs dilués [126][64][63][69][71] reposent la question de I'origine d’un pic de
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FIGURE 2.6 — Différents comportements de résistivité exprimés par Alezander [3] pour
les métaux et semiconducteurs ferromagnétiques et antiferromagnétiques.

résistance autour de la température de transition. Une étude de Littlewood et al. traite en
détail ce point [63] et rappelle I’échec de la théorie de Fisher et Langer a rendre compte
des comportements de résistance dans les semiconducteurs. Contrairement aux métaux,
les effets diffusifs de ces matériaux sont principalement dues aux impuretés et aux pho-
nons. Lorsque ces semiconducteurs sont magnétiques, ils présentent une grande capacité
a diffuser les électrons, du fait de leurs fortes interactions avec les spins du réseau. La
résistance des semiconducteurs présente presque toujours un pic prononcé de résistance
autour de 7.

Le premier modele a traiter des semiconducteurs a été présenté par Haas [46] en 1968.
Cette théorie fait appel comme pour les métaux magnétiques a la fonction de corrélation
et aux fluctuations critiques des spins. Haas construit son modele en utilisant un potentiel
d’interaction V' (équation 2.25) avec la théorie des perturbations.

Vo= ) J(r—Ry)sS, (2.25)

avec s le spin itinérant, S,, le spin du site n du réseau. Il considere le potentiel relati-
vement faible pour étre traité comme une perturbation, et ne pas avoir d’influence sur
I'ordre magnétique du réseau. Il commence son étude par un systeme ferromagnétique
CdCrySey [7] et poursuit le travail pour les antiferromagnétiques. Il formalise le modele
a ’aide de I’équation de Boltzmann dans ’approximation du temps de relaxation. L’idée
de de Gennes et Friedel est reprise, et 'ordre magnétique du réseau est intégré au modele
par le biais de la fonction de corrélation des spins du réseau. Haas montre dans le cas fer-
romagnétique que la mobilité des porteurs (inversement proportionnelle a la résistance)
décroit des basses températures jusqu’a la température de Curie (cf. figure 2.7). Apres la
température de transition, la mobilité augmente puis sature a haute température.
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FIGURE 2.7 — Mobilité des électrons a travers une structure ferromagnétique pour un
semiconducteur non-dégénéré. Courbe tirée de 'article de Haas [46].

Dans le cas ferromagnétique, la tendance extraite de ce modele est en accord qualitatif
avec de nombreux résultats expérimentaux [7][104][60][106]. Mais I’étude conduite dans le
cas des antifferomagnétiques est en désaccord avec les expériences. En effet, si le modele
de Haas rend compte d’un pic de résistance a T, pour les ferromagnétiques, la résistance
des antiferromagnétiques n’en présente pas. Haas prend comme exemple un semiconduc-
teur antiferromagnétique composé de Manganese et de Tellurium MnTe pour appliquer
sa théorie. Il conduit son étude en prenant un jeu de parametres en accord avec les va-
leurs expérimentales, et présente la mobilité des porteurs figure 2.8.1. En comparaison,
nous présentons une courbe expérimentale en figure 2.8 issue de larticle de He et al. [47]
réalisée sur MnT'e. On constate entre les deux courbes un bon accord en ce qui concerne
la température de Néel, et un désaccord en ce qui concerne la forme de la résistance a

Ty.
1 ~ 26:
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FIGURE 2.8 — 1. Mobilité des électrons a travers une structure ferromagnétique pour un
semiconducteur non-dégénéré, courbe tirée de l'article de Haas [46], 2. Résistivité mesurée
expérimentalement pour MnTe courbe tirée de l'article de He et al. [17].

32



2.3. MODELES THEORIQUES DE TRANSPORT DANS LES
SEMICONDUCTEURS

2.3.1 Localisation et désordre sur réseau

Si le premier modele de transport dans les semiconducteurs faisait assez naturellement
appel a la fonction de corrélation pour expliquer le pic de résistance magnétique, d’autres
hypotheses n’ont pas tardé a voir le jour. On peut par exemple citer des méthodes faisant
appel aux polarons magnétiques [69][63], & la diffusion par inversion critique des spins
itinérants [91], aux fluctuations de spins dans un modele a six bandes [64], ou encore le
modele de Nagaev [84] sur la diffusion par impuretés magnétiques. La plus part de ces
théories se sont concentrées a décrire ’existence d’un pic de résistance, mais bien souvent
pour des matériaux dont le caractere est plus proche des métaux que de matériaux non-
métalliques. De plus, ces théories se limitent a une gamme de températures restreinte
autour de T.. On ne peut citer que peu de théories traitant de la conduction des se-
miconducteurs sur une large gamme de températures. Deux études récentes répondent
cependant a ces contraintes, et mettent en avant un phénomene tout a fait intéressant :
la localisation des porteurs par des impuretés a proximité de T..

Les premiers auteurs a mettre en évidence l'effet de la localisation sont Skalsky et al.
[105] par le biais d’une étude expérimentale traitant de 1'alliage PdFe. Les auteurs vont
apporter de nouvelles perspectives a la problematique de transport par le biais de ce
travail, I'idée de localisation des porteurs a l'origine d’un pic de résistivité.

Zarand reprend cette idée dans une étude théorique de transport dans des systemes
désordonnés dont les impuretés magnétiques induisent un phénomene de localisation des
porteurs [126]. Son travail est destiné a calculer et interpréter des courbes de résistances
magnétiques dans des semiconducteurs ferromagnétiques dilués et non-dilués. Zarand uti-
lise la théorie de la localisation d’Anderson et construit un modele de saut de longueur
& représentant la longueur sur laquelle les impuretés piegent les porteurs. L’idée est la
suivante : ’équation de la localisation s’exprime ainsi par Eq. 2.26

din (9(2L))

e = ) (220

avec ¢g(L) la conductance, et L la taille du solide. Cette équation ne dépend que du
désordre et de la taille du réseau. Lorsque g > 1, B(g) ~ 1, et ¢ < 1, B(g) ~ In(g), le
passage d’un comportement de g a l'autre est relié par une valeur critique de la conduc-
tance g(l.), ou [, est la longueur mésoscopique critique du systeme. Cette valeur corres-
pond a la transition d’un régime dans lequel prend place le phénomene de localisation.
On distingue ainsi deux comportements fonctions de [ :

Si g(lo) > g(l), g(L) = oL™! (2.27)

Sig(ly) <g(l.), g(L) ~ e (2.28)

ou o représente la conductivité, d la dimension du systeme et ¢ la longueur de locali-
sation. A trois dimensions, lorsque g(lp) — g(l.), & diverge et se comporte tel que £ ~
(9(le) — g(lp))~¥, la conductivité suit alors le comportement suivant o ~ (g(ly) — g(l.)),
avec v 'exposant dynamique.

Zarand considere alors des moments magnétiques {2; en interaction avec les électrons

itinérants. Il prend en compte le ralentissement critique des fluctuations autour de T,
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et traite le probleme de fagon classique. Méme si de ce point de vue les seuls moments
magnétiques ne peuvent étre responsables de localisation d’Anderson, le désordre local
qu’induisent ces moments magnétiques est suffisant a provoquer une localisation des por-
teurs a proximité des sites qu’ils occupent.

Par le biais de calculs numériques, Zarand détermine g(ly) fonction de la distribution des

moments magnétiques P(£2;), et introduit la température par le biais d’'une méthode de
hopping qui conduit a I'expression de conductivité suivante :

o ~ exp

e (@)“} (2.29)

Les résultats de cette théorie présente des courbes de résistance comportant un pic a
T,, dont la hauteur est en bon accord avec les résultats expérimentaux des matériaux
magnétiques complexes, et des semiconducteurs magnétiques dilués (cf. figure 2.9B).
L’idée de Zarand consistant a traiter les moments magnétiques du réseau comme des
centres diffuseurs statiques responsables de la localisation des porteurs est une idée nou-
velle qui vient enrichir les mécanismes diffusifs qui prennent places dans les semiconduc-
teurs magnétiques. Comme le souligne Zarand, cette théorie suggere que les fluctuations
critiques des spins du réseau ne jouent qu’un role mineur sur l'apparition du pic de
résistance a T..

Alvarez et al. [4][5][6] font une série d’études similaires a celle de Zarand par le biais de
simulations Monte Carlo. Comme ce dernier les conclusions apportées par les auteurs sou-
lignent 'existence d’un mécanisme de localisation des porteurs dans les semiconducteurs
dilués. Sen et Alvarez [128] poursuivent ces premiers travaux, et exploitent leurs méthodes
numériques afin d’étudier le comportement générique des résistivités de semiconducteurs
dilués en fonction de la température, et de différentes conditions initiales apportées a
leur modele : contribution de la densité de porteurs sur les formes des résistivités, in-
teractions plus ou moins intenses entre les électrons de conduction et le réseau etc...
Les conclusions sont en accord avec celle de Kataoka bien que les deux théories traitent
respectivement de semiconducteurs dilués et de métaux magnétiques présentant un pic
a T.. Cependant, le point le plus important est la mise en évidence de l'origine du pic
de résistivité, conséquence directe de l'effet de localisation des porteurs dans le réseau.
Les auteurs se concentrent également sur le role joué par les phonons en addition aux
interactions magnétiques du systeme. Ils soulignent que ces deux effets cumulés génerent
un pic d’autant plus haut en résistance que le désordre du systeme est important.

Bien que nous n’étudions pas de systemes dilués dans le cadre de cette these, notre
étude de transport dans les semiconducteurs magnétiques souligne également 1’existence
d’un phénomene de localisation des spins itinérants, dont ’origine est tout a fait différente
de celle donnée par Zarand, Sen et Alvarez [67][68].

Comme le souligne I’ensemble des auteurs dont nous avons présenté les travaux, l'inter-
action des spins itinérants avec le réseau joue un role déterminant sur la dynamique des
spins traversant le réseau. En fonction de la température a laquelle est porté ce réseau,
nous pouvons décrire succinctement 1’ordre magnétique de ce dernier de la facon suivante :
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FI1GURE 2.9 — Courbes de résistance en fonction de la température pour différentes valeurs
de champ magnétique. Figure A correspond a des courbes expérimentales extraites de
Varticle de Li [61] sur la caractérisation de Laggr—.YzCagszsMnQOs de stoechiométrie
x = 0.10. Figure B présente les courbes issues de la théorie de transport par localisation
de Zarand dans les semiconductuers dilués [126]. Figure C montre les courbes issues de
Varticle de Sen et al. [128] calculées a partir des simulations Monte Carlo basées sur le
modele a deuzx bandes.

— A basse température, le réseau présente un ordre magnétique. Par exemple, dans le
cas ferromagnétique le systeme est majoritairement composé de spins up.

— A haute température, le réseau ne présente pas d’ordre magnétique, le systeme est
paramagnétique.

— Pres de la température de transition 7T, le systeme présente un enchevétrement de
régions ordonnées de spins up (clusters up) et down (clusters down).

Pres de T, ces domaines up (down) représentent autant de zones de basses (hautes)
énergies, dans lesquelles les électrons vont avoir tendance a se localiser (déserter), don-
nant lieu a 'apparition d’un pic de résistance. Nous reviendrons en détail sur ce point
dans le chapitre 4.

2.4 Comportement des résistivités des quatre familles
de matériaux
magnétiques

"ETUDE de la résistance magnétique débute dans les années 1950 et connait un dévelop-
L pement qui va s’étaler sur une trentaine d’années. Il existe de nombreux résultats
expérimentaux qui mettent en évidence le comportement de la résistance magnétique
au voisinage de la température de transition, selon le type de matériau la forme de la
résistance peut présenter des comportements tres diverses et fonction de nombreuses
grandeurs : température, champ magnétique externe ou encore pression a laquelle est
soumis un échantillon. Alors que certains métaux magnétiques ne présentent pas de pic a
la température de transition, [11][88][93][56][85], d’autres présentent un pic de résistivité
a 1., [59][76][90]. Un ouvrage trés complet sur le sujet a été publié par Mizutani [79].
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2.4. COMPORTEMENT DES RESISTIVITES DES QUATRE FAMILLES DE
MATERIAUX
MAGNETIQUES

Ces différents comportements sont généralement décrits par le biais de la différentielle
dR/dT, et sont formalisés par 'expression suivante :

AR (|IT-T.\"

Nous avons présenté plusieurs théories visant a décrire les différents comportements ob-
servés expérimentalement. Dans la plupart des cas, les méthodes théoriques permettent
de rendre compte des résultats expérimentaux, toutefois certains cas font exception.
Synthétisons les différents comportements dans les quatre grandes familles de matériaux
magnétiques, et soulignons les confusions, les difficultés et les incohérences qui subsistent
encore dans l'interprétation des formes de résistances a proximité de la transition.

— Métaux magnétiques

Les métaux de transition (atomes dont la couche d est incomplete) : comme
pour tous les matériaux magnétiques, cette premiere famille présente un compor-
tement en R oc T? & basse température. Dans le cas des mesures expérimentales
réalisées sur des matériaux purs tels que Fe, Co, Ni, Pd, Pt ferromagnétiques, le
comportement de la résistance magnétique ne présente pas de pic a la transition
[120]. Cette derniére se comporte comme 1’énergie interne du systéme donnant a
la différentielle un comportement similaire a la chaleur spécifique C, comme 'ont
décrit Fisher et Langer [39].

Les terres rares ferromagnétiques : Dans la plupart des cas, ces matériaux
se comportent comme 1'ont décrit Fisher et Langer [39]. C’est-a-dire un comporte-
ment de résistance analogue a I’énergie interne du systéme, sans pic a la température
de transition, et dont la dérrivée dR/dT est analogue a la chaleur spécifique (A > 0,
A = «a avec a Pexposant critique de la chaleur spécifique). Il convient cependant de
remarquer que certains terres rares présentent un pic de la résistance a la transition

(dR/AT <0 a T >T.) [22).

Les terres rares antiferromagnétiques : Les résultats expérimentaux de plu-
sieurs matériaux semblent en bon accord qualitatif avec les prédictions de Suezaki
et Mori [121], cependant les exposants critiques ne sont pas toujours en accord avec
cette théorie. Comme pour le cas ferromagnétique, il est a noter que dans certains
composés tels que les cubiques simples PrBg, GdSb et HoSb, le comportement des
résistances magnétiques est en désaccord les descriptions théoriques des auteurs car
la résistance présente bien un pic a la transition.

— Semiconducteurs magnétiques

Semiconducteurs ferromagnétiques : La plupart des matériaux semicon-
ducteurs montrent un pic a la température de transition, c’est également le com-
portement prédit par Haas [46], par Zarand [126], par Vuillet [116]. Ces théories ne
rendent cependant pas compte des comportements expérimentaux des matériaux
tels que : CdCrySey et FuO [60][7] qui ne présentent aucun pic a la transition. En
effet, les alliages sont plus complexes a analyser.
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Semiconducteurs antiferromagnétiques : La théorie de Haas et de Suezeki
et Mori en ce qui concerne les semiconducteurs antiferromagnétiques ne rend pas
compte de 'existence d’un pic de la résistance magnétique. Force est de constater
que de tres nombreux résultats expérimentaux en présentent un [9][20][62][112][47]
avec A < 0et A ~0.4.

Alliages et systemes désordonnées : Les différentes approches réalisées
sur ce type de matériaux ont rencontré quelques difficultés. Par exemple, la loi
d’évolution des résistances fonction de la température en T2 pour les alliages de
Nickel échoue [93][37]. Pour des ferromagnétiques dilués tels que PdFe et PdMn
par exemple, Skalsky et al. [105] et Mills et al. [78] montrent que la résistance com-
porte deux termes, cohérent (collision électron-magnon avec conservation des k) et
incohérent (non conservation des k). Le terme incohérent est ici proportionnel a
T%/2 le terme cohérent est proportionnel & T2 & basse température.

Verres de spins : Campbell va étudier les verres de spins, et utiliser la densité
d’état calculée par Walker et Walsteds pour construire un modele dédié au calcul de
la résistivité de ce type de matériau. Il va obtenir un bon accord avec AuFe dans
lequel la résistance ne présente pas de pic a la transition. Il poursuit son travail
afin de généraliser le comportement de résistance a d’autres échantillons [16][17],
et obtient un bon accord avec de nombreux matériaux AuMn, AuCr, AuMn et
AgMn.

Il ressort de ce constat qu'une seule théorie capable de rendre compte de ’ensemble des
matériaux magnétiques en faisant varier seulement des parametres physiques n’éxiste pas
pour le moment. Plus grave encore, chaque théorie utilise des hypotheses plus ou moins
contradictoires, par exemple les théories de De Gennes et Friedel [24] et de Fisher et
Langer [39], Les résultats de Haas [46], de Suezaki et Mori [121] et Alexander [3]. Si les
premiers travaux menés dans les années 1950 ont conclu de facon unanime a attribuer
le pic de résistance aux fluctuations critiques du réseau, de nouveaux travaux théoriques
pointent les effets de localisations des porteurs en interaction avec les impuretés du réseau,
ce qui est le cas du travail de Zarand ou encore de Alvarez et al. [5]. Pour notre part,
et par le biais d’'un modele numérique bien différent des travaux antérieurs nous obser-
vons également différents comportements dépendant des parametres fixés : des pics de
différentes formes autour de la température de transition dépendant des modeles d’in-
teractions, des géométries des réseaux étudiés, du temps de relaxation, de la portée des
interactions, ....

2.5 Conclusion

A premiere théorie concernant la résistance magnétique est attribuée a Kasuya [53][54].
L Dans son étude, Kasuya utilise un modele s — d dans lequel s représente les électrons
de conduction diffusés par les ions magnétiques d localisés sur le réseau. Kasuya développe
son calcul autour de I’évolution de I'ordre magnétique du réseau en fonction de la tempéra-
ture. Cette théorie reproduit bien les comportements de résistivité décrits précédemment,
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cependant elle ne tient pas compte des effets d’ordre a courte portée. De Gennes et Friedel
[24] vont reprendre la question et avoir I'idée astucieuse de relier la résistivité magnétique
a la fonction de corrélation spin-spin du réseau, et vont identifier 'origine du pic de
résistivité comme la conséquence des fluctuations critiques autour de 7. Cette derniere
théorie va faire I'objet de critiques de la part de Fisher et Langer [39]. Les auteurs font
remarquer qu’il n’est pas réaliste de considérer des libres parcours moyens infinis a travers
un réseau cristallin, et ajoutent que si cela était le cas, la longueur d’onde des fluctuations
seraient supérieures aux libres parcours moyens des charges. Par conséquent, ces fluctua-
tions ne peuvent étre responsables de la diffusion des porteurs, hormis pour de faibles
nombres d’ondes. Nous pouvons également citer les articles de Haas pour les semiconduc-
teurs magnétiques [46], qui utilise la théorie des perturbations et traite le probléme par le
formalisme de Boltzmann, ainsi que le travail réalisé par Kataoka et al. [55]. Aujourd’hui
encore, l'origine d’un pic de résistance a 7T, reste une question controversée. Cependant
des articles récents apportent un nouveau regard sur les mécanismes de diffusion a 1’ori-
gine du pic de résistance. Zarand [126] par exemple étudie la question par le biais d'un
modele reposant sur la théorie de la localisation. Il met en évidence qu’a la température
de transition le désordre induit un phénomene de localisation des spins itinérants dans
certaines zones du réseau, et provoque I'apparition d’un pic de résistance a T,. Nous attri-
buons également ’origine du pic de résistance magnétique a un phénomne de localisation
des spins itinérants [68][66][67]. Cependant, I'origine de cette localisation est différente
de celle évoquée par Zarand pour les systemes dilués. Dans le cas des semiconducteurs
magnétiques que nous étudions, nous constatons qu’a la transition, le réseau subit un
ralentissement critique et arbore un état magnétique composé d’un enchevétrement de
clusters up et down. Le ralentissement critique en addition avec la structure de clusters
sont responsables de la localisation des spins de conduction.
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CHAPITRE

3

I Simulation Monte Carlo ap-
pliquée aux modeles de trans-
port de spins

3.1 Contexte de 1’étude

U chapitre précédent nous avons décrit des travaux fondateurs qui ont permis de faire
A émerger dans les années 1950 une nouvelle source de diffusion ayant pour origine le
magnétisme de certains matériaux conducteurs, reposant sur l'interaction d’échange entre
spins. Ces différents travaux [53][54][24][39][46], soulignent I'importance du réle joué par
les corrélations spin-spin sur les propriétés de transport. Avant de détailler et de justi-
fier notre modele numérique, présentons les différents aspects a considérer dans le cadre
d’une étude de transport de spins dans des matériaux magnétiques en couches minces,
nos motivations et nos objectifs.

En premier lieu, plusieurs aspects liés aux matériaux magnétiques sont a
considérer :

— Modeles de spin et interactions : spin d’Ising, spin d’Heisenberg, spin XY, clas-
sique ou quantique,...

— Le type de magnétisme porté par le réseau : ferromagnétique avec ou sans im-
puretés, antiferromagnétique avec ou sans impuretés, réseaux magnétiques frustrés,
verres de spins, matériaux amorphes,...

— Méthodes d’investigation : champ moyen, groupe de renormalisation, structures
électroniques, méthodes de simulation,...

Dans un second temps, nous souhaitons étudier la dynamique des électrons itinérants
a travers un réseau magnétique en fonction de la température. Dans notre modele, les
électrons se déplacent sous I’action d’un champ électrique, d'un gradient de concentration,
en présence ou non d'un champ magnétique extérieur. Le déplacement des électrons est
sujet a différentes sources de diffusions liées a leurs interactions mutuelles ainsi qu’avec
le réseau local. Ces interactions dépendent des propriétés intrinseques du matériau dans
lequel ils circulent. Enfin, nous devons prendre en compte les effets de la température
agissant sur les différentes sources de diffusion. On peut citer quelques sources princi-
pales :
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— Les phonons qui constituent la premiere source de diffusion électronique qui fut
identifiée dans les solides conducteurs magnétiques et non-magnétiques. Les atomes
d’un solide interagissent entre eux par le biais de forces de diverses natures en fonc-
tion du solide. A température nulle, les atomes sont parfaitement ordonnés dans
Iespace. A température non-nulle, les atomes oscillent collectivement autour de
leurs positions d’équilibre. Les phonons se caractérisent donc par des déplacements
collectifs des atomes du réseau en fonction de la température : plus la température
est élevée, plus 'amplitude des vivrations est forte.

— La seconde source de diffusion dont l'effet est visible a basse température est due
aux défauts cristallins et aux impuretés présents sur le réseau : dislocations, joints
de grains, etc,... Selon la nature de ces impueretés, la dépendance en température
de la résistance est différente.

— La troisieme source est due a ’ordre magnétique du réseau. Elle ne concerne que les
matériaux magnétiques et dépend également de la température. A basse température,
le réseau porte un ordre magnétique propre au matériau (ferromagnétique, antifer-
romagnétique,...). A trés basse température cet ordre est parfait, a température
non-nulle les ondes de spin sont excitées. Ces excitations collectives sont dues aux
interactions d’échange entre les spins : les spins s’écartent de leur axe de quantifica-
tion. Ces déviations (ou amplitudes des ondes de spin) sont de plus en plus fortes au
fur et a mesure que la température croit. A la température de transition 7,, I’ordre
magnétique est détruit, les spins deviennent désordonnés (état paramagnétique)
pout T' > T..

Quelle que soit la source diffusive étudiée, il n’est pas surprenant que les propriétés de
transport dépendent fortement de la température par le biais des interactions qu’entre-
tiennent les électrons avec le réseau. Nous allons ainsi défénir les principales interactions
dont nous devons tenir compte dans une étude de transport électronique :

Différentes interactions des électrons de conduction avec le réseau :
Interaction électron-phonon

Dans le cadre de cette these, nous ne tiendrons pas compte de l'effet des phonons sur
les différentes courbes de résistivité. Notre approche se concentrera principalement sur
les mécanismes de diffusion et de transport de spins liés a I’état magnétique du réseau en
fonction de la température. Lors des comparaisons que nous ferons entre nos résultats de
simulations (sans interactions électron-phonon) et les résultats expérimentaux compor-
tant une contribution de I’ensemble des sources diffusives, nous examinerons unique-
ment la contribution magnétique de ces dernieres.

La diffusion des électrons par les phonons est relativement bien comprise. La résistivité
attribuée aux seuls phonons permet de distinguer deux régimes :

— Lorsque T < ©p : la résistivité des électrons varie en 7.

— Lorsque T' > Op : le temps de relaxation des électrons varie en T’
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3.1. CONTEXTE DE L’ETUDE

TABLE 3.1 — Températures de Debye pour quelques métaux

Métal | ©p K]
Na | 159
Fe 420
Ar | 215
Cd | 160
Pt 425

avec Op la température de Debye, température au-dela de laquelle tous les modes nor-
maux de vibrations commencent a étre excités. On donne dans le tableau 3.1 les températures
de Debye de quelques métaux [33].

Interaction électron-électron

L’interaction électron-électron contient deux termes : un terme d’interaction directe
indépendant du spin et un terme d’interaction d’échange entre spins paralleles. Nous
rappelons que dans le cas d'un gaz d’électrons tres dilué a température nulle, I’état fon-
damental du gaz est ferromagnétique [26]. A température non nulle, une partie des spins
vont s’inverser par agitation thermique donnant naissance a deux populations de spins :
"up” & "down”, dont I'une est majoritaire par rapport a 'autre. A température infinie,
les deux populations sont égales. Dans le cas des spins itinérants traversant un réseau
magnétique, les spins seront polarisés par le réseau, les concentrations des deux popula-
tions suivent 1’état magnétique du systeme.

Interaction électron-magnon

Dans le cas d'une interaction de Heisenberg, la température induit une agitation des
spins du réseau. Les spins en interactions vont donner lieu a un mouvement collectif ap-
pelé onde de spin. La quantification des ondes de spin donne des quasi-particules dites
"magnons” par analogie avec "phonons”. Dans le cas de spins de Heisenberg, pour une
onde de spin donnée, les composantes transverses des spins oscillent, alors que la compo-
sante .S, reste une constante de mouvement qui ne dépend que de la température. Dans
le cas de spins d’Ising (réseau rigide), les ondes de spin ne peuvent étre excitées, et la
température induit la posibilité d’'un renversement du spin. La composante S, se traduit
comme la résultante de la somme de tous les spins qui composent le réseau. On peut
calculer la valeur moyenne thermique de S, par différentes méthodes dont la plus simple
est la théorie du champ moyen. Examinons quelques exemples.

Modeéles d’interaction :

— Un traitement par champ moyen a la particularité de donner le méme comporte-
ment de 'aimantation quels que soient la dimension et le modele de spin utilisé.
Un autre inconvénient de la théorie du champ moyen, est que cette théorie néglige
les fluctuations instantanées des spins. Ceci a pour effet de surrestimer les valeurs
des températures critiques. En effet, les fluctuations favorisent le désordre, et ne
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TABLE 3.2 — Températures de transitions renormalisées fonction du type de réseau cris-
tallin et de la dimension des structures

Dimension Réseau Ising : T./J | Champ moyen : T,/J
1 0 2
2 carré 2.269185314 4
2 triangulaire 3.6410 6
2 nid d’abeilles 1.5187 3
3 cubique 4.515 6
3 bee 6.32 8
3 diamant 2.7040 4
4 hypercube 6.68 8

pas tenir compte de ces fluctuations revient a augmenter la température de transi-
tion. Enfin, pour des systemes de dimension un ou deux, les fluctuations de spins
sont tellement fortes qu’elles détruisent I’'ordre magnétique a température non-nulle
pour de nombreux systemes dont les interactions sont a courtes portées. Or a ces
basses dimensions, la théorie de champ moyen prédit des transitions a température
non-nulle, ce qui est incorrecte.

— Le modele d’Ising possede des solutions analytiques exactes a une et deux dimen-
sions. A une dimension, aucune transition n’a lieu a température finie. Cependant, a
deux dimensions le modele d’Ising a champ nul possede une transition a température
non-nulle (loi de Onsager [92]). On dresse dans le tableau suivant un comparatif
des températures de transition entre la théorie de champ moyen et celles connues
pour le modele d’Ising [26] :

— Pour les spins de Heisenberg avec interaction ferromagnétique a courte portée,
la théorie de magnons donne dans le cas tridimensionnel une aimantation M =
My — BT3/? (loi de Bloch) & basse température. Par contre, dans le cas des di-
mensions un et deux, il n’y a pas d’ordre a longue portée a température non-nulle
(résultat exact par le théoréme de Mermin-Wagner).

On peut légitimement se poser la question du modele et de la théorie a adopter afin
de rendre compte des résultats expérimentaux de transport de spins dans les solides
magnétiques. Cependant, il ressort des remarques précédentes qu’il est difficile de croire
qu'une méme théorie, et qu’un méme modele soit capable de rendre compte des différents
résultats rencontrés dans la littérature. Nous avons choisi pour chacun des cas étudiés,
d’adapter notre modele en fonction de ’étude réalisée, et de comparer qualitativement
ou quantitativement les matériaux qui ont retenu notre attention, en adaptant notre
modele le plus fidelement possible aux articles expérimentaux. Ajoutons que nous n’avons
pas étudié les régions de basses températures avec un modele de Heisenberg suivant un
comportement de réistivité en T2 typique des magnons. La diffusion des électrons par les
magnons a cependant déja été bien étudié. Comme nous le verrons plus loin, la priorité
du travail s’est portée sur ’étude des mécanismes de diffusion autour des transitions
magnétiques.
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3.2 Choix des simulations Monte Carlo

A méthode Monte Carlo a été un recours d’une grande efficacité dans des domaines
L aussi variés que la physique, la biologie, I’économie, ... Elle représente une méthode
alternative pour de nombreux problemes ne connaissant pour I’heure aucune solution ana-
lytique. Le regain d’intérét pour les thématiques de transport de spin suite a la découverte
de la magnétorésistance géante, et plus généralement au développement de la spintro-
nique nécessite une conpréhension fine des mécanismes de propagation des électrons dans
la matiere et de leurs interactions avec le réseau. Les méthodes d’investigation actuelles
sur le sujet reposent pour la plupart sur I'utilisation de 1’espace réciproque pour décrire
les propriétés de transport. Ces théories font appel a un électron en interaction avec un
potentiel périodique représenté par des bandes d’énergies. Son interaction avec les autres
électrons du syteme, avec les phonons, les impuretés et d’autres objets susceptibles d’af-
fecter les propriétés de transport sont alors placés dans la masse effective des électrons.
Cette méthode est particulierement bien adaptée, puisque 1’électron peut ainsi étre traité
comme un électron libre de masse effective m*. Ce type de représentation n’est valable que
dans le cas de petits vecteurs d’ondes dans la zone de bande parabolique. La résolution a
d’autres points de la bande devient complexe. Le traitement de la dynamique du réseau
seul utilise également le réseau réciproque pour décrire les magnons. Cependant, des
que le systeme n’est plus homogene, c’est-a-dire en présence d’impuretés, de défauts, de
surfaces magnétiques, ..., I'invariance par translation est brisée, et ces défauts peuvent
donner lieu a des modes localisés que cette théorie rend complexe a analyser.

Qu’en est-il de la littérature actuelle sur le traitement des problématiques de transport
par le biais de la méthodes Monte Carlo ? Et bien I'utilisation de cette méthode reste en-
core marginale. Ce fait s’explique sans doute pour deux raisons. Premierement, le regain
d’intérét récent concernant les problemes liés au transport de spin, deuxiemement, les
méthodes Monte Carlo en physique de la matiere condensée sont généralement utilisées
pour des problemes sur réseau. Les modeles hors réseau quant a eux, sont relativement
lourds a mettre en place et nécessitent de grandes ressources informatiques, et de longs
temps de calcul. Contrairement a d’autres méthodes numériques, 1'optimisation par la
parallélisation des algorithmes de calcul n’est pas impossible mais reste compliquée. Des
travaux réalisés a ce jour nous pouvons citer 'article de Sen et al. [128] et Alvarez et
al. [5]. Curieusement, aucune méthode Monte Carlo de transport hors réseau n’a été ex-
ploitée par d’autres groupes a ce jour.

Notre modele est construit dans le but d’étre aussi général que possible, afin de traiter
une grande diversité de matériaux. Nous avons exclu 1'utilisation du champ moyen afin
de tenir compte des fluctuations locales qui jouent un role primordial sur les propriétés
de transport autour de la transition. Nous ne souhaitons pas traiter les électrons par la
théorie des bandes d’énergie qui suppose de nombreuses approximations. Nous n’avons
pas souhaité supposer un mécanisme quelconque pour le calcul de la résistivité, ni sup-
poser une forme quelconque de la résistivité. Il nous semble pertinent de construire un
modele basé sur un jeu d’interactions entre spins, doué d’une dynamique stochastique
permettant au systeme d’évoluer par lui-méme dans le temps en fonction de ses interac-
tions.
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3.2.1 Principe de la méthode Monte Carlo

La simulation Monte Carlo pour les systemes a 1’équilibre repose sur ’exploration
heuristique de l'espace des états d’'un systeme (de taille fini). Par générations successives
avec une chaine de Markov, la méthode tend a approcher et reproduire numériquement les
états d’équilibre du systeme étudié et, une fois cet équilibre atteint, de calculer les valeurs
moyennes des différentes grandeurs physiques. Plus grand sera le nombre d’états visités,
et plus faible sera 'erreur de calcul. Cependant, pour de grands systémes (c’est-a-dire
pour des systemes comportant un grand nombre de particules), il devient impossible de
visiter I’ensemble des états en générant des configurations au hasard. Il est donc nécessaire
d’appliquer une méthode d’échantillonage de ’espace des configurations afin de rendre le
temps de calcul accessible.

Considérons par exemple la mise en ceuvre dans I’ensemble canonique. A 1’équilibre ther-
modynamique, chaque configuration C; est observée avec la probabilité P(C;) (Eq. 1.52).
Comme nous 'avons déja précisé, il est impossible de calculer toutes les probabilités car le
nombre de configurations est astronomique. Supposons donc que 1’on choisisse les configu-
rations C; selon une loi d’échantillonage f(C;). Lors du tirage de N configurations, chaque
configuration apparaitra en moyenne avec une occurence N f(C;). La valeur moyenne (A)
est donc approchée par :

N AC)P(C 1

Le choix le plus judicieux de la fonction d’échantillonage est de poser f(C;) = P(C;), ainsi
(A) est approché par une moyenne arithmétique :

N
(A) ~ %ZA(CZ-)JrO(\/LN) (3.2)

A ce point, le probleme consiste donc a générer ’échantillonnage défini par P(C;). Cette
loi n’est évidemment toujours pas connue a cause de la fonction de partition dans Eq.
1.52. La solution de ce probleme a été proposée par Métropolis et al. dans les années
1950 [87], et consiste & générer une dynamique stochastique markovienne entre deux
configurations successives du systeme. L’équation d’évolution est donnée par I’équation
maitresse suivante :

P@Hdﬂ::P@O+ZXWU%®P@0—W@aﬁP@m (3.3)

Au temps t = 0, la configuration initiale est générée aléatoirement donc hors équilibre.
La dynamique pilotant ’évolution du systeme vers 1’équilibre se traduit alors tel que, la
probabilité d’un état C; a l'instant ¢ + dt, sera déterminé par cette méme probabilité au
temps t, majoré des probabilités de passer de tous les états du systeme vers C;, moins
celles de passer de C; vers tous les autres états. Autrement dit, chaque état dépend expli-
citement des états précédents et sont liés par la probabilité de transition, ou matrice de
transition W (i — j) de passer d'une configuration C; vers une configuration C;. L’ordre
dans lequel se succedent les états n’a aucune importance, la matrice de transition est
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stochastique et » . W (i — j)=1.

L’échantillonage souhaité sera donc réalisé si la chaine converge vers la distribution
d’équilibre P(C;). Cela sera le cas si W (i — j) vérifie 'équation du bilan détaillé (Eq.
3.3). Clest-a-dire que le nombre d’états quittant C; doit étre égal au nombre d’états ar-
rivant a I’état C;. Cette condition impose qu'une fois 1’équilibre atteint, cet équilibre ne
sera pas détruit. Une solution particuliere de I’équation d’évolution peut étre choisie tel
que :

PGW( —1) = P@OW(E—j) (3.4)
que l'on peut écrire sous la forme :
e PECIW (j — i) = e PPCIW (i — 5) (3.5)

Il n’est donc pas nécessaire de connaitre la fonction de partition Z pour choisir les proba-
bilités de transition W (i — j). C’est ce point qui donne l'intérét des simulations Monte
Carlo.

Notons que le processus stochastique élémentaire dans un algorithme Monte Carlo est la
succession de deux étapes :

1 A partir d’'une configuration C;, on tire au hasard une configuration C;, avec une
probabilité a(i — 7).
2 Cette nouvelle configuration est acceptée avec une probabilité [[(: — j).

W(i—j) = ali—5) ]G —j) (3.6)
Dans 'algorithme original de Métropolis on prend «a(i — j) = «(j — i), ainsi :

W(j —1i) [1G =)

La solution proposée par Métropolis et al. [87] est :

Wii—j) _ =7 _ swey-eey (3.7)

¢—B(E(C;)—E(C) si Jol(e)

1 si E(C;

)

W(i—j) = { jzf((cc) (3.8)

Cela revient a dire que que si E(C;) < E(C;) la transition est acceptée, dans le cas contraire
la transition est acceptée avec la probabilité W (i — j). Notons que la température
intervient dans D’algorithme de Meétropolis par le biais de la constante de
Boltzmann 8 = (kgT)™' (cf. Eq. 3.8).

3.3 Procédure et dynamique Monte Carlo sur réseau
Modele de spin d’Ising
Numériquement, notre démarche va consister dans un premier temps a construire une

structure cristalline sur laquelle nous appliquons un modele de spin (Ising, Heinsenberg,
XY). Prenons pour commencer 'exemple du modele d’'Ising [29][23]. Ce modele a deux
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états de spin S = +1, est tres utilisé en physique statistique, car il permet de réduire la
complexité du systeme.

Avec le modele d’Ising, nous supposons que les sites du réseau cristallin sont occupés par
des dipoles magnétiques qui ne peuvent prendre que deux valeurs : S = +1 sur l'axe z.
Chaque spin interagit avec ses voisins a travers une interaction d’échange J. L’interaction
J est une fonction monotone, décroissante et fonction de la distance entre spins voisins.
Pour simplifier, la portée des interactions est limitée aux premiers voisins. Enfin, le signe
de J détermine le type de magnétisme du réseau. Supposons le Hamiltonien 3.9 en champ
nul (B = 0). Si J > 0, "énergie du réseau est minimum en configuration ferromagnétique.
A Tinverse, si J < 0, le réseau adoptera un état fondamental antiferromagnétique.

Hi = —J> S88,-BY S (3.9)

1#£j 7

FIGURE 3.1 — Représentation d’une maille BCC (cubique centré). Le site i interagit avec
les sites j premiers voisins (lignes rouges). Les sites noirs représentent des spins sur
réseau orientés up et les site blancs les spins du réseau orientés down.

En premier lieu, nous générons un état particulier du réseau a une température T" donnée.
L’état initial que nous générons n’est pas nécessairement a 1’équilibre thermique. Comme
nous venons de le voir, c’est la dynamique stochastique utilisée dans la simulation qui va
permettre de faire converger le systeme vers un état d’équilibre. Ainsi, nous commencgons
par thermaliser le réseau par une succession (d’essais) de retournement de chaque spin
du réseau. Pour chaque spin, ’énergie est calculée comme la somme des interactions avec
ses premiers voisins (cf. Eq. 3.9 & Fig. 3.1). Le retournement d’un spin est alors pondéré
par la solution Métropolis (Eq. 3.8). Lorsque tous les spins du réseau ont été visités une
fois, on dit que le programme a réalisé un pas Monte Carlo sur réseau. Pour atteindre
I’équilibre, nous réalisons un grand nombre de pas Monte Carlo, typiquement de 'ordre
de 10° pas. Ce nombre de pas peut étre fixé par le suivi d’'une grandeur telle que I’énergie
en fonction du temps (cf. Fig. 3.2).

Ces résultats sont issus d’une simulation sur un réseau FCC (réseau cubique a faces
centrées), de taille 100a x 100a x 100a ou a est le parametre de maille du réseau (pour
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4 0 0 00 0 100
Nombre de pas Monte Carlo

FIGURE 3.2 — Energie par spin d’une réseau FCC' en fonction du temps (pas) Monte Carlo.
La courbe verte correspond a T < T, la courbe noire a'T' ~ T, la courbe rouge a T > T..
Pour chaque courbe, nous partons d’un état initial ferromagnétique (état fondamental de
la structure), l'énergie est calculée comme la somme des interactions entre spins premiers
voisins, l’énergie de [’état fondamental est E = —6.

donner un ordre de grandeur, cette structure est un cube d’environ 40nm de c6té). Nous
choisissons comme configuration initiale un état purement ferromagnétique. A tres basse
température, le réseau est donc dans son état d’équilibre des le premier pas, 1’énergie
reste constante. Pour les deux autres courbes, on remarque un régime transitoire lors
les premiers pas Monte Carlo, suivi d’une saturation de 1’énergie correspondant a 1’état
d’équilibre du systeme. Le temps nécessaire a I’établissement de I’équilibre thermodyna-
mique dépend de la température. A basse température, le systeme converge rapidement,
a haute température un plus grand nombre de pas est nécessaire.

Une fois le systeme a I’équilibre, nous réalisons les moyennes des observables du réseau.
Comme nous 'avons déja décrit, nous calculons 'aimantation M, I’énergie interne E, la
chaleur spécifique C,, ainsi que la susceptibilité magnétique y par le biais de la physique
statistique, (Fig. 3.3).

L’obtention d'une bonne statistique lors d’une simulation Monte Carlo est conditionnée
par la visite d’'un maximum d’états de I'espace des phases. Nous réalisons donc plusieurs
séries de moyennes sur réseau lors d’'une meéme simulation. Entre chaque séquence de
moyennes, nous rethermalisons le réseau afin d’obtenir des états d’équilibre non corrélés. A
I’approche de la température de transition, les observables thermodynamiques présentent
de grandes fluctuations et possedent toutes les échelles de longueurs possibles. Ces fluctua-
tions ralentissent la dynamique markovienne et induisent ce qu’on appelle "ralentissement
critique” (”critical slowing down”), le temps de corrélation augmente notablement. Afin
d’éviter des erreurs superflues dues a ce phénomene, il est nécessaire de rethermaliser un
grand nombre pas pour obtenir des états d’équilibre non-corrélés. Pour une quantité A
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FIGURE 3.3 — Aimantation M, énergie interne E, capacité calorifique C,, et susceptibilité
X, moyennées par simulation Monte Carlo, en fonction de la température.

la fonction d’autocorrélation s’éerit [23][18] :
o(t) = /[A(t’)— <AS|[At+t)— < A>]dt (3.10)
= / [AP)A(t +t')— < A>?] at’ (3.11)

ou A(t') est la valeur instantanée de A et < A > sa valeur moyenne. La discrétisation de
cette intégrale se reformule tel que :

1 tmaz—1 1 tmaz—1 tmaz—1
— > A[A(t+1) - [Z At) Y At +1)|(3.12)
mazx /=0 /=0

t'=0

ot) =

tmax —1

Lorsque la fonction ¢ s’annule, les états sont décorrélés. Dans nos simulations, le nombre
de pas Monte Carlo utilisés pour passer d’un état a un autre est de 'ordre de 500.

Le calcul des valeurs moyennes des observables se résume donc a sommer les grandeurs
sur toutes les configurations visitées.

<M> = <Zs>
<E> = <JZSZ-.SJ-—BZSZ->

ij i
OF 32
<Cy,> = a—T:—kBN(<E2>—<E>2)
oM B

<x> = (< M?>— < M >?)

dB N
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Modeles de spin de Heisenberg et XY

Le changement de modele de spin ne pose pas de probleme majeur du point de vue de
I’algorithme. Dans le cas du modele de Heisenberg, les spins ont trois degrés de liberté,
I’équation 3.9 se réécrit tel que :

Mo = —JY S.8-Y BS—-D> s (3.13)

i#j ) i
= —J) (SrSr+SYSY+8:8i) - B.S—D> S (3.14)
i#j i i

La derniere somme du Hamiltonien 3.16 correspond au terme d’anisotropie uniaxiale le
long de I'axe z. On remarque que dans la limite des tres grandes anisotropies avec D* > 0,
le systeme se comporte comme avec le modele d’Ising.

Dans le cas du modele XY, les spins bougent dans le plan XY car ils n’ont pas de
composante sur 'axe z :

M = —J> S.9-) B.S (3.15)

i#j i
= —J> (Srsy+8¢sY) - B.S, (3.16)
1#£] %

Dans beaucoup de cas pour permettre le passage entre les spins de Heisenberg et XY,
le Hamiltonien du cas XY peut alors s’écrire comme le Hamiltonien de Heisenberg dans
la limite d’une tres forte anisotropie avec D* < 0.

A titre d’exemple, nous présentons l'effet de la température sur un réseau FCC ferro-
magnétique dans Fig. 7.2 dans le cas du modele d’Ising.

B

FIGURE 3.4 — Structure FCC ferromagnétique avec spins d’Ising : A. T/J(=1) < T./J,
B.T/J(=5)<T./J, C.T/J(= 20) > T./J sur une structure de taille : N, = 100a,
N, =100a, N, = 100a. Les sites de couleur jaune font référence aux spins T, les sites de
couleur rouge aux spins ..

A basse température (T'/J(= 1) < T./J), le systeme est a 1'équilibre dans 1'état ferro-
magnétique, le cristale est parfaitement ordonné, (Fig. 7.2A). Une augmentation de la
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température (T/J(= 5) < T./J), a pour effet d'introduire un léger désordre et se ma-
nifeste par le retournement de quelques spins du réseau, (Fig.7.2B). Enfin, 'application
d’une forte température (7'/J(= 20) > T./J), détruit 'ordre magnétique et fait basculer
le systeme dans un état désordonné, la phase paramagnétique (fig :7.2.C).

Notre problématique va consister a comprendre comment la résistance magnétique évolue
en fonction de la température, et d’extraire de nos simulations les mécanismes de diffu-
sions a l'origine de cette résistance.

La seconde phase de notre procédure de simulation concerne le transport de

spin, a partir duquel nous calculerons des grandeurs telles que la résistance magnétique
et le temps de relaxation des électrons de conduction traversant un systeme magnétique.
Cette seconde phase est décrite dans le paragraphe suivant (cf. 3.4).
Comme nous ’avons présenté dans le chapitre précédent, il existe beaucoup de sources
de diffusion électronique : les phonons, les défauts cristallin, ’ordre magnétique des spins
du réseau,... Dans ce manuscrit, nous nous concentrons uniquement sur 1’effet
d’ordre magnétique du réseau sur la diffusion des spins itinérants, source de
diffusion dominante dans les semiconducteurs magnétiques. La diffusion par les
phonons ne sera pas traitée dans ce manuscrit pour deux raisons, le temps de calcul
deviendrait beaucoup trop important, et les théories les traitent déja ce comportement
de facon efficace.

3.4 Procédure et dynamique de transport de spin :
Monte Carlo hors réseau

NE fois le réseau a 1’équilibre thermodynamique, on y injecte aléatoirement Ny spins
U itinérants. La plupart du temps nous choisissons Ny < N, x N, X N, ~ 10%cm ™3, soit
moins d’un électron par maille du réseau. Cette densité est un peu plus forte par rapport
a la densité d’électrons que 'on trouve dans les semiconducteurs réels : ~ 105 — 10'8
cm 3. Cependant, étant donné que nous travaillons sur un échantillon de taille finie, nous
avons besoin d’une bonne moyenne statistique. En plus, I'interaction entre les électrons
est tres faible (ou nulle) par rapport a leur interaction avec les spins du réseau, ce qui fait
qu'une densité d’électrons itinérants plus forte n’affecte pas I'effet de I'ordre magnétique
du réseau.

Dans notre modele, les spins itinérants peuvent avoir plusieurs sources d’in-
teraction avec leur environnement :

— Interaction spins itinérants avec les spins des ions sur réseau. Il s’agit de 'interac-
tion qui permet de comprendre la résistivité d’'un matériau magnétique.

— Interaction entre spin itinérants. C’est I'interaction entre les électrons itinérants qui
est quasi nulle pour un métal (électrons libres ou quasi libres), et tres faible pour
un semiconducteur.

— Un terme de diffusion modélisé par un gradient de concentration qui va permettre

aux électrons de ne pas former de clusters dans le cas d’une interaction attrac-
tive entre eux, et qui va permettre une distribution spatiale assez uniforme dans le
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régime de transport stationnaire. Le terme que nous utilisons correspond au premier
terme du développement du potentiel chimique autour de 1’équilibre.

Un champ électrique est appliqué le long de I'axe x afin de générer un courant électrique et
de calculer la résistance magnétique. Nous ajouterons éventuellement un champ magnétique
dans la direction des spins, et parallelement au champ électrique dans le but de ne pas
faire intervenir la force de Lorentz, et de simplifier le mouvement des électrons.

Procédure et algorithme

Pour commencer, il est nécessaire de thermaliser le réseau afin d’amener la dynamique
de transport dans un état d’équilibre du réseau.

La procédure de transport est la suivante : A un instant ¢, on sélectionne un spin itinérant
au point r. Les interactions de ce spin avec son environnement vont nous permettre de
calculer son énergie au point (¢,7). On tire alors aléatoirement une nouvelle position
(t, '), a laquelle nous calculons la nouvelle énergie du spin. Le déplacement de 7 en r
de I'électron est alors accepté ou refusé par l'algorithme de Métropolis (cf. figure 3.5).
Distinguons deux cas :

— Si le déplacement est accepté, I'électron passe du point (¢,7) & (¢ +1,7').

— Si le déplacement est refusé, I’électron reste a sa position a l'instant suivant, c’est-
a~dire de (t,7) a (t +1,7).

® © © o o
".Y.w*-.,»:"»'\“li"‘]l- . z . .
A ‘."':l‘x': v a8t
¢ o0 o o

N(t+2.r")
y defavorable X |
JA I'
L A—’Y @ ™ O O

FIGURE 3.5 — Dynamique de déplacement d’un électron (en rouge) a travers un réseau de
spin (spins "up” en noir, spins "down “en blanc)

On reproduit cette procédure sur tous les électrons (ce que 1'on appelle un pas Monte
Carlo sur le transport) un tres grand nombre de fois.

La dynamique stationnaire atteinte, les électrons se propagent sous l'effet du champ
électrique appliqué, nous calculons alors le nombre d’électrons traversant des ”surfaces
de comptage” par unité de temps afin d’obtenir le courant et la résistance magnétique
du matériaux, Eq. 3.6. Les surfaces de comptage sont disposées perpendiculairement au
champ électrique. La premiere surface est placée en N, /4, la seconde en N, /2, la troisieme
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en 3N, /4 (cf. Fig. 3.6). La résistance adimensionnée est définie tel que :

1
R = — 3.17
. (3.17)

avec n le nombre moyen de spins itinérants traversant les surfaces de comptage.

—

E
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FIGURE 3.6 — Schéma de mesure de la résistance d’une boite de simulation de dimension
N, x N, x N,. La résistance est mesurée comme la somme des électrons (en rouge)
traversant les trois parois de comptage (en blew) par unité de temps.

Afin de s’assurer de la bonne qualité statistique de nos mesures, nous utlisons la procédure
suivante. Le régime stationnaire atteint, nous calculons le courant sur une durée de N;
pas Monte Carlo de transport. Entre deux phases de transport, nous rethermalisasons
le réseau afin d’amener ce dernier d’un état d’équilibre & un autre état décorrélé du
précédent. Ce temps de rethermalisation est fixé a Ny pas Monte Carlo sur réseau. Cette
procédure sera répétée N3 fois. Nous appelons cette procédure le multimoyennage. Cette
méthode nous permet de réduire les fluctuations statistiques sur les mesures et ainsi
d’acroitre la qualité statistique des résultats.

Les parametres N, et N3 nous assurent une qualité statistique des résultats qui sera
d’autant meilleure que ces deux parametres sont grands. En effet, N, et N3 correspondent
aux nombres d’états de 1’espace des phases visités. Par contre, Ny représente le temps
Monte Carlo pendant lequel un électron se déplace a travers un réseau dans un état
d’équilibre thermodynamique. Une question se pose : Combien de temps 1’électron doit-
il se déplacer a travers un méme état magnétique a une température donnée? Cette
question est importante car elle relie le temps de relaxation 7, du réseau par rapport a
celui de I’électron 7;. Afin de fixer ce probleme, nous utilisons I’équation de dépendance
en température a 7. Cette relation dans le cas des systemes non-frustrés s’écrit [72][110] :

A

T

w (3.18)

TL
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ou A est une constante, v I’'exposant critique de corrélation, et z I'exposant dynamique. A
la limite des T" — T, le temps de relaxation du réseau diverge. Autour de la température de
transition 7T, le systéeme rencontre une zone de ralentissement critique qui rend extrémem-
ent long le temps de relaxation des spins du réseau. Dans cette gamme de températures, les
électrons se déplacent tres longuement dans une méme configuration d’équilibre, contrai-
rement aux autres gammes de températures dans lesquelles le systemes évolue a chaque
déplacement des électrons. Nous rediscuterons en détail les effets du temps de relaxation
un peu plus tard.

Pour des raisons de temps de calcul, nous limitons la densité d’électrons a un (ou
moins d’'un) électron par maille du réseau. Nous privilégions de fortes interactions
entre spins itinérants et spins du réseau comme c’est le cas pour les semiconduc-
teurs, afin de mettre en évidence l'effet d’ordre magnétique du cristal sur les propriétés
de transport, notamment le pic de résistance a T,.. Ces deux conditions justifient que nous
traitions les électrons comme un gaz dans un état ferromagnétique. Méme si a température
finie une partie des spins itinérants s’inversent, les simulations que nous avons réalisées
avec la possibilité de retournement des spins de conduction (électrons non-polarisés), ne
montrent pas de différences significatives avec les simulations dont les spins itinérants
sont polarisés. Nous utiliserons donc dans la plus part de nos simulations des électrons
polarisés. Enfin le transport s’effectue dans des structures de tailles finies. Nous
reviendrons en détail sur ’ensemble de ces points dans le chapitre suivant.

Pour conclure cette description sommaire de notre modele, un certain nombre de ques-
tions se posent quant a la méthode de simulation. En effet, la simulation Monte Carlo
est une méthode itérative discrete. Aussi, le déplacement des électrons dans I'espace réel
ne se fait pas de facon continue mais par sauts successifs. Le temps Monte Carlo est
également discrétisé. Ce probleme de limite continue force a s’intérroger sur trois points
en particulier :

1. Quel est I'impact de la discrétisation (espace/temps) sur les résultats de simula-
tions ?

2. Comment choisir la longueur maximum de sauts des électrons ?

3. Comment définir le temps Monte Carlo ?

1. Les moyennes des observables thermodynamiques réalisées en physique statistique ont
un sens purement statistique, et sont définies sur l’ensemble des états accessibles au
systeme. Ces états peuvent étre générés tous a l'instant ¢, la moyenne d'une observable
sur ces états est appelée "moyenne d’ensemble”. Maintenant, si ces mémes états appa-
raissent successivement au cours du temps, la moyenne effectuée avec I’évolution du temps
("moyenne temporelle”) revient & moyenner sur les mémes états que dans la moyenne
d’ensemble. Donc, en principe les moyennes calculées de deux manieres sont les mémes.
Le systeme est dit "ergodique”. Notons qu’en pratique, on ne peut générer tous les états
pour réaliser la moyenne d’ensemble, ni simuler sur un temps infini en ce qui concerne
la moyenne temporelle. Ces deux types de moyenne peuvent étre différents. On appelle
a tort une telle situation ”systemes non-ergodiques”. Existent-ils réellement dans la na-
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ture ou résultent-ils juste des défauts de moyennage ? Revenons a l'effet de discrétisation.
Imaginons que nous réussissons a générer tous les états des électrons, c’est-a-dire nous
réussissons a placer les électrons dans toutes les positions possibles, la moyenne sur ces
états donnera un résultat exact quelle que soit la méthode utilisée pour générer ces états.
En réalité, nous n’avons qu’une partie de ces états : s’ils sont représentatifs (états les plus
probables), la moyenne réalisée n’est pas "mauvaise”. La discrétisation du mouvement et
du temps n’affecte pas les résultats a partir du moment ou les états générés sont suffi-
samment nombreux et représentatifs dans un sens ”probabiliste”.

2. La longueur de saut [ (analogue a la vitesse v dans nos simulations avec le temps
pris comme unité de temps Monte Carlo), est tirée aléatoirement de fagon équiprobable
dans un ensemble [ € [0;l,40] OU lnar représente la distance entre premiers voisins du
réseau cristallin. Ce choix satisfait a deux contraintes liées a la discrétisation du modele :
premierement le temps de calcul qui est un point critique lors des simulations hors réseau,
deuxiemement la bonne visite de 1’espace cristallin.

Concretement, imaginons que nous prenions un pas moyen de déplacement [y petit devant
la distance premier voisin. Dans ce cas, un grand nombre de déplacements sont nécessaires
afin que les électrons visitent I’ensemble du systeme. Localement, d’une itération a ’autre,
I’environnement ne change pas dans la plupart des tentatives de mise a jour des positions
des électrons. Un grand nombre d’itérations Monte Carlo sur le transport est dans ce
cas nécessaire pour faire évoluer le systeme. A l'inverse, imaginons que [y soit tres grand
devant la distance entre premiers voisins sur réseau. Dans ce cas, les électrons peuvent
sauter des zones de réseau sans étre affectés par des clusters magnétiques locaux du
systeme. Dans ce cas, ’espace cristallin ne peut étre correctement visité. C’est pourquoi
nous avons choisi de fixer la distance maximum de saut comme la distance minimum
séparant deux spins du réseau.

3. Nous avons défini un pas de temps Monte Carlo comme le balayage complet du systeme.
C’est-a-dire que toutes les particules soient visitées une fois. Dans le cas des systemes
ergodiques, la discrétisation du temps n’a pas d’effet sur les résultats dans la mesure
ou l'espace des phases est bien exploré. On peut cependant se poser une question sur
I’évolution du temps physique d’'un pas Monte Carlo en fonction des conditions thermo-
dynamiques du systeme. Il est admis dans les simulations Monte Carlo de considérer ce
temps comme un parametre qui ne peut étre traduit en unité de temps réel que par la
comparaison avec l'expérience.
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3.5 Algorithme du programme Monte Carlo

A mise en ceuvre de notre algorithme a été réalisée comme présenté sur la figure

L 4.2. L’algorithme est construit a l'intérieur d’une boucle de température. Nous cher-
chons dans le cadre de notre travail a étudier ’évolution d’observables en fonction de la
température. Pour une température donnée, on commence par générer un réseau cristallin
(sans électrons itinérants), dans un état que nous choisissons généralement comme 1’état
fondamental du systeme. Ceci a pour but d’optimiser le temps calcul, car il est plus facile
de converger vers I’équilibre thermodynamique depuis 1’état fondamental qu’inversement.
On thermalise ensuite le réseau sur un grand nombre de pas Monte Carlo ~ 10%. Une
fois I’équilibre atteint, on calcule les observables du réseau : I’énergie interne, I’aimanta-
tion, la chaleur spécifique, la suceptibilité magnétique. Cette premiere mesure réalisée,
nous faisons évoluer le systeme sur une dizaine de pas Monte Carlo, et nous réalisons
une seconde mesure des observables. Cette procédure est répétée un grand nombre de
fois ~ 10°. Nous moyennons les observables sur un grand nombre d’états de 1’espace des
phases, nous assurant ainsi une bonne qualité statistique des grandeurs mesurées.
On injecte Ny électrons itinérants que nous thermalisons afin d’atteindre une dynamique
de transport stationnaire. L’équilibre atteint, nous calculons les observables de transport :
résistance magnétique, temps de relaxation, ... Comme pour la moyenne des observables
du réseau, nous réalisons nos mesures sur un grand nombre d’états ~ 10%, en alternant les
calculs de transport par des rethermalisations du réseau, afin de tenir compte d’un nombre
maximal de configurations des spins du réseau, et de s’assurer de la bonne exploration
de I'espace des phases.

3.6 Description des différentes interactions du modele

ONNONS maintenant une description détaillée des interactions que nous allons utili-
D ser dans nos simulations. Dans de nombreux cas présentés dans ce document, nous
utiliserons le modele d’Ising afin de simplifier les situations réelles, tout en conservant les
ingrédients principaux du probleme. La premiere hypothese consiste a placer sur les sites
du réseau des spins en interaction qui seront responsables de I'état ferromagnétique ou
antiferromagnétique du réseau. La seconde approximation va consister a ne faire inter-
agir les spins du réseau qu’avec leurs premiers voisins, en considérant les effets quantiques
comme négligeables [5]. Dans le cas des films minces, nous appliquons sur la structure des
conditions périodiques sur les axes x et y, et des conditions de réflexion miroir sur ’'axe
z. Ces conditions périodiques tendent a simuler une structure de longueur infinie le long
des axes x et y. Ne pas appliquer de conditions périodiques sur z revient a simuler I'effet
de couches minces. Pour le transport, les conditions périodiques assurent aux électrons
itinérants arrivant a un bout de la structure d’étre réintroduits a ’autre bout, afin de
conserver le nombre de particules de la boite.

Les spins du réseau interagissent avec leurs premiers voisins par le Hamiltonien :

M = —J) 5.5 (3.19)
i#]

avec S5; un spin d’Ising au site ¢ dont les interactions sont sommées avec les spins .S;
de ses premiers voisins. .J représente 'interaction d’échange qui déterminera le type de
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— DO T=Tmin;Tmax
- Configuration initiale
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F1GURE 3.7 — Algorithme Monte Carlo pour le transport de spin

magnétisme du réseau, ferromagnétique si J > 0, antiferromagnétique si J < 0.

L’interaction entre les spins du réseau et les spins itinérants est donnée par :

Hey = — ZIi,jé}.g} avec  [;; = lpe™ " (3.20)
i#]

dans lequel ; représente le spin de I’électron itinérant 7, 5‘} le spin de l'ion j du réseau.
L’interaction I; ; décroissante et monotone fonction de la distance r; ; = |7; — 7| entre
spins itinérants et spins du réseau. La somme entre spins est limitée par une sphere de
rayon D; centrée autour de la position 7; de ’électron. Nous donnons une forme expo-
nentiellement décroissante a I; ;, la forme de cette interaction n’est pas trés importante
car nos interactions sont toujours limitées a courtes portées. Cependant l'interaction est
calibrée tel que I’énergie d’interaction d’un spin itinérant avec le réseau soit du méme
ordre de grandeur que les interactions des spins premiers voisins du réseau.
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L’interaction entre les spins itinérants est donnée par :
He—e = - Z Ki,j&}.ﬁj avec Ki,j = Koe_ri’j (321)
1#]

dans lequel &; représente le spin de I'électron itinérant i, ¢; les spins des électrons j
compris dans une sphere de rayon Dy centrée autour de la position r;. L'interaction K; ;
décroit de facon monotone avec la distance r; ; = |7} — 7| séparant deux spins itinérants.

s o o ’

FIGURE 3.8 — A gauche : Schéma d’interaction d’un électron (en rouge) avec les ions du
réseau (en noir) a lintérieur d’une sphére de rayon Dy centrée autour de [’électron. A
droite : Schéma d’interaction d’un électron (en rouge) avec les autres électrons (en rouge)
a lintérieur d’une sphére de rayon Dy centrée autour de [’électron.

Un champ électrique E est appliqué le long de la direction x. Son énergie est donnée par :

Hp = —e» L (3.22)

Un terme de potentiel chimique dépendant de la concentration de spins itinérants localisés
a 'intérieur de la sphere de rayon D; :

He = DY (n(7i) = o) (3.23)

ou n(7) représente la densité d’électrons itinérants et ngy la densité moyenne de spins dans
le systeme. On fixera D de telle sorte qu’a 1’équilibre, le terme de potentiel chimique
compense le terme d’interaction entre spins itinérants. En effet, il est crucial de porter
une attention particuliere a ce terme, car la polarisation des spins itinérants et leurs cou-
plages ferromagnétiques, terme H._. donné par 3.21, ont tendance a les agglomérer pour
minimiser leur énergie : en 1'absence du terme 3.23, les électrons itinérants d’un gaz de
spins sans champ électrique appliqué, vont par les seules interactions électron-électron
former des grappes. Le terme 3.23 provient ainsi du second principe de la thermodyna-
mique, et tend a équilibrer toutes les zones de I'espace vers un méme potentiel chimique
par le transfert de particules des zones les plus denses de I'espace, vers les zones les moins
denses. Comme nous 'avons déja souligné, ce dernier terme d’interaction correspond au
développement limité a ’ordre un du potentiel chimique pres de 1’équilibre.
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CHAPITRE

4
I Résistance magnétique dans des
films minces magnétiques

4.1 Films minces ferromagnétiques

4.1.1 Introduction

La résistivité des semiconducteurs magnétiques est étudiée de facon générale par des
approches théoriques et expérimentales depuis une soixantaine d’années. Les précédents
travaux réalisés sur ces matériaux soulignent un comportement singulier de leurs résistivités
en comparaison de celles des métaux. En effet, a la température de transition ordre/désordre
magnétique (ferromagnétique, antiferromagnétique/paramagnétique), la résistance présente
une ”anomalie” : un " pic” de résistance, alors que les métaux magnétiques présentent deux
types de résistances, avec ou sans pic a T, (cf. figure 4.1).

Ce comportement singulier a fait émerger 1'idée d’une nouvelle source de diffusion dans
certain solide, la diffusion magnétique. Rappelons brievement ici les modeles historiques
présentés dans le chapitre 2. Des la fin des années 1950, les travaux identifient le role
joué par l'orientation des spins itinérants en interactions avec 1’ordre des spins du réseau
[53][54]. A basse température, la principale source de diffusion est attribuée aux ondes de
spin [111] avec lesquelles la résistivité varie en T?. Cependant, & haute température cette
théorie n’est plus valide. De Gennes et Friedel sont les premiers a avancer une explication
en 1958 [24]. Tls pensent que le comportement de résistivité a proximité de la température
de Curie (T,) est une conséquence de la corrélation des spins du réseau. Ils suggerent donc
que la résistivité magnétique doit se comporter comme la suceptibilité magnétique. L’ano-
malie de résistance est dans un premier temps attribuée aux fluctuations a longues portées
de I'aimantation autour de la région critique. Par la suite d’autres auteurs ont attribué
le pic de résistance aux corrélations a courtes portées autour de 7' > T,.. En particulier
Fisher et Langer [39] qui ont montré que la forme du pic de résistance dépend de la portée
des interactions. Par la suite, d’autres auteurs ont effectué des travaux reposant sur 1'uti-
lisation de la corrélation entre spins du réseau. Parmi les travaux les plus intéressants que
nous venons de présenter, nous pouvons citer celui de Haas [46], qui utilise la théorie des
perturbations comme probabilité de diffusion introduite dans ’équation de Boltzmann.
Dans cet article, Haas étudie les résistances de semiconducteurs ferromagnétiques et anti-
ferromagnétiques. Il conclut que le pic de résistance n’est présent que dans le cas des semi-
conducteurs ferromagnétiques, contrairement aux semiconducteurs antiferromagnétiques
dont seul la dérivée dR/dT" exhibe un pic. Récemment, le travail de Zarand [126] sur les
semiconducteurs dilués attribue la hauteur du pic de résistance a la localisation des spins
itinérants par les impuretés magnétiques dans le réseau. Depuis une dizaine d’années,
la découverte de la magnétorésistance géante (GMR) dans les systemes a multicouches
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FIGURE 4.1 — A-B-C : courbes de résistances en fonction de la température pour les
métaur magnétiques purs de gadolinium (A), dysprosium (B), erbium (C). Ces courbes
sont tirées de larticle de S. Legvold [59], les insets sont des grossissements réalisés autour
de la température critique. D : courbe de résistance d’un semiconducteur magnétique
Lay_,Ca,MnQOs, tirée de l'article de J. J. Neumeier et al. [86].

magnétiques [10][38][15], ainsi que la naissance de la spintronique relancent 'interét des
questions liées a 'influence du magnétisme sur le transport de spin.

Dans ce chapitre nous présentons dans un premier temps nos résultats Monte Carlo de
transport dans un film mince ferromagnétique. Nous utilisons le modele d’Ising afin de
décrire I'influence de 'ordre magnétique et la dynamique du réseau sur les propriétés de
transport. Nous décrirons 'influence des différentes conditions initiales, I’action de chacun
des termes d’interaction décrits précédemment sur les mécanismes de diffusion. Dans un
second temps, nous étendrons ’étude du transport a un matériau antiferromagnétique,
nous discuterons la forme de la résistance dans le cas antiferromagnétique, et compare-
rons nos résultats aux prédictions faites par Haas, ainsi que le phénomene de localisation
autour de la température de transition décrit par Zarand.
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4.1.2 Interprétation de la courbe de résistance magnétique en
fonction de la température

Nous utilisons pour réaliser les mesures de transport, un film mince semiconducteur
ferromagnétique en configuration cubique a faces centrées (FCC). La structure possede
deux surfaces symétriques (001) en interaction avec le vide. Des conditions périodiques
sont appliquées le long des axes z et y, 'axe z ne bénéficie pas de conditions périodiques
dans le but de simuler une dynamique de spins similaire a celle rencontrée dans les films
minces. Le nombre total de cellules de la structure est de IV, x N, x N, = 20a x 20a x 8a
en unité de parametre de maille a. Chaque spin est localisé sur un site du réseau, et
interagit avec ses premiers voisins par le biais du Hamiltonien H; donné par 3.19.

FIGURE 4.2 — Maille élémentaire d’un cristal cubique a faces centrées FCC.

Avant de réaliser des mesures de transport, il est nécessaire de déterminer la température
critique T, séparant la phase ferromagnétique de la phase paramagnétique. Une premiere
étape de simulation est effectuée sans électrons itinérants. Nous amenons le réseau a
I’équilibre thermique et réalisons les moyennes des observables du réseau. Les parametres
d’entrées que nous choisissons sont adimentionnés afin de simplifier la présent-
ation. Nous fixons les valeurs de spin sur réseau S = +1 avec une intégrale d’échange
J = 1. Nous présentons sur la figure 4.3 'aimantation renormalisée du réseau en fonc-
tion de la température. Nous déterminons ainsi la température critique adimensionnée,
T./J =9.58 (kg = 1).

La thermalisation du réseau a été réalisée sur 10° pas Monte Carlo. Suite & cette therma-
lisation, les mesures des différentes observables du réseau sont effectuées 10° fois. Chaque
mesure est séparée par une rapide phase de rethermalisation de 10 pas Monte Carlo.

La seconde phase de simulation correspond au transport. Le réseau a 1’équilibre, nous
injectons N spins itinérants dans le systeme. Les électrons se déplacent le long du champ
électrique F, en interaction avec leur environnement local. Les différents termes du Hamil-
tonien de I’électron sont donnés par les expressions suivantes H,._; interaction électrons-
réseau : 3.20, H._. interaction électron-électron : 3.21, Hpg interaction avec le champ
électrique : 3.22 et H,. le gradient de concentration : 3.23. Les conditions périodiques du
systeme assurent une bonne homogénéité des électrons a l'intérieur du réseau en régime
stationnaire.

La simulation se déroule comme nous l’avons décrit dans le chapitre précédent : pour
une température donnée, nous calculons I’énergie d’un électron ¢ & une position 7; de

61



4.1. FILMS MINCES FERROMAGNETIQUES

1.05

0.8

0.6

M/M,

0.4

L J

—
0.0 7 : g .
FIGURE 4.3 — Aimantation renormalisée du cristal FCC ferromagnétique en fonction de
la température. Les parametres de simulation sont Ny x Ny x N, = 20a x 20a x 8a, J = 1.

I’espace réel, en prenant en compte ’ensemble des interactions décrites précédemment.
Nous tentons de déplacer aléatoirement cet électron a une nouvelle position. La longueur
des sauts est limitée a la distance entre premiers voisins du réseau. Si I’électron ¢ tombe
dans une sphere de rayon A centrée sur un ion ou un électron voisin de i, le déplacement
a cette nouvelle position est immédiatement annulé, et un nouveau tirage est effectué.
Cette zone "interdite” modélise le principe d’exclusion de Pauli. Dans le cas ou le nouveau
tirage ne retombe pas dans une zone d’exclusion, le déplacement est accepté ou rejeté par
'algorithme de Métropolis [87].

Rappelons que pour chaque température, le temps de thermalisation permettant d’at-
teindre le régime stationnaire est fixé & 10* pas Monte Carlo de transport. Chaque phase
de calcul du transport a lieu pendant N; pas Monte Carlo, ot V; est fixé par I’expression
du temps de relaxation, Eq. 3.18. Deux phases de calcul du transport sont séparées par
une rethermalisation du réseau de N, = 102 pas Monte Carlo sur réseau. Cette procédure
est répétée Ny = 10* fois. Cette méthode de multimoyennage nous permet de réduire les
fluctuations statistiques sur les mesures. En guise d’illustration, nous pouvons voir une
comparaison des mesures de résistivités sans (Fig. 4.4), et avec multimoyennage (Fig.

4.5).
Interprétation de la courbe de résistance magnétique :

Commenons par décrire et analyser les différents comportements de diffusion derriere
la courbe de résistivité.

Les parametres de transport sont les suivants : Les spins itinérants sont polarisés ¢ = 1,
les constantes d’interaction électron-réseau et électron-électron sont respectivement fixées
a Iy = Ky = 0.5, la constante du terme de diffusion est D = 0.5. Nous fixons le nombre
d’électrons & Ny = 8 x 20%, une densité correspondant & un électron par cellule. Le rayon
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FIGURE 4.4 — Résistance magnétique calculée sans méthode de multimoyennage en unités
arbitraires en fonction de la température. Les parametres de simulation sont N, x N, x
N,=20x20x8,J=1,D=05, Di=Dy=1,1p=Ky=0.5, E=1.

de la sphere d’exclusion est Ay = 0.05a avec a le parametre de maille du réseau. Les rayons
des spheres d’interaction électron-réseau et électron-électron sont choisis a Dy = Dy = a.
La longueur de saut |I] € [0;v/2a/2]. Le champ électrique est fixé & E = 1, enfin nous
fixons les constantes de I'expression du temps de relaxation du réseau de la relation 3.18 a
A =1, avec les exposants critiques de corrélation et de dynamique v = 0.638 et z = 2.02
connus pour le modele d’Ising a trois dimensions [72][110].

Ce jeu de parametres a été choisi en respectant les criteres physiques suivants :

— Iy est choisi tel que I'énergie d’interaction F._; d'un spin itinérant avec les spins
voisins du réseau soit du meéme ordre de grandeur que 1'énergie d’interaction des
spins du réseau. Ce choix d’interactions fortes correspond plus ou moins au régime
de transport rencontré dans les semiconducteurs.

— K est choisi tel que I'énergie d’interaction entre spins itinérants soit inférieure a
E._; afin de faire ressortir I'effet de 'ordre magnétique sur les observables de trans-
port.

— D est choisi afin d’éviter la formation de grappes de spins itinérants. D dépend en
général des valeurs de Iy, Ky, Dy et Ds.

— FE est choisi de facon a ne pas étre trop dominant pour ne pas masquer les effets
des fluctuations thermiques et de 'ordre magnétique.

— La densité d’électrons est fixée a un électron par maille, une densité d’électrons assez
forte pour les semiconducteurs, notamment MnTe sur lequel nous nous concentre-
rons dans le chapitre suivant, mais ceci n’a pas d’importance lorsque l'interaction
entre les électrons itinérants est faible. Une forte densité permet d’améliorer les
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moyennes statistiques sur les états des électrons. Précisons que nous excluons dans
notre étude le cas des semiconducteurs dilués (DMS) dans lesquels le magnétisme
du réseau est induit par le fort dopage (~ 5.10*°cm™2). Dans nos simulations, les
spins itinérants ne polarisent pas le réseau. Ces systemes seront traités dans des
travaux ultérieurs.
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FIGURE 4.5 — Résistance magnétique calculée avec la méthode de multimoyennage en

unités arbitraires et en fonction de la température. Les parametres de simulation sont
Ny x Nyx N, =20x20x8a, J=1,D=05, Dy =Dy =aqa, Iy =2,K,=05, £ =1.

1. Comme nous pouvons le constater, la méthode de multimoyennage permet de sup-
primer les fluctuations observées sur la figure 4.4.

2. A basse température, la résistance augmente dans le sens des températures décroiss-
antes.

3. A la température de transition T, la résistance exhibe un pic.

4. Apres T,, la résistance décroit dans le sens des températures croissantes, et devient
constante a une valeur de saturation.

2. Interprétation du comportement de résistance a basse température :

A tres basse température, nous observons que la résistance augmente fortement lorsque
T décroit. L'origine de ce comportement provient du gel des électrons, piégés par les posi-
tions d’énergie minimale du réseau. Plagons la structure a 7' = 0.5. A cette température,
I’énergie thermique est trop faible pour retourner un spin du réseau, le systeme revét un
ordre ferromagnétique presque parfait. Les électrons se propagent dans le réseau et "res-
sentent” un potentiel périodique, comportant des minimums d’énergie. La dynamique de
transport durant la phase de thermalisation va conduire les spins itinérants vers ces mini-
mums afin de minimiser ’énergie du systeme. La faible densité Ny des spins itinérants (~
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1 électron par cellule), conjuguée a l'effet du gradient de diffusion qui tend a homogénéiser
spatialement la densité d’électrons, vont conduire chaque spin de conduction dans 1'un
des puits du réseau.

Nous avons calculé le paysage énergétique en faisant circuler un électron dans le potentiel
périodique pour mesurer ’énergie ressentie en chaque point de 'espace réel. Ce paysage
est présenté sur la figure 4.6, avec les conditions initiales données précédemment. Les
électrons lors de la phase de thermalisation convergent vers les zones bleus du poten-
tiel (basses énergies), pour y rester piégés faute d’une énergie thermique et d’'un champ
électrique suffisamment intense pour les en libérer.

Nous verrons un peu plus tard que 'intensité des interactions entre les spins itinérants
et les spins du réseau, ainsi que les interactions entre spins itinérants sont les deux pa-
rametres clefs qui rendent compte de la courbure et de la hauteur du pic a T..

FIGURE 4.6 — Visualisation des surfaces isoénergétique renormalisées (Eqy correspond
a lénergie minimum du systéeme) en 3D avec application d’une nappe de couleur
représentant l'intensité des énergies ressenties par un électron dans le réseau. La vi-
sualisation est extraite d’une exploration d’un bloc de Ny X Ny x N, = 4 x 4 x 4 réalisée a
Uintérieur d’une structure de taille N, x N, x N, = 20 x 20 x 8a dans l’état fondamental.
Les paramétres utilisés sont D1 = a, Iy = 2

Afin de valider cette hypothese, nous avons calculé la fonction de distribution radiale g(r)
présenté en figure 4.7. La fonction de distribution radiale consiste a réaliser une moyenne
des distances |7, _| séparant chaque électron de voisins plus ot moins lointains. Nous pou-
vons voir sur cette courbe deux pics caractéristiques d’'un ordre spatiale s’étalant jusqu’a
trois parametres de maille. Ces pics nous indiquent la cristalisation des électrons a basse

température a Uintérieur du réseau pour des distances premiers voisins |r(M,_.| = a, et
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second voisins |r(?),_ | = 3a.
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FIGURE 4.7 — Fonction de distribution radiale g(r) calculée a T'= 0.5. Les paramétres de
simulation sont Ny x Ny x N, =20 x 20 x 8a, D = 0.5, Dy = Dy = a, Iy =2, K, = 0.5,
E=1.

De nombreux articles expérimentaux traitant de conduction dans des semiconducteurs
magnétiques soulignent ce comportement de résistance a basse température [127][109][65]
[31][35][57][73][100][117].

Lorsque la température augmente, la résistance diminue. L’augmentation de la température
permet de briser I'ordre ferromagnétique (up) des basses températures, et fait apparaitre
des sites occupés par des spins antiparalleles (down). Les électrons initialement piégés
dans les puits de potentiel vont voir la profondeur de ces puits diminuer, et le champ
électrique les accélérer le long de x. Lors du transport, les électrons polarisés vont ren-
contrer les sites antiparalleles (down) du réseau qui auront pour effet de produire la
diffusion, et d’augmenter la conduction i.e. affaiblissant la résistance du solide. Plus la
température augmente, et plus le nombre de sites antiparalleles (down) augmente. Nous
obtenons ainsi un minimum de résistance autour de 7' ~ 5 : 4.6.

3. Interprétation du comportement de résistance a la température de tran-
sition :

Au-dela de T ~ 5, les spins antiparalleles isolés vont se coupler ferromagnétiquement,
donnant naissance a des clusters de spins down dont le nombre et la taille vont croitre
avec 'augmentation de la température (cf. figure 4.8). Les clusters down vont alors altérer
la mobilité des spins itinérants entrainant une augmentation de la résistance, fonction de
la température. A la transition, T, R présente un pic. Le mécanisme physique a 1'ori-
gine de ce pic de résistance a été attribué dans un premier temps par Kasuya [53][54] au
désordre magnétique induit par la température. Fisher, Langer [39] et Kataoka [55] ont
imputé 'existence du pic de résistivité a la corrélation spin-spin a courte portée. Plus
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tard Zarand propose une explication a ce comportement par I'apparition d’'un phénomene
de localisation des spins de conduction par les impuretés dans le réseau [126][128].

FI1GURE 4.8 — Visualisation 3D des clusters de spins down du réseau dans une structure
FCC de taille N, x Ny x N, =10 x 10 x 10a. a (A) T =3, (B) T'=9 .

FIGURE 4.9 — Structure FCC' ferromagnétique a T ~ T,.. Sur cette visualisation les sites
jaunes correspondent auzr spins up, les spins down auz sites rouges. Les points blancs
correspondent auz électrons itinérants polarisés up. On distingue les clusters up (down)
du réseau et la localisation des spins itinérants.
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Dans le cas des simulations Monte Carlo, nous proposons notre interprétation concer-
nant l'origine du pic de résistance : nous observons la formation de clusters up et down,
dont la taille est de 'ordre de quelques parametres de maille et qui augmente quand
T — T, [1]. L’énergie d’un électron (de spin up) a l'intérieur du cluster (de spin down)
est positivement maximale, ceci empéche 1’électron d’y aller. Au point de vue simula-
tion, la grande taille des clusters, supérieures aux sauts que peuvent réaliser les électrons
|fma$| = \/ia/ 2, a pour conséquence de réduire la mobilité des électrons et de provoquer
une augmentation de la résistance. Il est intéressant de remarquer que lorsque la taille
du cluster est petite, de I'ordre d’un ou deux spins, l'effet est inverse : ’électron peut
vernir a sa proximité, grace au champ appliqué, méme avec une petite augmentation de
I’énergie. Il n’y reste pas ”longtemps” car il y a, aux alentours, des positions d’énergie
plus basse. Ceci provoque une plus forte mobilité, comme nous I'avons souligné a 7" < 5
plus haut. Il est encore nécessaire d’apporter une précision qui va nous mener a une
conclusion similaire a celle de Zarand. Bien que Zarand étudie le comportement de dif-
fusion dans des semiconducteurs dilués (ce qui n’est pas notre cas), il souligne qu’autour
de la transition, les fluctuations (temporelles) des spins connaissent un ralentissement
critique a l'origine d’un phénomene de localisation des porteurs. Ce méme ralentissement
intervient dans notre modele par la formation des clusters de grande taille connue dans
les études des phénomenes critiques. Ce ralentissement s’exprime par 1’expression 3.18.
Le systeme percole et le paysage magnétique évolue tres lentement (7, — 00). Les spins
itinérants (polarisés up) ont alors un temps relativement important pour se frayer un
passage autour des clusters down (zones de hautes énergies), et se localiser dans des clus-
ters up qui représentent des zones de basses énergies comme le montre la figure 4.9. La
constante de couplage électron-réseau Iy < 0 est ferromagnétique, les interactions entre
spins paralleles sont donc favorable en énergie, au contraire les interactions antiparalleles
sont défavorables.

Cette conclusion est confirmée par le calcul du temps de relaxation des électrons se pro-
pageant a travers la structure pour différentes températures (cf. Fig. 4.10). Sur cette
courbe, nous distinguons un pic a la température de transition, ceci n’est pas surprenant
dans la mesure ou le temps de relaxation des spins itinérants est inversement propor-
tionnel a la résistance du matériau, Eq. 1.1. Cependant, ce parametre nous renseigne
sur la dynamique temporelle des porteurs avec 1’évolution de la température. Pour de
faibles températures, 7; — 0. Ceci est di au piégeage des électrons dans les minimums
d’energie locaux du réseau. A la température de transition, le temps de relaxation des
spins itinérants chute, alors que le temps de relaxation 7, augmente. Nous soulignons la
corrélation entre temps de relaxation du réseau et temps entre deux collisions des porteurs.
A la transition, les électrons sont d’une part freinés par la formation des clusters dont
les tailles sont supérieures a la longueur de déplacement des porteurs, et d’autre part par
le ralentissement critique, caractéristique du réseau dans cette gamme de température.
Ces deux effets conduisent les spins de conduction a se localiser dans des zones de basses
énergies (cluster up).

Une derniere visualisation permettant d’illustrer nos propos présentée en figure 4.11
consiste a comparer le trajet moyen effectué par un électron itinérant lors d’une phase
de calcul du transport pour deux températures. 7' = 5 correspondant au minimum de
résistance de la courbe 4.5, et T'= 9.79 ~ T, correspondant au pic de résistance. AT =5
nous constatons que 1’électron dont nous avons suivi le parcours pendant 500 pas Monte
Carlo, traverse la structure de bout en bout le long de x, sa mobilité est grande, i.e.
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FIGURE 4.10 — A : Temps moyen entre deux collisions d’un électron en fonction de la
température. B : Temps de relazation du réseau en fonction de la température. Les pa-
rametres de simulation sont Ny X Ny x N, = 20 x 20 X 8a, D = 0.5, D; = Dy = a,
Ihy=2,Ky=0.5, E=1.

la résistance du matériau est faible. Pendant le méme temps (500 pas Monte Carlo de
transport), a 7' = 9.79 ~ T, nous constatons que I’électron est localisé dans une zone de
I’espace qui correspond sans doute a un cluster up du réseau. Dans ce cas, la mobilité de
I’électron est faible, i.e. la résistance du matériau est élevée.

4. Interprétation du comportement de résistance apres la transition et a
haute température :

Lorsque T' > T,, on observe une décroissance de la résistance avec l'augmentation de
la température. Ceci s’explique par les arguments suivants : dans une zone proche mais
supérieure a T, le temps de relaxation du réseau décroit, les fluctuations thermiques aug-
mentent et les grands clusters du réseau fondent, augmentant la mobilité des électrons.
Les spins itinérants sont d’autant plus mobiles que 1’énergie locale du réseau est instable.
Au-dela de T, dans la phase paramagnétique, les fluctuations du réseau deviennent tres
importantes, a chaque déplacement les électrons voient un paysage magnétique différent.
Le temps caractéristique des fluctuations du réseau est plus important que le temps ca-
ractéristique de déplacement des électrons. Les spins sont diffusés a chaque déplacement,
la résistance tend vers une constante lorsque le désordre du réseau est total. Nous rap-
pelons que notre modele ne tient pas compte de la contribution des phonons
sur les courbes de résistances. Ceci explique pourquoi la résistance devient
constante a haute température.
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FIGURE 4.11 — Trajet réalisé par un spin itinérant a travers une structure de taille N, X
Ny x N, = 20x 20 x 8a, avec comme parametres D = 0.5, D1 = Dy = a, Iy = 2, Ky = 0.5,

E =1. La figure A correspond au trajet a la température T /J =5, la figure B correspond
au traget a T./J = 9.79.

4.1.3 Influence des différents parametres sur les courbes de
résistances magnétiques

Dans la premiere partie de ce chapitre nous nous sommes concentrés sur l'interprétation
d’une courbe de résistivité en fonction de la température. Nous avons fixé des parametres
liés aux différentes interactions qu’entretiennent les électrons avec le réseau, avec d’autres
électrons, 'accélération due au champ électrique. Nous souhaitions avant de discuter 1’ef-
fet des parametres, faire ressortir les mécanismes de diffusion a l’origine de la courbe
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de résistance magnétique. Aussi, avons-nous choisi un jeu de parametres et justifié notre
choix en plagant ces premiers résultats dans le cadre de I’étude d’un semiconducteur fer-
romagnétique en couche mince. Il est maintenant nécessaire d’étudier les effets de chacun
des parametres sur les courbes de résistance. C’est I'objet de cette seconde partie.

Effets de taille

Afin de simuler un réseau en couches minces, nous utilisons des conditions périodiques
appliquées sur les deux directions (z et y), la troisieme direction (z) en est dépourvue.
Ceci signifie que, dans le cas d'un réseau FCC dont les interactions sont limitées aux pre-
miers voisins, les atomes se trouvant a l'intérieur de la structure interagissent avec douze
voisins, alors que les atomes appartenant aux surfaces (001) interagissent avec 8 voisins.
Les quatres interactions manquantes des sites de chacune des deux surfaces représentent
une source d’instabilité, fonction du nombre de spins des surfaces (001) par rapport au
nombre de spins du volume. Dans le cas ou I'épaisseur devient tres grande, 'effet des
surfaces est tout a fait négligeable sur les valeurs des quantités physiques liées a la tran-
sition de phase. Ce n’est cependant pas le cas pour des structures en couches tres minces.
Nous avons tracé les aimantations de deux structures ayant des épaisseurs N, différentes
en fonction de la température. L’ordre magnétique des surfaces (001) se brise avant celui
du volume, ce qui se traduit par une température de transition globalement plus faible,
comme le suggere la figure 4.12. La température de transition est d’autant plus basse que
I’épaisseur est faible.
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FIGURE 4.12 — Courbes d’atmantations pour des structures de tailles Ny x N, x N, =
20 x 20 x 2a, T, ~ 7.2 (ronds noirs), et N, x Ny x N, =20 x 20 x 8a, T, ~ 9.58 (ronds
blancs).

Effets d’interaction entre spins itinérants et spins du réseau

Observons 'effet de 'intensité des interactions entre les spins itinérants et les spins
du réseau en fonction de la température. Nous avons présenté précédemment 1’expression

71



4.1. FILMS MINCES FERROMAGNETIQUES

de ce potentiel d’interaction H._; par 3.20. Ce potentiel est exponentielle, d’amplitude
Iy et décroissant avec la distance. L’interaction est limitée par une sphere de rayon D,
centrée sur 1’électron. Le choix de la forme du potentiel méme s’il n’est pas réaliste n’a
que peu d’importance car nous considérons dans toutes nos simulations des interactions
a courte portée n’excédant guere un parametre de maille a.

Sur la figure 4.13, nous présentons trois courbes de résistance pour trois valeurs de Iy
en fonction de la température. Ces trois parametres sont fixés a [y = 0.5, [y = 1 et
Iy = 2. Les autres parametres sont fixés tel que : Ko = 0.5, D = 0.5, D1 = Dy = a avec
Ny = 8 x 20? électrons itinérants.
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FIGURE 4.13 — Résistance en fonction de la température pour différentes valeurs d’inter-
action électron-réseau Iy : Iy = 2 (ronds noirs), Iy = 1 (ronds blancs), Iy = 0.5 (triangles
noirs).

— A tres basse température, la résistance augmente dans le sens des températures
décroissantes. On observe que plus la valeur de I est faible, et plus la résistance
augmente lentement avec ’abaissement de la température. On comprend ce compor-
tement avec I'argument suivant : pour les basses températures, les électrons se loca-
lisent sous 'effet de leurs interactions dans les minimums du potentiel périodique.
Plus les interactions des électrons avec le réseau sont intenses, et plus il sera
nécessaire de leur fournir de I’énergie afin de les faire bouger. Autrement dit, plus
Iy est faible et moins les électrons seront retenus par le réseau. L’énergie thermique
a fournir pour augmenter la mobilité sera d’autant plus faible que I sera petit.

— Autour de T, les courbes de résistances présentent un pic. Nous constatons que la
hauteur du pic est fonction de la valeur de Iy. Plus I est grand, et plus le pic est
prononcé. Nous avons expliqué les mécanismes qui s’operent autour de la transition.
Nous les rappelons brievement : les fluctuations temporelles ralentissent autour de
T, le systeme percole. Dans cette gamme de températures, le réseau peut étre décrit
comme un enchevetrement de clusters massifs up et down. La mobilité des électrons
est alors fortement réduite pour deux raisons. La premiere est due aux clusters down
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que les électrons doivent contourner pour se propager le long du champ électrique.
La seconde est due a un phénomene de localisation des électrons dans les clusters
da au ralentissement critique. Plus Uinteraction I, (électron-réseau) est grande, et
plus les effets des clusters up et down influent sur la dynamique des électrons, et
plus le pic de résistance est prononcé.

Ceci souligne I'importance du role joué par les interactions des électrons avec le
réseau. Le pic est une conséquence de cette interaction, elle met en relief I'effet
d’ordre/désordre magnétique comme source de diffusion. Dans le cas des tres faibles
Iy, nous constatons que le pic est supprimer, nous sommes a la limite de la conduc-
tion dans les métaux. Notons que la résistance dans les métaux non-magnétiques
présentent une évolution proportionnelle a 7" au-dela de la température de Debye
(loi de Bloch). Nous ne pouvons observer cette tendance sur nos résultats car pour
des raisons de temps de calcul nous ne prenons pas en compte la diffusion liée aux
phonons. Il s’agit la de I'une des perspectives futures du travail a effectuer.

— Dans la phase paramagnétique, a haute température, la résistance sature lorsque
T — oo. La diffusion est une conséquence des fluctuations des spins du réseau.
Comme pour les autres températures, la résistance suit la valeur de Ij. Plus les spins
itinérants interagissent avec le réseau, et plus la mobilité est faible, i.e. résistance
importante.

Effets d’interactions entre spins itinérants

Nous faisons maintenant varier 'intensité des interactions entre spins itinérants K|
dans H._ . (Eq. 3.21) avec une interaction électron-réseau Iy = 2, et un facteur de dif-
fusion D = 0.5. Comme précédemment, les spheres d’interaction ont un rayon fixé a un
parametre de maille : Dy = Dy = a.

— A tres basse température, la résistance est sensible a la valeur des interactions entre
électrons. On constate que plus l'interaction K, est faible, et plus la résistance
est forte (cf. figure 4.14). Dans cette gamme de températures, les électrons se
logent dans les minimas du potentiel périodique du fait des fortes interactions I
qu’ils entretiennent avec le réseau, ainsi que de leurs interactions mutuelles K et
D. Les électrons sont polarisés et interagissent ferromagnétiquement les uns avec
les autres. Pour de faibles valeurs de K, la position des électrons est principa-
lement déterminée par le paysage énergétique du réseau. Cependant, lorsque K|
augmente, on assiste a une compétition entre interaction du réseau et interaction
entre électrons. Aussi, pour des valeurs de Ky non négligeables devant Iy, I'ordre
spatial pris par les électrons pour de faibles valeurs de K est brisé, et la résistance
décrotit.

— Autour de T, les résistances présentent un pic plus ou moins prononcé selon la
valeur de K. Autour de T, le réseau forme des clusters massifs up et down. L’aug-
mentation de K a pour effet d’accentuer le phénomene de localisation autour de
T,, car plus les électrons interagissent fortement, plus ils minimisent leurs énergies
en se regroupant. Plus K, augmente, plus le phénomene de localisation augmente,
et plus la résistance du matériau augmente.
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— Dans la phase paramagnétique, a haute température, le systeme fluctue fortement.
A chaque déplacement, ’électron se trouve dans un environnement énergétique
différent qui induit la diffusion. Les électrons se déplacent sans cesse sans avoir le
temps de se regrouper. Quel que soit Ky, la résistance sature a méme valeur.
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FIGURE 4.14 — Résistance en fonction de la température pour différentes valeurs d’inter-
action électron-électron Ky : Ky = 0.5 (ronds blancs), Ky = 1 (ronds noirs), Ky = 1.5
(triangles blancs).

Rayons des spheres d’interaction

On peut s’interroger sur le role joué par les rayons des spheres d’interaction Dy et Ds,
qui représentent les rayons de coupure des interactions entre spins itinérants et spins du
réseau (Dq), et les interactions entre spins itinérants (D). Commenons par discuter les
effets induits par D; sur le transport. Les résultats de calcul de la figure 4.15 représentent
I’évolution de la longueur moyenne renormalisée de sauts des électrons en fonction de D;.
Afin de ne mettre en évidence que les effets des interactions entre les électrons et le
réseau, nous fixons Ky = D = 0, les interactions entre électrons sont coupées. La sphere
d’interaction D, n’a donc aucun effet sur les mesures. Les simulations sont réalisées sur
une structure FCC de taille N, x N, x N, = 20 x 20 x 8a, Iy = 2 et la température est
fixée a T = 1.

La longueur de saut en fonction du rayon D; est montrée dans la figure 4.15. Pour de
faibles valeurs de Dy, les électrons ne visitent qu'une partie du réseau, la longueur des
sauts est tributaire de Dy, car le paysage en énergie en dépend fortement. Nous présentons
I’évolution de la forme du potentiel périodique dans un volume d’une maille élémentaire
en fonction de D;. Pour réaliser ces visualisations, nous déplagons un électron a 'intérieur
d’une maille, et mesurons I'énergie de cet électron avec le réseau en chaque point. Cette
maille est choisie au centre de la structure afin d’inhiber les effets de surface (cf. Fig. 4.16).
Pour chacune des visualisations, nous ne représentons que les isosurfaces de plus hautes
et de plus basses énergies (isosurfaces rouges et bleus respectivement) ressenties par un
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FIGURE 4.15 — Mesure de la longueur moyenne renormalisée de sauts des électrons en
fonction du rayon de la sphére d’interaction D .

électron pour un rayon D; donné a T' = 1. Les zones vides correspondent a des isosurfaces
d’énergies intermédiaires que nous ne représentons pas afin que ces visualisations restent
lisibles, mais dont la majeur partie correspond a l’énergie moyenne du domaine mesuré.
La premiere chose a remarquer est que nous pouvons grace a ces visualisations déterminer
les zones de localisation des électrons a basse température, et observer que ces puits de
potentiel se déplacent selon les valeurs de D;. D; = 0.2a représente une interaction
a tres courte porté, les électrons ne distinguent qu’'un seul site du réseau, et n’inter-
agissent avec rien ailleurs. On retrouve donc un potentiel périodique qui n’est autre qu’'une
représentation en énergie du réseau cristallin, les zones de basses énergies se situent au-
tour des sites du réseau FCC. Pour D; = la les minimums se trouvent en (1/4,1/4,1/4),
(3/4,1/4,1/4), (1/4,1/4,3/4), (3/4,1/4,3/4), (1/4,3/4,1/4), (3/4,3/4,1/4), (1/4,3/4,3/4),
(3/4,3/4,3/4). Pour D; = 1.2a ces minimums correspondent au réseau FCC translaté
d’une demie maille, etc.

On peut également établir des recoupements avec la courbe 4.15. L’accroissement de D,
étend la portée des interactions, et les électrons interagissent localement avec plusieurs
sites du réseau. Le potentiel périodique évolue donc en fonction de D;. Pour D; = 0.7a,
la longueur moyenne de sauts est élevée. Le potentiel présente une surface homogene
de basse énergie. On se souvient que le déplacement d'un électron est pondéré par la
différence d’énergie entre deux points de I'espace, il s’agit de I'algorithme de Métropolis
[87]. Dans ce cas, la probabilité que I’électron se déplace est grande, car la différence
d’énergie d’'un point a un autre est faible, et le champ électrique tend a favoriser la pro-
babilité de sauts.

Pour D; = 0.8a, on observe un contraste entre les zones de basses et hautes énergies. Les
électrons vont avoir tendance a se localiser a proximité des zones de basses énergies, et
vont devoir vaincre une barriere de potentiel importante pour se déplacer, la longueur des
sauts chute. Pour D; = 1la, les zones de basses énergies sont relativement larges et peu
espacées, les électrons peuvent sauter de I'une a l'autre. Pour Dy = 1.2a, comme pour
D; = 0.8a, la différence d’énergie réduit la capacité de déplacement des électrons. Enfin,
pour de grandes valeurs de Dy, le potentiel est homogene et n’évolue guere avec D;. Nous
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choisissons pour réaliser nos simulations un rayon D; = a, qui permet aux porteurs de
bien explorer I'espace de la structure du réseau, et qui représente un compromis optimal
en terme de temps de calcul.
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FIGURE 4.16 — Isosurfaces d’énergie avec ajout d’une nappe de couleur représentant ['in-
tensité des énergies a l'intéreur d’une maille pour différentes valeurs de Dy .
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Effet du gradient de diffusion

Dans la part des simulations que nous réalisons, nous polarisons les spins itinérants
pour réaliser un gain en temps de calcul. Nous verrons plus loin que cette approximation
ne change pas considérablement le comportement de la résistance magnétique. Cependant,
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les interactions entre électrons ont tendance a minimiser 1’énergie globale du systeme. Ce
faisant, sans l'intervention d’une énergie répulsive, modélisée par 'effet d'un gradient de
diffusion, les électrons vont avoir tendance a se regrouper et former des grappes (cf. fi-
gure 4.17). Afin d’éviter ce genre de comportement et d’assurer une distribution spatiale
homogene, il est crutial de fixer une valeur D au Hamiltoninen H._. (Eq. 3.23), capable
de rivaliser avec ’énergie d’interaction entre spins itinérants. Avant de réaliser une simu-
lation, nous tragons la courbe limite, figure 4.18 séparant une zone de collapse (formation
de grappes), d'une zone dans laquelle les électrons ont une distribution homogene.
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FIGURE 4.17 — A : Gaz d’électrons homogene, D # 0. B : Collapse des électrons en
I’abscence de terme diffusif, D = 0. Les électrons sont représentés par les points noirs,
la boite de simulation est présentée selon le plan xz. Les électrons sont au nombre de
Ny = 3200 dans une structure de taille équivalente a 20 x 20a x 20a la température est
fixzée a T = 1.

Dans le cas de simulations sur des structures ferromagnétiques nous fixons D = 0.5,
soit approximativement le double de la limite de collapse pour une interaction entre spins
itinérants fixée a Ky = 0.5. Cette marge de sécurité nous garantit une bonne homogénéité
des électrons lors des phases de calcul du transport.

4.1.4 Transport de spins polarisés et non-polarisés

Nous utilisons toujours des densités d’électrons ~ 1 électron par maille avec de fortes
interactions entre spins itinérants et spins du réseau afin de mettre en évidence 1effet
d’ordre magnétique du cristal sur les propriétés de transport. Nous traitons les électrons
comme un gaz dans un état ferromagnétique. Méme si a température finie une partie des
spins itinérants s’inversent, nous allons voir que les simulations tenant compte de la pos-
sibilité de retournement du spin des porteurs ne montrent pas de différences significatives
avec les simulations dont les spins itinérants sont polarisés :

— A tres basse température, les spins du réseau sont dans l'état ferromagnétique
"up”. Le courant majoritaire est dii aux spins itinérants "up” R; — oo. Les spins
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FIGURE 4.18 — Diagramme de phase de collapse des électrons en fonction de D et Ky a
T = 1. La zone noire correspond a un domaine de collapse, la zone blanche a une zone
homogeéne.

itinérants ”down” ne contribuent pas au transport du fait de leurs interactions fer-
romagnétiques avec les spins du réseau (cf. Fig. 4.19). Ajoutons que la faible densité
de porteurs permet de négliger les interactions entre porteurs majoritaires et mino-
ritaires.

— Au-dessous de T,, le réseau présente un ordre ferromagnétique comportant un cer-
tain nombre de sites occupés par des spins down. Ces spins antiparalleles vont
permettre le retournement des spins itinérants, et faire émerger une densité de por-
teurs down, on constate que R décroit.

— Autour de T, le réseau présente un enchevétrement de clusters massifs up et down.
Nous pouvons constater que les contributions des spins up et down sont identiques,
Ry =R,.

— A tres haute température, le réseau est dans un état paramagnétique, les spins du
réseau sont completement désordonnés, les spins itinérants up et down sont a den-
sité égale et contribuent de fagon identique au transport. Les courbes de résistances
saturent pour les deux types de spins autour de Ry ~ R ~ 2000.

Pour finir, nous avons superposé la résistance calculée a partir de spins polarisés et de
spins non-polarisés dans la figure 4.20. On constate sans surprise qu’a basse température
aucune différence n’est a souligner.

La hauteur du pic de résistance dans le cas d’électrons polarisés est légerement plus
importante que dans le cas non-polarisé. A T, les électrons se localisent dans des clusters
de spins paralleles. Dans le cas d’électrons non-polarisés, nous aurions pu intuiter de
prime abord que la capacité d'un électron a renverser son spin ait pour conséquence
d’abaisser considérablement la hauteur du pic de résistance, 1’électron sautant de cluster
en cluster en adaptant son spin parallelement a son environnement local. Méme si cela
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FIGURE 4.19 — A :Résistance de spins up en fonction de la température. B : Résistance
de spins down en fonction de la température.

se produit, I’électron se heurte a une surface antiferromagnétique a la jonction de deux
clusters antiparalleles du réseau. Cette surface aussi fine soit-elle conduit les électrons
non-polarisés au méme mécanisme de localisation. Les électrons up occupent les clusters
up, et les électrons down les clusters down.

Apres la transition, la résistance mesurée a partir d’électrons non-polarisés présente une
résistance plus forte que pour les électrons polarisés. Ceci provient du fait que le spin des
électrons itinérants peut s’adapter aux fluctuations des spins du réseau. Les électrons non-
polarisés diffusent donc moins que des électrons polarisés, et la hauteur de la résistance
se trouve légerement augmentée.

4.1.5 Temps de relaxation et influence du ralentissement cri-
tique du réseau sur la résistance

Nous sommes dans le cas du modele d’'Ising. Les électrons en interactions avec les
spins du réseau ne ressentent pas un réel champ de magnons, mais une fluctuation locale

79



4.1. FILMS MINCES FERROMAGNETIQUES

2200
Spins itinérants

A0 .: polarisés
1300 Spins itinérants
non-polarisés
1600
L J
1400 [¢]
o
1200 (o]
1000 ©00000000000000000 4,
aol © 0000000000000 0000°®
(o]
GOGO OOOOO ooooooo
10}] 5 10 15 20
r/J

FIGURE 4.20 — Résistances dans le cas de spins polarisés et non-polarisés (ronds noires
et blancs respectivement) en fonction de la température. Notons qu’a basses températures
les courbes de résistance se superposent parfaitement. La densité de porteurs down est
nulle, et les résultats de deux simulations sont identiques.

des spins du réseau que nous modélisons par le découpage du calcul de transport en
plusieurs étapes de calcul. Entre deux étapes, nous effectuons des rethermalisations du
réseau. L’idée repose sur I’évolution du temps de relaxation du réseau 7;, par rapport au
temps de relaxation des électrons 7; en fonction de la température. Pour modéliser la
dépendance temporelle du réseau de spins, nous utilisons la relation 3.18.

La simulation se déroule ainsi : apres avoir mis le réseau a 1’équilibre, nous injectons
Ny spins itinérants qui vont se déplacer pendant N; pas Monte Carlo de transport. Le
réseau est alors rethermalisé pendant Ny pas Monte Carlo sur réseau afin d’amener 1’état
d’équilibre initiale vers un nouvel état décorrélé du précédent. Nous relangons alors la
phase de transport pendant N; pas. Cette procédure est répétée N3 fois. Plus Ny et Nj
sont grands, plus la statistique sur les observables mesurées sera précise. Cependant, N;
représente le temps de transport pendant lequel les spins itinérants vont se propager a
travers une configuration d’équilibre donnée. Ny correspond donc au temps de relaxation
du réseau 77, dont I'évolution est fonction de la température. Ce parametre est donné
par 'expression 3.18 [72].

A

TL=N1 T =Zv
-

Te

Dans cette expression v et z sont respectivement les exposants critiques de corrélation et
de dynamique. Pour des systemes non-frustrés avec interactions d’Ising, ces parametres
prennent les valeurs suivantes : v = 0.638, z = 2.02. Nous voyons que cette expression
diverge lorsque T' — T,.. Ceci modélise le fait qu’a la température de transition T, le
réseau subit un ralentissement critique. La fonction de corrélation spin-spin diverge, ce
qui a pour effet de rendre le temps de relaxation extrémement long. Nous ajoutons a
I’expression 3.18 une constante de proportionalité A qui va nous permettre de fixer un
point de référence par un choix de sa valeur comme on le verra plus loin.
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Nous comparons dans un premier temps les résultats avec et sans prise en compte du
temps de relaxation pour une structure cubique centrée (BCC) ferromagnétique. Nous
choisissons une structure BCC afin de comparer un peu plus loin les résistances pour ce
réseau non-frustré ferromagnétique et antiferromagnétique. Nous verrons par la suite que
le réseau FCC antiferromagnétique est un systeme frustré dans lequel les comportements
de transport se trouvent bouleversés par rapport au cas des structures non-frustrés. Nos
simulations sont réalisées sur un réseau de taille NV, x N, x N, = 20 x 20 x 8a, et nous
choisissons comme parametres Iy = 2, Ky = 0.5, D1 = Dy = a, D = 0.5. Le champ
électrique est fixé a E = 1, le nombre d’électrons a Ny = 1600. Nous fixons enfin la
constante A de 'expression 3.18 a A = 1 de tel sorte que 7, = 1 pour T' = 2T,, c’est-a-
dire assez loin de T, dans la phase paramagnétique. Ces parametres ont été fixés de la
méme maniere que précédemment, afin de mettre en avant les interactions entre spins
itinérants et spins du réseau tout en tenant compte de faibles interactions entre électrons.
Dans le cas ot nous prenons en compte le temps de relaxation, les valeurs numériques
de 71, et N sont fixées par I'expression 3.18. Dans le cas ou le temps de relaxation n’est
pas pris en compte Ny = 1000. Le temps de rethermalisation du réseau et le nombre de
rethermalisations sont respectivement donnés par Ny = 500 et Ny = 2.10%.

La figure 4.21 présente les courbes de résistance R avec et sans prise en compte du temps
de relaxation. Nous noterons au passage que le fait de réaliser nos simulations sur un
réseau BCC induit une transition a T, = 6.35, en accord avec les grandeurs théoriques
du tableau 3.2.

Comparons les courbes :

1. AT < T, les deux courbes se superposent.

2. A la température de transition 7., la courbe pour laquelle nous ne prenons pas en
compte le temps de relaxation présente un épaulement, alors que la courbe pour
laquelle nous prenons en compte le temps de relaxation présente un pic prononcé,
et une forte décroissance apres 7.

3. Apres la transition, dans la phase paramagnétique, les deux résistances saturent
mais a différentes valeurs.

1. Discussion des résistances a T’ < T, :

Lorsque T' < T, les courbes de résistances se superposent. A basse température, le réseau
présente un état magnétique ordonné dépourvu de fluctuations. Le passage d’un état
d’équilibre du réseau a un autre état d’équilibre (ce qui correspond dans notre modele
a une rethermalisation du réseau) ne modifie pas le paysage énergétique du systeme.
Quelque soit le temps de relaxation du réseau 7, et le temps N; pendant lequel un
¢lectron explore le systeme entre deux rethermalisations, les électrons retrouvent un état
ordonné qui n’a pas ou peu évolué. Ceci explique la superposition des courbes avec ou
sans prise en compte du temps de relaxation.

2. Discussion des résistances a T ~ T, :
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FIGURE 4.21 — Courbes de résistance d’un réseau BCC' ferromagnétique en fonction de
la température avec (ronds noirs) et sans (ronds blancs) prise en compte du temps de
relazation 11, du réseau.

A la température de transition, le temps de relaxation 77, diverge et N; prend de grandes
valeurs numériques. Les électrons itinérants se déplacent longuement dans une méme
configuration d’équilibre du réseau. Les électrons ont alors un temps nécessaire pour
contourner les clusters antiparalleles (zones énergétiquement défavorables) du réseau, et
venir se localiser dans les clusters paralleles (zones énergétiquement favorables), donnant
lieu a 'apparition du pic de résistance. Dans le cas ou nous ne tenons pas compte du
temps de relaxation, le temps de propagation des spins itinérants n’est pas suffisant pour
induire la localisation et faire apparaitre un pic prononcé de résistance. Pour Ny = 500,
la résistance laisse apparaitre un léger épaulement. Il est clair qu'un abaissement de la
valeur de N, fera disparaitre completement toute singularité de résistance a T..

Il est intéressant de souligner la corrélation entre 7, et 7;. A T, 7, diverge, le réseau
subit le ralentissement critique. Dans le cas de la prise en compte du temps de relaxa-
tion sur le transport, les électrons se localisent dans des zones de basses énergies. Une
conséquence directe de la localisation des spins itinérants peut étre observée par le biais
du comportement du temps de collision des électrons, qui exhibe un pic a la transition
comme le montre la figure 4.22. Lorsque 77, augmente, le temps de collision 7; décroit.

3. Discussion des résistances a T > T, :

Dans la phase paramagnétique, nous constatons que les deux résistances saturent a deux
valeurs distinctes. Dans le cas ou nous effectuons le transport en tenant compte de la
relaxation du réseau, a chaque pas Monte Carlo de transport le systeme est rethermalisé,
autrement dit N; = 1. De fait, un électron itinérant voit un environnement qui évolue a
chacun de ses déplacements. Les électrons diffusent fortement, et la résistance est moindre
que dans le cas o nous ne tenons pas compte du temps de relaxation ou Ny > 1.

Pour conclure cette partie consacrée aux effets de relaxation sur les propriétés de
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FIGURE 4.22 — A : Courbes du temps de relaxation 1, en fonction de la température
pour une structure BCC. B : Courbes du temps de collision 11 des électrons itinérants en
fonction de la température pour une structure BCC.

transport, observons l'effet du paramerte A de ’expression 3.18. Une augmentation de A
a pour effet d’augmenter les valeurs de 77, et d’élargir son profil de part et d’autre de T..
Les courbes de résistance suggerent cependant qu’une variation de A n’a d’effet qu’apres le
pic de résistance (cf. Fig. 4.23). Cette figure souleve une question : si le temps de relaxation
71, est symétrique en T, pourquoi les résistances mesurées pour deux valeurs du parametre
A ne se distinguent qu’apres le pic de R. Avant la transition et a T, les électrons ont un
temps relativement important pour explorer le systeme, et se localisent dans les clusters
paralleles du réseau. Une fois localisé, une quelconque variation de 7, autrement dit de
N; (temps de propagation des spins itinérants dans une méme configuration d’équilibre)
n’a aucun effet sur la dynamique des spins, les courbes de résistances sont identiques.
Par contre, lorsque la température augmente apres la transition, le désordre des spins
du réseau fait que les électrons évoluent dans un environnement qui devient de plus
en instable avec I'augmentation de la température. Pour un électron, A représente un
parametre de controle des fluctuations. Plus A est grand, et plus 77, est grand. Dans ce
cas, ’électron se propage a travers la méme configuration du réseau pendant un temps
important car les fluctuations sont lentes. A l'inverse, plus les fluctuations ressenties par
I’électron sont importantes (faibles valeurs de 1), plus I’électron est en contact avec des
sources de diffusion, et plus la résistance est faible.

4.2 Résistance magnétique et dépendance en champ
magnétique

NALYSONS maintenant I'effet du champ magnétique appliqué le long de I'axe x sur la
A résistance magnétique. Le champ magnétique est appliqué parallelement aux spins
itinérants ainsi qu’aux spins du réseau, mais également au champ électrique comme le
montre la figure : 4.24. Ceci permet de ne pas faire intervenir la force de Lorentz et de
simplifier le mouvement des électrons dans la structure et 'interprétation des résultats.
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FIGURE 4.23 — Résistance en fonction de la température pour deux valeurs de la constante
A A=1 (ronds noirs) et A =2 (ronds blancs).
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FIGURE 4.24 — Structure ferromagnétique de dimensions Ny x Ny x N, = 20 x 20 X 8, sur

laquelle est appliqué un champ électrique E et un champ magnétique B le long de l'aze
x. Les points jaunes représentent les spins up sur les sites du réseau.

Nous montrons sur la figure 4.26 que le champ magnétique a pour effet de réduire la
hauteur du pic avec 'augmentation de la valeur du champ. On remarque également que
plus le champ magnétique appliqué est intense, et plus le maximum de résistance est
décalé vers les hautes températures. Pour expliquer ces deux tendances, basons-nous sur
Iinterprétation des clusters faite plus haut. L’application d’'un champ magnétique sur
un film ferromagnétique a pour premier effet de supprimer la transition de phase car
I’aimantation n’est jamais nulle sous champ. Le champ a tendance a retenir les spins
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sur son axe. La taille des clusters up augmente au détriment de celle des clusters down.
Les électrons ont une mobilité d’autant plus grande que les zones défavorables d’énergies
(clusters antiparalleles) se trouvent réduites. De plus, le ralentissemnt critique n’existe
plus car la transition est supprimée. Il résulte de I’application du champ une diminution
globale de la résistance du solide.

Le déplacement du maximum de résistance vers les hautes températures avec I'augmen-
tation du champ magnétique, est une conséquence de la modification de la dynamique
des spins du réseau par le champ. Plus le champ appliqué est intense, et plus les spins
du réseau sont rigides. Les spins ne deviennent désordonnés qu’a une température plus
élevée.

A basse température, le réseau est purement ferromagnétique, I’énergie thermique méme
en l'abscence de champ magnétique est trop faible pour désordonner le systeme. Les
courbes de résistances se superposent.

A tres haute température, le champ n’a plus d’effet et les courbes de résistance se
superposent car 1’énergie thermique l'emporte sur l'effet d’ordre qu’impose le champ
magnétique.
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FI1GURE 4.25 — Courbes de résistance en fonction de la température pour différentes va-
leurs du champ magnétique : B = 0 (ronds noirs), B = 0.25 (ronds blancs), B = 0.75
(triangles noirs).

Deux études théoriques forts intéressantes ont été réalisées par Kataoka [55] et Zarand
[126], sur les effets du champ magnétique dans les problemes de conduction autour de
la température de transition de solides magnétiques. Kataoka traite le probleme par le
biais de I’équation de Boltzmann et montre que le champ magnétique réduit le pic de
résistance autour de la transition. Zarand utilise pour sa part un modele reposant sur la
théorie de localisation. Les mémes conclusions sont apportées au probleme.
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FIGURE 4.26 — A : Courbes de résistivité en fonction de la température pour différentes
valeurs de champ magnétique. Article de Zarand [126]. B : Courbes de résistivité en
fonction de la température pour différentes valeurs de champ magnétiques. Article de
Kataoka [55]. C : Courbes de résistances fonction de la température pour différents valeurs
de champ magnétiques dans PTC3MO, courbes tirées de l'article de Zhang et al. [127]. D :
Courbes de résistivité de Lagr_.Y,Cag3MnOs (manganite) en fonction de la température

pour différentes valeurs de champ magnétiques. Courbes tirées de l’article de Souza et al.
[107].
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4.2.1 Discussion

Nous avons présenté dans le chapitre 2 les principales théories concernant 1’étude
de la résistance magnétique dans les métaux et les semiconducteurs magnétiques. Nous
avons commencé par présenter le travail de De Gennes et Friedel [24], qui représente
un article pionnier en ce qui concerne l'origine du pic de résistance magnétique R pour
les métaux ferromagnétiques. Dans ce travail, les auteurs ont eu l'idée de relier le pic
de susceptibilité a celui de la résistance magnétique, en suggérant au préalable que R
est reliée a la corrélation des spins du réseau < ,54'15’J >. Cependant, a la transition,
la suceptibilité diverge ce qui n’est pas le cas des métaux magnétiques. La résistance
des métaux magnétiques présentent deux types de comportements a la transition 7} :
résistance présentant un pic, ou résistance ne présentant pas de pic (dans ce dernier cas
c’est la dérivée de la résistance par rapport a la température qui en présente un). A
partir de l'idée de De Gennes et Friedel, Fisher et Langer [39] explique le comportement
de résistance dans les métaux par le fait des corrélations a courtes portées des spins
du réseau, cette théorie rend bien compte du comportement de résistance des métaux
magnétiques ne présentant pas de pic. Plus tard Kataoka [55] montrera que les métaux
magnétiques présentant un pic est de hauteur finie. Les semiconducteurs magnétiques
présentent quant a eux un pic de résistivité a T, notons que seuls les semiconducteurs
dilués tels que (Ga,Mn)As [14], présente une divergence de résistivité analogue au com-
portement décrit par la théorie de De Gennes et Friedel.

L’énergie interne du systeme < £ >oc ), 2 < 5}5] > lorsque la somme est effectuée sur

les premiers voisins. Pour la susceptibilité x oc >, 2i < 5;5; > sur toutes les paires de
spins. Ceci explique pourquoi la corrélation a courte portée décrira un comportement de
résistance analogue a ’évolution de I’énergie interne du systeme, ou seule la dérivée de
la résistance dR/dT présente un pic de hauteur finie en accord avec la chaleur spécifique.
Alors que ’analogie entre résistance et susceptibilité présentera un pic a T,.. De ce constat,
il est difficile d’affirmer qu’une théorie rend mieux compte de la réalité qu’'une autre, et
semble encore étre un point qui mérite un certain nombre d’éclaircissements.

Notre approche par simulation Monte Carlo des semiconducteurs magnétiques présente
un comportement de résistance avec un pic de hauteur finie. Comme nous ’avons décrit,
la dynamique des spins itinérants a l'intérieur du réseau suit plusieurs mécanismes. A
basse température, le systeme ne fluctue pas, et I'ordre magnétique conduit les spins a
se localiser dans les minimums du potentiel périodique. A haute température, le systeme
fluctue fortement et d’'un déplacement a ’autre, les électrons se retrouvent dans des zones
d’instabilités qui favorisent la diffusion de ces derniers. A la température de transition, le
réseau percole et donne naissance a un cluster massif de spins up parsemé de clusters de
spins down. Les électrons ne peuvent facilement traverser le systeme car ils doivent s’y
frayer un chemin. Le ralentissement critique accentue le phénomene : les électrons restent
longtemps dans des zones énergétiquement favorables.

Nos résultats montrent des similitudes avec de nombreux résultats expérimentaux trai-
tant de la caractérisation des résistivités de semiconducteurs magnétiques dilués [126] et
les manganites [94].

L’approche numérique que nous avons réalisée, les résultats et les effets génériques que

nous en avons extraits sont comparables en un point aux conclusions d’une étude théorique
réalisée par Zarand [126]. Dans ce travail Zarand étudie 'origine du pic de résistance dans
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un matériaux ferromagnétique par le biais de la théorie de la localisation. Il attribue 1’ori-
gine du pic a la localisation des spins itinérants autour des impuretés a la température
de transition. Nous observons également aussi la localisation, mais celle-ci est due a une
tout autre cause, a celle des fluctuations critiques.

4.3 Films minces antiferromagnétiques

4.3.1 Introduction

Dans la premiere partie de ce chapitre, nous nous sommes concentrés sur I’'étude des

propriétés de transport dans des films minces ferromagnétiques. Nous avons décrit notre
modele de calcul basé sur la méthode Monte Carlo, et discuté I'influence des différents
parametres initiaux du modele sur les mécanismes de transport. Cette premiere partie
nous a permis de comprendre les comportements des résistances magnétiques dans le
cas de structures ferromagnétiques. Nous allons maintenant nous consacrer a I’étude des
mécanismes de transport a travers des réseaux antiferromagnétiques non-frustrés. Nous
reviendrons sur les systemes ferromagnétiques afin de réaliser des comparaisons entre les
deux systemes.
Contrairement aux structures ferromagnétiques pour lesquelles plusieurs théories ont été
proposées, les structures antiferromagnétiques n’ont fait I’objet que de peu d’études, dont
les principales ont été réalisées par Suezaki et Mori [121], ainsi que Haas [46]. Ces différents
travaux concluent sur un comportement de type ferromagnétique dit aux corrélations a
courte portée (comportement similaire a celui décrit par la théorie de Fisher et Langer
[39]), c’est-a-~dire des courbes de résistance magnétique dont seule la dérivée par rapport
a la température présente un pic. Nous sommes en désaccord avec ces théories, ainsi
qu’Alexander et al. [3], et de nombreux travaux expérimentaux [9][20][62][112][47]. Nous
présenterons nos résultats et tenterons de comprendre en quoi les théories de Suezaki,
Mori [121] et Haas [46] échouent & expliquer le comportement de résistance dans ces
matériaux. Dans un premier temps, afin d’établir les recoupements avec les systemes
ferromagnétiques nous utiliserons le modele d’Ising et le méme jeu de parametres que
dans la partie consacrée aux ferromagnétiques. Dans un second temps, nous étudierons
I'effet du champ magnétique sur les propriétés de transport. Pour finir, nous réaliserons
une étude comparative entre résultats expérimentaux et résultats de simulations sur un
matériau semiconducteur antiferromagnétique a large gap composé de manganese et de
tellurium : Mn'Te.

4.3.2 Discussion autour d’une courbe de résistance pour un
matériau antiferromagnétique

Nous reprenons 1’étude d'une courbe de résistance magnétique en utilisant une struc-
ture BCC antiferromagnétique. Afin de rendre possible la comparaison entre résistance
ferromagnétique et antiferromagnétique nous conservons le méme jeu de parametres que
précédemment. A savoir une structure de taille N, x N, x N, = 20 x 20 X 8a, et les
parametres d’interactions suivant : Iy = 2, Ko = 0.5, D; = Dy = a, D = 0.5. Le champ
électrique est fixé a E = 1, le nombre d’électrons a Ny = 1600. La constante A du temps
de relaxation est placée a A = 1 de telle sorte que 7, = 1 pour T" = 27,. Le temps de
rethermalisation du réseau et le nombre de rethermalisations sont respectivement données
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par Ny = 500 et N3 = 2.10%.

Les différentes procédures de mise a 1’équilibre ne sont pas modifiées par rapport au cas
ferromagnétique. Nous fixons les interactions entre spins du réseau J = —1 et commenons
par thermaliser la structure sans électrons itinérants. Notons que le signe négatif de la
constante d’Ising conduit le réseau a adopter un état fondamental antiferromagnétique
(cf. Eq. 3.9. A une température donnée et une fois le systeme a 1’équilibre thermodyna-
mique, nous injectons les spins itinérants et entamons la procédure de transport.

Commenons par noter que le changement de signe de .J n’induit pas de changement no-
table de la dynamique des spins du réseau, la température de transition pour un réseau
BCC reste inchangée par rapport au cas ferromagnétique, Ty = 6.35 (cf. Fig. 4.27).
Dans la théorie des transitions de phase, la corrélation spin-spin se comporte de la méme
maniere a un signe pres, pour un ferromagnétique et un antiferromagnétique. Il s’agit
de l'invariance par symétrie d’inversion d'un spin sur deux du réseau (transformation de
Mattis). Toutefois, 'ordre antiferromagnétique va notablement modifier les propriétés de
transport. La courbe de résistance en fonction de la température est présentée en figure
4.29. A basse température, le systeme peut étre assimilé a un cluster antiferromagnétique.
Comme dans le cas ferromagnétique, 1’énergie thermique va progressivement détruire
I'ordre magnétique du réseau. Lorsque la température s’approche de Ty, le systeme su-
bit un ralentissement critique similaire a celui des systemes ferromagnétiques. Le réseau
percole et présente deux types de clusters antiferromagnétiques de spins antiparalleles.
Ces deux types de clusters sont donc antiferromagnétiques mais leur couplage est ferro-
magnétique !
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FIGURE 4.27 — Courbe d’aimantation des sous-réseauzr d’une structure BCC' antiferro-
magnétique en fonction de la température, la température de Néel est observée a'Ty = 6.35

La jonction de plusieurs clusters antiparalleles forment de petites zones ferromagnétiques
qui induisent autour de la température de Néel Ty un phénomene de localisation des spins

1. Dans le cas des systemes ferromagnétiques, la surface de séparation entre clusters paralleles et
antiparalleles se faisait par le biais d’une jonction antiferromagnétique. Dans le cas d’un systeme anti-
ferromagnétique, cette jonction est inversée et devient ferromagnétique.
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itinérants comme le montre la figure 4.28. Bien que ces clusters soient beaucoup moins
massifs que ceux observés dans le cas d’un réseau ferromagnétique, ils restent suffisament
important pour produire le méme phénomene de localisation que nous avons décrit pour
les ferromagnétiques. Les courbes de résistance dans le cas antiferromagnétique présentent
donc un pic a Ty. Evidemment la hauteur de ce pic est bien moins prononcée que dans
le cas ferromagnétique du fait d’un phénomene de localisation moins important (cf. Fig.
4.29).

A haute température, les spins fluctuent et le réseau bascule en phase paramagnétique. Les
spins itinérants diffusent de fagon identique quelle que soit 'origine magnétique du réseau

(ferromagnétique ou antiferromagnétique), les résistances convergent vers une méme va-
leur de saturation.
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FIGURE 4.28 — Clusters de spins up (couleur violette) observés dans des structures BCC
de tailles N x N, x N, =10 x 10 x 10a a T, pour le cas ferromagnétique (F), et a Ty
pour le cas antiferromagnétique (AF), T. = Ty = 6.35.

10a

A basse température, on note un écart entre les résistances ferromagnétiques et antifer-
romagnétiques. Cet écart est dii au paysage énergétique des antiferromagnétiques. En
effet, la structure antiferromagnétique BCC se présente comme un empilement de plans
ferromagnétiques up et down le long de I'axe z (cf. Fig. 4.30). L’électron pour se déplacer
va préférentiellement suivre I'un des plans ferromagnétiques sans pouvoir traverser les
plans antiparalleles qui le jouxtent. La mobilité de 1’électron est réduite, la résistance
augmente. Le fait que le magnétisme des antiferromagnétiques ne soit pas isotrope va
rendre le parametre Dy (la sphere d’interaction électron-réseau) tout a fait déterminant
sur les mécanismes de transport a basses températures. En effet, si dans le cas des fer-
romagnétiques D; permettait d’inclure plus ou moins de spins up du réseau dans la
sphere d’interaction, c’est-a-dire d’en abaisser la valeur moyenne, 'effet de D; pour les
antiferromagnétiques va étre radicalement différent.
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FIGURE 4.29 — Courbes de résistance en fonction de la température pour une structure

BCC ferromagnétique (ronds noirs), et antiferromagnétique (ronds blancs).

Y X

FIGURE 4.30 — Systeme BCC antiferromagnétique de taille Ny x Nyx N, = 20a x20a x 20a.
Les points jaunes correspondent aux spins up du réseau, les rouges auxr spins down.

4.3.3 Effet de D, sur les mécanismes de transport a basse température
et autour de la température de Néel

Dans le cas d’un systeme ferromagnétique, il résulte de 'augmentation (diminution)
du rayon d’interaction électron-réseau D, une augmentation (diminution) du nombre

de spins paralleles du réseau en interaction avec un spin itinérant, figure : 4.31. La

91



4.3. FILMS MINCES ANTIFERROMAGNETIQUES

conséquence de la variation du rayon D; pour les ferromagnétiques est une variation
de I'énergie resentit par un spin itinérant avec les spins du réseau. Lorsque D; augmente,
I’énergie d’interaction diminue. Pour les antiferromagnétiques, la situation est différente :
il résulte de la variation de D; une oscillation de I’ensemble des grandeurs mesurées, liées
a la différence du nombre de spins du réseau paralleles et antiparalleles pris en compte
dans la sphere de rayon D;. Nous notons cette grandeur ANy = Ny — N
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FIGURE 4.31 — AF : Différence du nombre moyen de spins up et down ANy = Ny — N,
interagissant avec l’électron au centre de la sphere de rayon Dy dans un réseau antifer-
romagnétique a la température T = 1. F : Différence du nombre moyen de spins up et
down ANy = Ny — N, interagissant avec l’électron au centre de la sphére de rayon Dy
pour un réseau ferromagnétique a la température T = 1.

A basse température

Nous nous plagons a 7" = 1 pour observer les oscillations de plusieurs grandeurs liées
au transport de spins. Nous présentons dans la figure 4.32 ’évolution de la résistance R,
de la vitesse v, des électrons le long de I'axe x, de I’énergie d’interaction électron-réseau :
E._;, et de la différence du nombre de spins paralleles et antiparalleles ANy en fonction
de D;. Nous pouvons relier le comportement de I’ensemble des grandeurs de la fagon
suivante :
Lorsque ANy, présente un maximum, la moyenne du nombre de spins paralleles du réseau
en interactions avec les spins itinérants est maximum. Or, les spins itinérants minimisent
leurs énergies par le biais d’interactions ferromagnétiques avec le réseau. Plus un électron
interagit avec un grand nombre de spins paralleles, et plus 1’énergie E,._; sera faible.
En conséquence, une valeur maximum de AN;| correspond a une valeur minimum de
I’énergie d’interaction E,._;. Nous avons déja souligné I'importance des interactions des
spins itinérants avec le réseau, a l'origine des formes des résistances magnétiques. Plus
cette énergie est faible, plus les électrons sont liés au réseau, et moins ils auront tendance
a diffuser. On note que lorsque F,._; est minimum, v, est minimum. Enfin, plus v, est
faible, et plus le matériau résiste aux déplacements des charges, la résistance est donc
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maximum. La réciproque de ce raisonnement est vrai.
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FIGURE 4.32 — Différentes quantités liées au transport en fonction de Dy a la température
T = 1 pour un réseau antiferromagnétique. De haut en bas, nous présentons : la résistance
R, la vitesse moyenne v, des €électrons le long de l'aze x, la différence moyenne du nombre
de spins up et down en interaction avec un spin itinérant donné ANy, et l’énergie d’in-
teraction des spins itinérants avec le réseau E,_;.

La résistance ferromagnétique présente de légeres oscillations en fonction de Dy, figure :
4.33. Il faut se souvenir que nos simulations sont ici réalisées a basse température. Nous
avons décrit précédemment que les électrons se localisent dans les minimums du potentiel
périodique, dans lesquels les électrons se retrouvent piégés faute d’une énergie thermique
et d'un champ électrique suffisament intense pour les en extraire. La variation de D,
modifie la forme des puits percue par les électrons, cependant cette variation est douce
car 'augmentation de D; a pour effet d’inclure toujours plus de spins paralleles dans I'in-
teraction qu’entretiennent les électrons avec le réseau. L’énergie d’interaction décroit de
fagon monotone avec 'augmentation de D; (cf. Fig. 4.34). En comparaison, la variation
de D; dans un réseau antiferromagnétique a pour effet d’inclure plus ou moins de spins
up et down ayant pour effet de faire osciller I’énergie.

Dans les antiferromagnétiques, 1’anisotropie magnétique joue un role déterminant avec
la valeur de Dy sur les trajectoires empreintées par les électrons dans le réseau. A basse
température, lorsque le réseau est ordonné, nous pouvons observer un résultat tout a
fait surprenant en ce qui concerne les trajectoires de transport des électrons a travers
la structure. Sur la figure 4.35 nous constatons qu'a T' = 1, les électrons se propagent
le long des plans des sous-réseaux de spins antiparalleles pour D; = a, alors que pour
Dy, = 0.25a les électrons se propagent le long des plans de spins paralleles. Ce résultat est
appuyé par les visualisations des isosurfaces d’énergie. Imaginons pour simplifier qu’un
électron se propage par sauts d’'un site du réseau a un autre. Pour un D; inférieur a la
distance premier voisin, 1’électron n’interagit qu’avec un site a la fois. Cet électron se
déplace a proximité d’'un sous-réseau de spin paralleles afin de minimiser son énergie.
Cependant, si Dy est suffisament grand pour inclure un second voisin dans sa sphere
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FIGURE 4.33 — Résistance ferromagnétique (ronds blancs) et antiferromagnétique (ronds
noirs) en fonction de Dy a T = 1.
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FIGURE 4.34 — Variation de ’énergie moyenne d’interaction des électrons avec le réseau
ferromagnétique en fonction de Dy a une température T' = 1.

d’interaction. L’électron se déplacera sur un plan antiparallele du sous-réseau, car méme
si cet électron est en interaction directe avec un spin antiparallele, ce dernier aura huit
interactions ferromagnétiques avec ses seconds voisins, correspondant a la position de
minimum d’énergie. L’augmentation du rayon D; alternera les positions des trajectoires
des spins sur 'un ou sur l'autre des sous-réseaux. A la limite de tres grands D; ou le
réseau sera moyenné sur de si grandes distances, qu’aucune oscillation ne pourra étre
détectée sur les parametres mesurés.
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FIGURE 4.35 — En haut a gauche, visualisation des sous-réseaux occupés par les électrons
itinérants en fonction du rayon Dy. Pour de faibles rayons Dy = 0.25a, les spins occupent
le sous-réseau up en haut a gauche, en bas a droite nous représentons les isosurfaces
d’énergie dans une boite de volume a X a X a. Les plans du sous-réseau up correspondent
au zones de basses énergies (surfaces bleues). A droite, en haut et en bas, les électrons
occupent les plans du sous-réseau de spins down pour Dy = a, les isosurfaces d’énergie
soulignent que les positions de basses énergies (surfaces bleues) correspondent a ces plans.

Autour de la température de Néel

Autour de la température de transition, 'effet de D; n’a pas d’influence sur la hauteur
du pic de résistance comme le montre la figure 4.36. Cependant, 'augmentation de D,
a tendance a affiner sa forme. Ce phénomene se comprend en reprenant ’argument de
localisation. Si la sphere d’interaction D, est petite, 'effet de localisation se produira sur
de petits clusters paralleles du réseau. Dans ce cas la localisation se produit des leurs
formations et jusqu’a leurs disparitions, le pic de résistance est large. Au contraire, une
grande valeur de D; ne sera pas ou peu sensible a de petits clusters, car 1’électron explore
le réseau sur de plus grandes distances. L’effet de localisation ne se fera ressentir qu’a des
températures tres voisines de Ty .
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FIGURE 4.36 — Courbes de résistance en fonction de la température pour Dy = a (ronds
noirs) et Dy = 2a (ronds blancs).

4.3.4 Influence du temps de relaxation sur le pic de résistance
ala
température de Néel

La comparaison des courbes de résistance avec et sans prise en compte du ralen-
tissement critique du réseau est particuliairement intéressante. Nous comparons ici les
résultats d’un systeme BCC antiferromagnétique. Les parametres restent les mémes que
précédemment. Le systeme est de taille N, x N, x N, = 20a x 20a x 20q, les interactions
entre spins du réseau sont fixées a J = —1, Iy = 2, Ko = 0.5, D = 0.5, Dy = Dy = a,
E =1, enfin la constante du temps de relaxation est choisie tel que A = 1.

A basse température, les deux courbes se supperposent pour les mémes raisons que
précedemment : le systeme est ordonné et I’énergie thermique est trop faible pour détruire
I'ordre magnétique du réseau. Le paysage magnétique du réseau n’est pas modifié dans
le temps, le temps de relaxation n’a aucune influence sur la résistance.

A haute température, les spins du réseau fluctuent fortement, il faut tenir compte du
temps de relaxtion 77, qui favorise la diffusion des spins itinérants et reduit la résistance
par rapport au cas ou nous n’en tenons pas compte.

Les mécanismes de diffusion pour les hautes et les basses températures ne changent pas
comme dans le cas ferromagnétique.

La forme de la résistance entre les deux cas étudiés devient particulierement intéressante
autour de la température de Néel. Dans le cas de la prise en compte du temps de relaxa-
tion, la courbe de résistance présente un pic, la résistance se comporte tel que 'ont décrit
de Gennes et Friedel [24] dans leur travaux sur la résistance magnétique. Dans le cas
inverse, la courbe se comporte comme l'ont suggéré Fisher et Langer [39] ainsi que Haas
pour les antiferromagnétiques [46], ¢’est-a-dire une courbe de résistance ne présentant pas
de pic, mais dont seule la dérivée en température en présente un.
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Fi1GURE 4.37 — Courbes de résistance pour une structure BCC' antiferromagnétique avec
(ronds noirs), et sans prise en compte du temps de relaxation (ronds blancs).

4.3.5 Discussion

Deux travaux théoriques traitent du comportement de la résistance magnétique dans
les matériaux antiferromagnétiques. Le modele de Haas propose d’utiliser un faible po-
tentiel d’interaction électron-réseau afin de pouvoir étre traité par la théorie des pertur-
bations. Comme pour notre modele, les porteurs ne contribuent pas a ’ordre magnétique
du réseau (ce travail exclut les semiconducteurs dilués dans lesquels les spins itinérants
modifient 'ordre magnétique du réseau). Le reste du travail est construit autour de 1'uti-
lisation de I’équation de Boltzmann, en considérant la probabilité de diffusion comme la
fonction de corrélation des spins du réseau. Ce modele révele deux comportements dis-
tincts selon le type de magnétisme des structures. Pour les ferromagnétiques, le modele
prédit un pic de résistance a T,.. Cependant, pour les antiferromagnétiques, le modele
ne présente pas de pic. Suezaki et Mori [121] s’intéresse a cette méme question. Dans
leur travail, les auteurs s’inspirent des modeles de De Gennes et Friedel, et de Fisher et
Langer. Ils traitent le probleme en utilisant la diffusion des électrons par les fluctuations
thermiques des spins du réseau.

Nous avons repris ce travail par le biais de 1'équation de Boltzmann [97]. La procédure
consiste dans un premier temps a utiliser les propriétées d’un réseau thermalisé par le biais
de la procédure Monte Carlo, et d’en extraire grace a ’algorithme de Hoshen-Kopelman
[51] la distribution des clusters ferromagnétiques, en tenant compte de leurs tailles et de
leurs nombres. Cette distribution est alors utilisée comme probabilité de diffusion dans
I’équation de Boltzmann, et comparé a la résistance d’'un matériau antiferromagnétique
"MnTe”, le méme exemple utilisé par Haas [46], Nous y reviendrons dans le chapitre
suivant. Cette méthode rend compte de 'existence d’un pic de résistance a Ty, comme
les résultats des simulations directes Monte Carlo. Il est a noter qu’expérimentalement
de nombreuses études soulignent 'existence d’'un pic de résistance a T [57] y compris
pour "MnTe” [47], quelques exemples peuvent étre observés sur la figure 4.38. La ques-
tion est donc de comprendre pourquoi les théories de Haas, Suezeki et Mori, reposant
sur l'utilisation du champ moyen ne rendent pas compte d’un pic de résistance, alors
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que le traitement du transport par I’équation de Boltzman en utilisant la distribution
de clusters comme probabilité de diffusion en présente un. La différence fondamentale
entre ces modeles tient dans l'utilisation du champ moyen. Avec le champ moyen, on
moyenne des grandeurs du réseau sans tenir compte en détail des fluctuations critiques
du systeme. Or nous avons souligné I'importance de ce point en ce qui concerne 1'ori-
gine du pic [126][128][67][68] induit par la localisation des porteurs a la température de
transition. Il est d’autant plus important de traiter avec précaution I’état magnétique du
réseau pour les systemes antiferromagnétiques qui présentent de petits clusters. En ce qui
concerne les résultats obtenus par ’algorithme de transport, nous avons distingué deux
cas dépendant de la prise en compte ou non du temps de relaxation du réseau. Dans le cas
ol nous ne tenons pas compte de 7z, les résistances antiferromagnétiques ne présentent
pas de pic. Dans le cas contraire, les résistances en présentent un. Méme si la cause semble
différente de celle de Haas, la non prise en compte du temps de relaxation ne permet pas
aux électrons une exploration détaillée de I’environnement magnétique, aboutissant a un
résultat biaisé de la résistance magnétique. Une perspective intéressante consisterait a
traiter ce probleme par une méthode similaire a celle de Zarand [126] et de déterminer
les courbes directement par la théorie de la localisation.

4.4 Conclusion

ouUs avons présenté dans la premiere partie de ce chapitre les résultats de simula-
N tions : les résistances magnétiques d’un systeme ferromagnétique. Nous avons décrit
I'influence de chaque parametre prenant place dans le jeu d’interactions de notre modele,
et avons souligné I'importance fondamentale de I'interaction des spins itinérants avec les
spins du réseau sur les formes des résistances magnétiques. Rappelons en les principaux
points :
A basse température, le réseau porte un ordre ferromagnétique. Il résulte de cet ordre un
potentiel périodique composé de minimas d’énergie dans chaque maille du réseau, dans
lesquels les électrons itinérants se retrouvent piégés. La contribution des fortes interac-
tions électron-ion ainsi que les interactions électron-électron induisent un gel des électrons,
qui présentent a tres basse température un ordre spatial. Faute d’une énergie thermique
et d'un champ électrique suffisament élevés pour s’extraire des minimas d’énergie, les
électrons ne conduisent que tres peu le courant, donnant lieu a une augmentation de la
résistance quand 7" — 0. L’augmentation de l’énergie thermique brise 1égerement 1’ordre
magnétique du réseau. Les électrons interagissent avec les spins antiparalleles locaux qui
jouent le role de centres diffuseurs. La résistance décroit quand 7' tend vers zéro.
Autour de la température de transition, le réseau subit un ralentissement critique. Le
systeme est composé d’un enchevetrement de clusters massifs up et down. Les électrons
par le biais de leurs interactions ferromagnétiques avec les spins up viennent se localiser
dans les clusters up, et donner naissance a un pic prononcé de résistance autour de T..
Au-dela de la température de transition, les clusters fondent, et le systeme fluctue avec
I’augmentation de la température. Les fluctuations du réseau favorise alors la diffusion
des spins itinérants, la résistance décroit et sature.
Lorsque T' > T,, le systeme est tres désordonné, la diffusion est maximum et la résistance
décroit vers une constante.
Des discussions précédentes, nous concluons que la résistance R du modele se comporte
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avec un pic a T, dont les caractéristiques dépendent des parametres physiques. Le pic de
résistance est en accord qualitatif avec les expériences réalisées avec certains semiconduc-
teurs magnétiques et systemes désordonnés. Dans ce chapitre d’exploitation, nous avons
cherché a mettre en évidence les effets génériques du transport de spins afin de com-
prendre la dépendance de la résistance magnétique avec la température. Cette premiere
partie nous a enfin permis d’étendre notre compréhension a des systemes plus compliqués
tels que les antiferromagnétiques, et nous permettra un peu plus tard de comparer les
résultats de notre modele aux résultats expérimentaux réalisés sur une structure réelle.

Dans un second temps, nous avons présenté nos résultats de simulation concernant le
transport de spins a travers un réseau BCC de spins localisés en interactions antiferro-
magnétiques. La comparaison avec cette méme structure dans 1’état ferromagnétique nous
a permis d’identifier des mécanismes de transport caractéristiques pour les deux types
de magnétisme. Contrairement au cas ferromagnétique, a basse température, le rayon de
la sphere d’interaction D; permet d’inclure plus ou moins de spins up et down dans la
sommation des interactions électron-réseau. Il en résulte que ’ensemble des parametres
de transport présentent un comportement oscillatoire fonction de D;. Nous avons in-
terprété et recoupé 1'évolution de ces grandeurs (R, v,, E._;, AN;)), en fonction de Dy.
Pour synthétiser nos propos, nous avons mis en évidence que les propriétés de transport
des spins itinérants sont principalement liées a ’ordre magnétique du réseau. Or, I'ordre
magnétique des réseaux antiferromagnétiques rend la diffusion des spins particulierement
sensible au parametre D;.

A plus haute température, autour de Ty, nous constatons la présence d’un pic sur les
courbes de résistances magnétiques dans le cas ol nous tenons compte du temps de re-
laxation du réseau. Comme pour les résultats des ferromagnétiques, 'interprétation par
les clusters explique la présence du pic par le phénomene de localisation des porteurs.
Dans le premier cas (ferromagnétique), on observe autour de 7T, la formation de clusters
alternés up et down qui conduisent au phénomene de localisation des porteurs. Dans le
cas antiferromagnétique, nous avons observé ce méme phénomene. Toutefois, les clusters
ferromagnétiques du réseau sont de tailles réduites et immergés dans un milieu antifer-
romagnétique réduisant considérablement le phénomene de localisation. Le pic résultant
est donc moins prononcé que pour les systemes ferromagnétiques.

Toujours autour de T, mais dans le cas ou nous ne tenons pas compte de la relaxation
du réseau, nous observons la disparation du pic. La résistance se comporte comme 1’on
suggéré Suezeki, Morri [121] et Haas [46]. Les différentes théories de ces auteurs reposent
sur le traitement par I’équation de Boltzmann en utilisant comme probabilité de diffusion
la corrélation entre spins du réseau. Or cette corrélation est préalablement déduite d'un
traitement par champ moyen, les grandeurs sont moyennées sur les fluctuations, ce qui
efface le ralentissement critique qui est a ’origine du pic.

En conclusion, I’étude des films minces magnétiques nous a permis d’apporter un nou-
veau regard en ce qui concerne les mécanismes qui gouvernent les comportements de la
résistance magnétique. A cet égard, l'interprétation par la structure de clusters que nous
avons suggéré, s’applique aux deux structures magnétiques, ferromagnétique et antiferro-
magnétique, et nous permet de proposer une autre description physique de la singularité
de résistance.
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FIGURE 4.38 — A. Courbes de résistivités fonction de la température pour différentes
steechiométrie du matériau antiferromagnétique Cdl — xMnazTe [20]. B. Courbes de
résistivités fonction de la température, mesurées par McGuire et al. [18] sur un
échantillon de LaFeAsO. C. Courbes de résistivités fonction de la température, me-
surées par McGuire et al. [100] sur un échantillon de (1 —x)LaMnQOs/(x)SrMnOs pour
différentes steechiométries. D. & E. Respectivement les courbes de résistivités de MnTe
en fonction de la température, tirées des larticles de He et al. [47] et de Efrem et al.

/30].
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CHAPITRE

5%

I Simulation d’un systeme réel
MnTe, comparaison
expérimental /théorique

5.1 Semiconducteur antiferromagnétique MnTe.

OoUS réalisons maintenant une simulation qui a pour vocation de comparer des résultats
N issus de mesures expérimentales avec nos résultats de simulations. Nous avons choisi
comme matériau un cristal de manganese et tellurium MnTe. Ce semiconducteur a été
largement étudié dans les années 1960, cependant les difficultés liées a 1’élaboration des
échantillons, et son caractere fortement antiferromagnétique, ont fait de lui a cette époque
un matériau anecdotique. Depuis la découverte de la GMR et le développement de la
spintronique, MnTe connait un regain d’intérét [48] pour ses propriétés magnétiques
persistentes a haute température. Par exemple, son fort antiferromagnétisme et sa haute
température de Néel Ty ~ 310K [9][20][62][112][47] est idéale dans le cadre de technolo-
gie telle que les valves de spins. De plus, son élaboration peut étre réalisée par epitaxie
permettant une production aisée de structure en multicouches.

Le matériau pur MnTe peut cristalliser sous deux formes, zinc-blende, ou hexagonale

de type NiAs [101]. Nous orientons notre étude vers cette derniére, dont nous présentons
une maille élémentaire en figure 5.1. Ce semiconducteur non-dégénéré est de type p,
avec une concentration typique de porteurs de Ny = 108em ™3, et un gap de I'ordre de
E, = 1.27 eV a température ambiante. Les parametres de la structure sont les suivants
a=4.158A4 et c = 6.71A.
Les propriétés magnétiques de la structure sont principalement déterminées par les inter-
actions d’échange entre les spins des ions Mn, |§ Mn| = 5/2 et la constante d’anisotropie
uniaxiale D,,. Deux articles mentionnent les valeurs expérimentales de ces constantes
de couplage, nous les présentons dans le tableau 5.1. La premiere utilise les mesures de
dispersions d’ondes de spins [48], la seconde [80] les résultats d’une expérience de dif-
fusion Raman, dans laquelle deux modes de magnons sont utilisés pour déterminer les
constantes de couplage.

Les spins de Mn a l'origine du magnétisme de la structure s’alignent parallelement sur le
plan zy, les interactions sur ces plans ferromagnétiques sont imposées par une constante
de couplage Jo, > 0. La structure présente cependant un empilement de plans ferro-
magnétiques antiparalleles le long de 'axe z dii aux interactions entre premiers voisins
J1 < 0, et troisiemes voisins J3 < 0 des deux plans adjacents.



5.2. ETUDE DU MATERIAU MNTE PAR UTILISATION DE L'EQUATION DE
BOLTZMANN ET DE LA DISTRIBUTION DE CLUSTERS

FIGURE 5.1 — Structure de type NiAs du semiconducteur MnTe. Les cercles bleus corres-
pondent aux sites occupés par le tellurium Te non-magnétique, les cercles noirs et blancs
aux sites occupés par les tons de manganese Mn, respectivement de spins up et down.
Les premiers voisins interagissent par l'intégrale d’échange Jp, les seconds voisins par Jo
et les troisiemes voisins par Js.

TABLE 5.1 — Valeurs des constantes de couplage pour MnTe

Ji/kg (K) | Jo/kp (K) | J3/kp (K) | D, (K) référence
-21.5 0.67 -2.87 0.12 Hennion et al . [48]
-16.7 2.55 -0.28 X S. R. Mobasser et al. [80]

5.2 Etude du matériau MnTe par utilisation de I’équation
de Boltzmann et de la distribution de clusters

"UN points de vu numérique, notre attention s’est portée sur ce matériau pour plu-
D sieurs raisons. La premiere est historique, ce méme matériau a été étudié par Haas
[46], dont la théorie de transport dans les semiconducteurs antiferromagnétiques prédit
I’absence du pic de résistivité a la transition. Nos résultats précédents sont en désaccord
avec cette conclusion et nous avons souhaité reprendre 1’étude de ce méme cas mais avec
toutes les données expérimentales disponibles de ce matériau. Pour des raisons pratiques,
la densité de porteurs dans MnTe est faible Ny = 10'8c¢m ™2 ce qui va nous permettre de
négliger les interactions entre porteurs. Enfin, le couplage entre les spins du réseau est
tres élevé devant les interactions électron-réseau, ce qui nous permet de faire I'hypothese
qu’un spin itinérant ne peut modifier I’état magnétique du réseau.

La premiere méthode que nous avons utilisée pour déterminer les propriétés de trans-
port du matériau MnTe a consisté a utiliser I’équation de Boltzmann, en traitant les
clusters de spins du réseau comme des centres diffuseurs, ou la probabilité de diffusion
de I'équation de Boltzmann est prise comme la distribution de clusters du réseau [1].

La méthodologie et les hypotheses que nous faisons sont les suivantes :
comme précédemment, nous commengons par thermaliser un réseau par le biais de la
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méthode Monte Carlo Métropolis sur réseau décrite au chapitre 3. Nous utilisons le Ha-
miltonien de Heisenberg suivant :

H=J> S.5+A) S5 (5.1)
<i,j> <i,j>

ou A représente I'amplitude de 'anisotropie uniaxiale. Ceci signifie que pour A = 0, le
Hamiltonien correspond au modele de Heisenberg isotrope, alors que pour A — oo le
Hamiltonien correspond au modele d’Ising.
Une fois 'équilibre thermodynamique atteind, nous utilisons 1’algorithme de Hoshen-
Kopelmann [?], qui va nous permettre de déterminer le nombre 7, et la taille  des clusters
de spins présents sur le réseau, a la température 1" de simulation. Nous nous placon pour
ce travail en régime diffusif et considérerons des bandes paraboliques du modele s — d.
Afin d’utiliser I'approximation de Born, nous fixons un faible potentiel d’interaction entre
les clusters de spins et les électrons de conduction. Enfin, nous supposerons que la durée
de vie des clusters est grande devant le temps de relaxation des électrons. Ce dernier
point se justifie par le ralentissement critique de la dynamique des spins du réseau qui
diverge a T, (cf. chapitre 4).

Nous commencons par rappeler ’équation de Boltzmann ou f représente la fonction de
distribution des électrons itinérants dans le cas d’un champ électrique E uniforme.

(52 (5)- ().

Avec f° la fonction de Fermi-Dirac a I’équilibre, k le vecteur d’onde, e la charge, m la
masse et € I’énergie des électrons. Nous utilisons ensuite I'approximation du temps de

relaxation :
8 ’k 7]% 0
( ot )coll (Tk ) ’ f]i fk fk (53)

ou 7 représente le temps de relaxation. Nous supposons alors les collisions élastiques,
c’est-a-dire que k = k’. Le terme de collision s’écrit alors :

(%)wu = % / (wie (i — £2)] AR (5.4)

avec {2 le volume du systéme, wy j la probabilité de transition entre états ket k. A laide
des expressions 5.3 & 5.4, nous obtenons :

( L ) _ Y /[wklyk(l — cos 0)] x sin(0)k*dk'dOd¢

T (27)3

ol 0 et ¢ sont les angles formés entre les vecteurs k et k' en coordonées sphériques. Nous
utilisons alors la regle d’or de Fermi afin d’exprimer wy .

le _ (2_2)3 / (1 — cos(6))]sin(8) 2k dbdeus (5.5)
= (QJT)]:”L\ < KJ(r)|k > 25(K — k) (5.6)
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J(r) est l'intégrale d’échange entre les spins de conduction et les spins du réseau. Nous
définissons J(r) = Vpe /¢, avec V, I'amplitude des interactions, et ¢ la taille moyenne
des clusters. Finallement le calcul mene a I'expression du temps de relaxation suivante :

1 32V2mm
— = %7752
ka (2]{?h)

1 (26ky)?

T ek 1k 26k (57

avec /;f le vecteur d’onde de Fermi. Nous définissons alors les expressions de mobilité et
de résistivité :
_el? Y KA (Of))0e)Ty
e = 3m? Sty
ndVim?2nk&*
ne2h3

(5.8)

2
4¢2
1+ 45%}] (5:9)

R

Nous tracons les courbes des résistivités théoriques pour les cas d’un semiconducteur
dégénéré et non-dégénéré. Les résultats théoriques sont renormalisés par rapport a la
courbe expérimentale donnée par Chandra et al. [20].

& — 77T Résistance
| (o) Lo
R théorique

* Résistance
expérimentale

<500 300" 400" 500" 600
T(K)

FIGURE 5.2 — Résistivités en unitées arbitraires en fonction de la température pour le
matériau MnTe. La courbe portant des ronds blancs correspond a la résistivité théorique
dans le cas du semiconducteur non-dégénéré. La courbe portant des étoiles correspond
auz résultats expérimentaus mesurés par Chandra et al. [20].

Plusisuers remarques sont a faire a propos de ces résultats ainsi que de la méthode.

— La température de Néel observée en utilisant le calcul théorique est en bon accord
avec les résultats expérimentaux, Ty ~ 310K pour J = —21.5K.
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— On note un bon accord entre les courbes théoriques et la courbe expérimentale pour
une gamme de température comprise entre 7' = 140K et T' = 280K.

— A basse et haute température, 'utilisation de la distribution de cluster n’est plus
efficace et ne permet pas de rendre compte d’un accord entre résultats théoriques
et expérimentaux.

A basse température, le réseau est magnétiquement ordonné, ’algorithme de Hoshen-
Kopelmann ne détecte qu’un cluster correspondant a l’ensemble de la structure.
Ainsi, nous pouvons remarquer, qu’avec ce type de traitement la résistance tend
vers R = 0 et n’augmente pas avec I’abaissement de température comme ceci est le
cas pour les résultats expérimentaux.

A haute température, le systeme est completement désordonné, le réseau est dans
I’état paramagnétique. Les travaux de Chandra et al ne fournissent pas de données
dans cette gamme de température.

Cette méthode présente malgré tout un intéret autour de la température de transi-
tion T, gamme de température a laquelle le réseau se compose d’un enchevétrement
de clusters antiparalleles.

Nous reprenons tout de suite I’étude de ce méme matériau par une simulation directe
Monte Carlo (cf. chapitre 3), sans utilisation des approximations liées a 1’équation de
Boltzmann.

5.3 Etude des propriétés de transport de Mnl'e par
simulation Monte Carlo directe

OUS reprenons la méthode Monte Carlo que nous avons utilisée tout au long du manus-
N crit en utlisant directement les données expérimentales de MnTe. Nos simulations
sont ici réalisées sur une structure hexagonale de type NiAs de taille N, x N, x N, =
30 x 30 x 30a, dans laquelle seuls les sites occupés par des ions de manganese contribuent
au magnétisme de la structure. La longueur des spins de mangandse est |Sy,| = 5/2, et
celle des spins itinérants |5| = 1/2. Les spins du réseau sont modélisés par le modele de
Heisenberg. Comme pour les simulations précédentes, les spins itinérants sont polarisés
et dans le cas MnTe n’interagissent pas entre eux, Ky = 0. Le champ électrique est fixé
a |E| = 105 V/m le long de I'axe z, soit le potentiel appliqué U = 2.107* V divisé par
la longueur de saut moyen des spin itinérant lors d’un déplacement dans le réseau ~ 2A.
Le jeu d’interactions est le méme que celui décrit au chapitre 3. Enfin, dans le but de
comparer nos résultats a ceux des articles expérimentaux, nous avons ajouté des condi-
tions périodiques dans les trois directions de I’espace. Les parametres de simulations sont
récapitulés dans le tableau 5.2.

5.3.1 Moyenne des observables du réseau

Comme pour les précédentes simulations, nous commencons par thermaliser le réseau,
et effectuons une série de moyennes des observables du réseau. Le temps de thermalisation
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TABLE 5.2 — Liste des parametres de simulations pour MnTe

Réseau
Distance premiers voisins a1 = 3.355A4
Distance seconds voisins as = 4.158A
Distance troisiemes voisins as = 5.3427A
Interactions sur réseau
Constante de couplage premiers voisins J = —21.5K
Constante de couplage seconds voisins Jy = 2.55K
Constante de couplage troisiemes voisins J3 = —9K
Constante d’anisotropie uniaxiale D, =012K
Interactions de transport
Constante d’interaction électron-réseau Iy =2K
Constante d’interaction électron-électron Ky=0K
rayon de la sphere d’interaction électron-réseau D = ay
rayon de la sphere d’interaction électron-électron Dy =0
Champ électrique |E| =105V /m
Densité de spins itinérants Ny = 10%em =3

a été fixé a 10° pas monte carlo sur réseau, et le nombre de moyennes a 3.10°.

Notre problématique dans cette partie de I’étude a consistée a rendre compte de la ca-
pacité de notre modele a reproduire des résultats expérimentaux. Notre démarche s’est
appuyée dans un premier temps a prendre directement les constantes d’intéractions cal-
culées par Hennion et al. [48] a partir de leurs résultats expérimentaux, tableau : 5.1,
et de les injecter dans notre modele de calcul. Si les articles expérimentaux ne semblent
pas tous en accord sur les différentes grandeurs caractérisant le semiconducteur MnT'e
(largeur du gap, densité de porteurs, parametres de maille), tous donnent une méme
température de transition, Ty ~ 310K. Notre démarche s’est donc concentrée sur cette
valeur dans le but de vérifier les différentes constantes de couplages. Hélas, les interac-
tions d’échanges du tableau : 5.1 ont tendance a sous estimer la température de Néel de
plusieurs dizaines de Kelvins. Nous avons donc choisi de conserver la valeur donné par
Hennion de l'interaction premier voisin Ji, et d’augmenter les constantes de couplages
des seconds et troisiemes voisins. Notre jeu d’interactions est donné tableau : 5.2, et nous
permet 'optention d’une température de Néel de Ty = 312K.

Nous calculons ensuite les différentes observables du réseau (sans électrons itinérants),
nous constatons un bon accord numérique entre la moyenne des spins des ions Mn en
fonction de la température entre nos simulations et les mesures effectuées par Efrem et
al. [30], figure : 5.3.

5.3.2 Calcul de la résistivité de MnTe par simulation Monte
Carlo

Dans un second temps, nous ajoutons les électrons itinérants dans le réseau, et effec-
tuons la procédure de transport tel que nous 'avons décrit au chapitre 3. Nous prenons
en compte le temps de relaxation du réseau en fonction de la température donnée par
Iequation 3.18, et calculons la résistance du matériau grace aux surfaces de comptage
disposées le long de I'axe x de la structure. Rappelons le principe de cette mesure. Lors
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FIGURE 5.3 — A. Variation du moment magnétique moyen des ions Mn en fonction de
la température. Cette courbe est issue de l'article de Efrem et al. [30]. B. Variation du
moment magnétique moyen des ions Mn calculé par simulation Monte Carlo.

des phases de calcul de transport nous effectuons un comptage des électrons traversant
trois surfaces de comptage. Lorsqu’un électrons traverse la surface dans le sens des x
positifs nous incrémentons la variable n* de comptage des électrons, lorsqu’un électrons
la traverse en sens inverse, nous décrémentons cette variable. A la fin de la simulation,
nous renormalisons n* par le nombre total des itérations de transport N;;, le nombre total
d’électrons N, et le nombre de surfaces de comptage Ng. n* représente donc la probabilité
Pairs de diffusion d'un électron par unité de temps Monte Carlo :

Paipp = ==L (5.10)

La formulation de la résistivité faite par Drude est donnée par Eq. 5.11, avec m, =
9.11.1073'Kg la masse de ’électron, n le nombre d’électrons itinérants,
e = 1.60217653.107'°C la charge d’un électron et 7, le temps de relaxation moyen (temps
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entre deux collisions) des électrons traversant la structure.

me

P = E (511)
La discrétisation du modele ne nous permet pas la mesure directe d'un temps physique,
ni un calcul pertinent du libre parcours moyen. Nous devons utiliser une définition plus
ou moins naturelle du libre parcours moyen dans la simulation : lorsqu’un électron refuse
d’aller a une nouvelle position, nous considérons qu’il subit une collision. Le temps de re-
laxation est défini comme le nombre de pas Monte Carlo entre deux refus de changement
de position. Soit N, le nombre de pas moyen entre deux collisions des spins itinérants
. A une constante pres C, il est donc possible de réécrire le temps de relaxation 7, tel que :

Te = C'-,Pdiff-]\fcoll (512)

Il ne reste plus qu’a déterminer la valeur numérique de C', représentant I’ordre de grandeur
caractéristique du temps de relaxation. Nous pouvons grace aux mesures expérimentales
déterminer cette constante par comparaison des courbes des résistivités. Nous avons ainsi
choisi la courbe de résistivité mesurée par He et al. [47], et y avons par comparaison
déterminé la valeur de C. Nous obtenons ainsi 7, ~ 0.1ps, temps caractéristique entre
deux collisions dans les semiconducteurs [33]. Cette connaissance de 7, nous permet enfin
de remonter a l'expression de la résistivité énoncée par Drude dans I’équation 5.11, et
enfin d’intégrer les dimensions aux différentes grandeurs retournées par le modele. Nous
notons un bon accord entre résultats de simulations et résultats expérimentaux. Ceci est
présenté en figure 5.4.

Enfin, notons que méme si les différents articles expérimentaux [47][62][112] présentent
des courbes de résistivité de MnTe différentes d'un article a un autre, 'ordre de grandeur
est commun & tous, de 'ordre du Ohm centimetre.

Sur cette courbe de résistivité, nous retrouvons les comportement génériques que nous
avons décrit précédemment. A savoir qu’a basse température, 'ordre du réseau fait ap-
paraitre un potentiel périodique dans lequel les électrons vont étre piégés donnant lieu a
une forte augmentation de la résistivité dans le sens des températures décroissantes.
Autour de la température de transition T, le réseau forme des clusters de spins antifer-
romagnétiques séparés par des zones de spins paralleles (parois de Bloch) donnant lieu
a la localisation des spins itinérants dans ces zones de jonctions ferromagnétiques des
différents clusters. Nous présentons dans la figure 5.5 une visualisation de cet effet de
localisation a la température de Néel. En rouge nous pouvons voir les spins de Heisenberg
du réseau et en bleu les spins des électrons itinérants localisés dans une zone du réseau.
Au-dela de Ty et a haute température, la résistance sature, le réseau est dans un état
paramagnétique.

5.4 Calcul des grandeurs caractéristiques et justifi-
cation des hypotheses du modele de transport

OUR finir, nous soulignons que ’ajout des unités au modele de transport va nous per-
P mettre de vérifier les hypotheses sur lesquels repose notre modele numérique. Nous
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FIGURE 5.4 — Résistivité en fonction de la température pour une structure MnTe pure.
Les points noirs correspondnt aux résultats expérimentauzr de He et al. [47], et les points
blancs a nos résultats de simulation Monte Carlo.

<4 (3]

'.. "‘B‘\}N

rﬂrﬂ

B0 S g P 3 fi«w

-o‘\
% V-4 .*:\ &-\?(' v oF »‘\\" s -L.., =~ 34‘. *- ‘4 “_.
‘6\:"".“\"“ ok \J\JA'
‘ 5 '\{g\fi'::'o‘(' X%J‘J?ff ™ ‘1 aa o &‘ z ¥ {\;

FIGURE 5.5 — Visualisation 3D des spins du réseau en rouge, et des spins itinérants en
bleu a la température de Néel Ty. On constate comme pour le cas des interactions d’lsing
une localisation des spins itinérants sur le réseau de spins de Heisenberg.
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avons discuté au chapitre 1 deux points a vérifier afin de s’assurer de la validité de la
méthode. La premiere concerne la comparaison entre libre parcours moyen [, et largeur
du paquet d’onde A ~ a. La justification de I'approche classique est alors donnée si
I > X. A partir des expressions 1.1 et 1.4 nous allons contourner les difficultés liées a
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5.5. CONCLUSION

la limite classique du modele Monte Carlo et calculer le libre parcours moyen par le
biais de la théorie de Drude. Cette valeur numérique est en bon accord avec la grandeur
caractéristique de ce parametre dans les semiconducteurs qui est de I'ordre du nanometre.

er’E

Me

l= ~ 204 > A (5.13)

La seconde condition intervient par le biais de I'intensité du champ électrique appliqué.
Nous avons vu qu’il est nécessaire que la condition suivante soit remplie :

2
€

eBa < 22 (5.14)
€f

avec €44, la valeur du gap du semiconducteur (1.27eV pour MnTe), et e; 1'énergie de
Fermi ~ 1eV. e représente la charge de I'électron, E le champ électrique appliqué, et a
la constante du réseau. Cette condition est bien remplie, ’application numérique donne :

€gap ~ 1.27€V > 2.37.107%eV (5.15)

5.5 Conclusion

0oUs avons dans ce bref chapitre présenté une comparaison de mesures expérimentales
N réalisées sur un semiconducteur antiferromagnétique composé de manganese et tel-
lurium MnTe, avec nos résultats de simulations Monte Carlo. Pour réaliser ce travail,
nous avons utilisé dans notre modele numérique, les parametres expérimentaux tels que
parametres de maille, constantes de couplage, densité de porteurs, etc...
Cette étude nous a permis de rendre compte de la capacité du modele a fournir une com-
paraison quantitative des grandeurs physiques liées au réseau, telles que 'aimantation du
systeme, mais également des grandeurs de transport telles que la résistivité. Comme pour
I’ensemble des articles expérimentaux, nous rendons compte d’une résistivité de ’ordre de
~ 1Q.cm, et d'un bon accord de forme entre la résistivité mesurée par He et al. [47] avec
notre résistivité obtenue par la simulation Monte Carlo. Ce travail nous a permis de jus-
tifier les hypotheses théoriques de notre modele ainsi que I’algorithme Monte Carlo. Une
fois justifiée, notre méthode permet d’étudier les effets génériques des systemes généraux
en fonction des interactions choisies dans un systeme d’unités atomiques et arbitraires
(e =1, me =1, J =1, kg = 1, etc.). Cependant, pour un systeme réel donné, nous
pouvons retrouver les unités réelles comme dans le cas de MnTe présenté ci-dessus.
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CHAPITRE

ﬁ Transport et frustration

6.1 Introduction

"ETUDE des phénomeénes d’ordre et de désordre représente I'une des questions fonda-
L mentales a laquelle tente de répondre la physique statistique. De nombreux travaux
ont été réalisés afin de déterminer les mécanismes responsables de I’apparition d’un ordre
spontané sur réseau, ainsi que la nature des transitions des états ordonnés vers des états
désordonnés. Il existe cependant une famille de matériaux pour lesquels le terme d’ordre
spontané devient tout a fait ambigu. Depuis une trentaine d’années, des travaux traitent
de ces matériaux, il s’agit des systémes frustrés [34][113][118][52][124]. Le terme de frus-
tration a été introduit pour décrire une situation dans laquelle un spin ne peut trouver
une orientation capable de satisfaire pleinement a l’ensemble des interactions avec les
spins du réseau qui 'entourent. La frustration se retrouve pour tout type de modele :
Ising, Heisenberg, XY, Potts. L’origine de la frustration provient d’une compétition entre
interactions. On peut citer par exemple le modele de Villain [115] ou le réseau triangulaire
avec interaction antiferromagnétique. Les réseaux antiferromagnétiques cubiques a faces
centrées (FCC), ou hexagonaux (HCP), dont les interactions antiferromagnétiques sont
prises aux premiers voisins, font partie des réseaux les plus frustrés. Malgré le fait que ces
systemes ont fait 'objet d’un nombre impressionnant d’études, beaucoup de choses sont
encore mal comprises. Des revues sur les différents aspects ont été récemment données

dans Ref. [27].

Prenons 'exemple des spins S; et S; en interaction avec une constante de couplage J.
L’énergie est donnée par :

E = —J) 8.5 (6.1)
i#]

Si J est positif, les interactions entre spins sont ferromagnétiques. L’énergie minimum
de E correspond pour le cas ferromagnétique a une orientation parallele des spins entre
chaque site voisin. Dans ce cas le systeme est dans son état fondamental, I’ensemble des
interactions sont pleinement satisfaites.
Si J est négatif, les interactions sont antiferromagnétiques. Dans ce cas, les orientations
entre spins du réseau sont antiparalleles. Pour des structures ne comportant pas de motifs
triangulaires, ce qui est le cas des cubiques simples (SC) interactions premiers voisins, ou
cubiques centrés (BCC), les interactions sont pleinement satisfaites et le réseau est dans
son état fondamental antiferromagnétique.
Pour un réseau triangulaire montré dans la figure 6.1, toutes les interactions ne peuvent
étre satisfaites silmultanément, le systeme est frustré. La frustration peut avoir plusieurs
origines : la premiere correspond a celle des réseaux triangulaires que nous venons de
décrire. Une seconde situation peut étre décrite par la compétition de deux interactions.



6.2. DESCRIPTION DU RESEAU CUBIQUE A FACES CENTREES
ANTIFERROMAGNETIQUE

Par exemple, imaginons une chaine de spins sur laquelle les interactions premiers voisins
sont choisies ferromagnétiques : J; > 0, alors que les interactions seconds voisins sont choi-
sies antiferromagnétiques Jo < 0. Si |Jy| < Jp, 'état fondamental est ferromagnétique
dans lequel les interactions premiers voisins sont satisfaites, mais pas les interactions se-
conds voisins, d’ou I'apparition de frustration.

FIGURE 6.1 — Maille d’un réseau triangulaire dont chaque site est occupé par un spin en
interaction antiferromagnétique avec ses plus proches voisins.

Dans ce chapitre nous étudions les propriétés de transport a travers un réseau frustré
antiferromagnétique FCC avec le modele d’Ising. Nous étendrons par la suite ’étude au
modele de Heisenberg. La frustration du réseau FCC antiferromagnétique provient du mo-
tif triangulaire du réseau. Ce systeme est connu pour présenter une transition du premier
ordre dans le cas d’Ising [27][96][25][66]. Comme la résistance est extrémement sensible a
l'ordre (désordre) local du réseau, ce systéme représente donc un excellent candidat pour
amorcer 1’étude du transport dans les systemes frustrés.

Dans un premier temps, nous présenterons et interpréterons les différentes courbes de
résistivité en fonction des différents états dégénérés du systeme. Nous verrons que la
forme des transitions des résistances sont tout a fait surprenantes d’'un état dégénéré a
un autre. Dans un second temps, nous nous intéresserons a 'impact du désordre induit par
les surfaces (001) qui représentent une source d’instabilité du fait du manque de voisins
des surfaces. Enfin, nous reprendrons 1’étude dans le cas de Heisenberg qui présente
également une transition du premier ordre.

6.2 Description du réseau cubique a faces centrées
antiferromagnétique

OMME nous 'avons souligné, le réseau FCC antiferromagnétique est un réseau forte-
C ment frustré. Ce réseau est composé de mailles primitives tétrahédriques dont chaque
face est un triangle équilatéral. Les spins occupant les nceuds de ce réseau ne peuvent sa-
tisfaire simultanément ’ensemble de leurs interactions antiferromagnétiques, conduisant
le systeme a une infinité d’états dégénérés [27]. Dans le cas des films minces, nous allons
définir plusieurs constantes de couplage : J. qui sera appliquée pour les interactions de
volume, c’est-a-dire pour toutes les sites ayant 12 voisins, J, pour les interactions des
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6.3. TRANSPORT DE SPIN A TRAVERS UN RESEAU FRUSTRE CUBIQUE A
FACES CENTREES

sites des surfaces (001) ayant 8 voisins.

Afin de ramener le nombre d’états dégénérés a une valeur finie, nous avons fixé deux
constantes de couplage, dont le rapport permet de fixer I'un des deux états dégénérés
[96]. Pour |J,| < 0.5]J.| I’état fondamental se compose de plans ferromagnétiques zy em-
pilés antiferromagnétiquement le long de ’axe z, ou de plans ferromagnétiques zz empilés
antiferromagnétiquement le long de z. Dans le cas du rapport |Js| > 0.5]J.|, les plans
xy sont ferromagnétiques empilés antiferromagnétiquement le long de y. La figure 6.2
montre ces états fondamentaux.

Zw d!- 1 | o_o
X o o o

FIGURE 6.2 — FEtats fondamentaux d’une structure FCC antiferromagnétique. Les configu-
rations (1) € (3) correpondent a des constantes de couplage fizées tel que : |J5| < 0.5]J.|.
La configuration (2) a |Js| > 0.5|J.|. Les plans rouges représentent le sous réseau ferro-
magnétique.

6.3 Transport de spin a travers un réseau frustré cu-
bique a faces centrées

OMMENCONS par commenter les différences entre les trois configurations de la figure
6.2. Dans les cas (1) & (2) les sous-réseaux ferromagnétiques sont les plans paralleles
a l'axe x, par contre la configuration (3) comporte des plans ferromagnétiques perpendi-
culaires & x. Du point de vue du transport de spin cette différence est considérable. En
effet, les spins se propagent le long du champ électrique E appliqué suivant la direction x.
Dans les configurations (1) & (2), les électrons induisent un courant parallele aux plans
ferromagnétiques sans rencontrer des spins antiparalleles. Du point de vue du transport,
les mécanismes de diffusion sont les mémes dans les deux premiers cas. Dans le cas (3),
la dynamique de transport sera radicalement différente car les spins itinérants vont ren-
contrer successivement des plans ferromagnétiques paralleles et antiparalleles, ces plans
sont perpendiculaires a la direction de leur propagation (axe x). Autrement dit, si pour
un jeu de conditions initiales donné, les spins itinérants minimisent leur énergie a proxi-
mité des plans ferromagnétiques paralleles, ces spins se heurtent a chaque demie maille a
un plan d’énergie défavorable (antiparallele). Ces deux configurations vont induire deux
types de transitions de la résistance magnétique a 7T. Une transition de saut des basses
résistances vers les hautes résistances dans le sens des températures croissantes pour les
configurations (1) & (2), ou une transition de chute des hautes résistances vers les basses
résistances dans la configuration (3).

Dans tout ce chapitre, nous utilisons les mémes procédures de thermalisations et de
mesures que dans les chapitres précédents. A savoir, nous commencons par thermaliser
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le réseau a une température donnée. Une fois le réseau a 1’équilibre, nous introduisons
aléatoirement des spins itinérants accélérés par un champ électrique appliqué sur l'axe x.
Des conditions périodiques sont utilisées sur les axes x et y. Sur z, on utilise les réflexions
miroir.

Nous commencons par présenter le parametre d’ordre, 'aimantation en fonction de la
température, dans la figure 6.3. Comme nous I’avons déja remarqué, cette transition est du
premier ordre et prend place autour de Ty = 1.79. A cette température le systeme bascule
instantanément de l'ordre au désordre. Une étude poussée de ce systeme a été réalisée
par Pham Phu et al [96]. Les résultats de cette étude soulignent le caractere persistant
de la transition premier ordre jusqu’a une épaisseur de quatre couches atomiques.

—

;S

0.5 1.0 1.5 2.0 2.0

T/

FIGURE 6.3 — Aimantation renormalisée de la structure antiferromagnétique FCC pour
une épaisseur N, = 8a. La température de transition est observée a Ty = 1.79.

6.3.1 Interprétation de la résistance magnétique de I’état
dégénéré (1)
Considérons le premier état dégénéré de la structure FCC antiferromagnétique présentée

en figure 6.2.1. Nous fixons les constantes d’échange du réseau tel que : J, = J. = —1.
Comme pour le cas des antiferromagnétiques non-frustrés, 'augmentation du parametre
D, va avoir pour effet d’inclure plus ou moins de spins up et down du réseau dans
la sphere d’interaction électron-réseau. Il résulte de la variation de D; une fluctuation
des différentes observables de transport telles que la résistance R, ’énergie d’interaction
des spins itinérants avec les spins du réseau FE,_;, la composante moyenne des vitesses
sur = (v) ou encore la différence du nombre moyen des spins up et down moyennée
dans la sphere d’interaction ( AN;j). Ces variations sont la conséquence des configu-
rations spatiales des structures antiferromagnétiques, ainsi que du caractere fini de D;.
L’interprétation des oscillations et le recoupement des différentes grandeurs ne changent
pas par rapport au cas BCC antiferromagnétique que nous avons réalisé au chapitre
précédent. Cependant, le caractere premier ordre de la transition de phase du réseau va
nous permettre de travailler de part et d’autre de Ty a Tﬁ = Ty %+ ¢ dans des états
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antiferromagnétiques ordonnés et paramagnétiques, a proximité de la transition.
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FIGURE 6.4 — Variation de différentes grandeurs physiques en fonction de Dy (en unité
du paramétre de maille a) dans le cas dégénéré (1). Les points noirs correspondent a
évolution des grandeurs a Ty = 1.65, les losanges blancs a Ty; = 2. De haut en bas :
Résistance R, composante moyenne v, des vitesses sur x , différence entre le nombre
de spins up et down ANy, moyennée dans la sphére d’interaction D, , énergie moyenne
d’interaction E._; entre un spin itinérant et les spins voisins du réseau dans la spheére
d’interaction D;.

— A Ty, lorsque ANy est maximum, le nombre moyen de spins up en interaction
avec les spins itinérants est maximum. Les spins sont polarisés et en interaction fer-
romagnétique avec les spins du réseau. L’énergie E._; qui en résulte est minimum
(maximum) lorsque AN; est maximum (minimum). Nous rappelons que la diffu-
sion des électrons est réalisée lorsque ces derniers rencontrent des zones d’énergie
défavorables. Dans ce cas, lorsque F,_; est minimum, la vitesse des électrons le long
du champ est minimum, et par conséquent la résistance présente un maximum.

~ A Ty, le réseau est paramagnétique, les nombres moyens de spins up et down du
réseau a l'intérieur de la sphere d’interaction doient étre constants et égaux. On
note néanmoins de tres légeres oscillations dues a la valeur finie de D, et a la dis-
tance pas tres éloignée de Tl . En effet, notons que 'amplitude des fluctuations est
réduite a mesure que D; augmente et 1" augmente. Dans la limite des D; — o0, les
différentes grandeurs ne présentent plus d’oscillations.

Examinons maintenant les courbes de résistance en fonction de la température pour deux
valeurs de D; correspondant a un maximum et un minimum de R, présentées en figure
6.5. Dans ces deux cas, la résistance mimum (maximum) pour les basses températures
augmente (diminue) dans le sens des températures croissantes et présente une disconti-
nuité des basses vers les hautes résistances a T . Apres la transition, la résistance tend
lentement vers une valeur de saturation, indépendament de la valeur de D;.
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FIGURE 6.5 — Résistance d’un film mince de taille N, = N, = 20a et N, = 8a pour
Ny = 1600 électrons itinérants en fonction de la température dans l'état dégénéré (1).
Les points noirs (A) ont été réalisés avec un rayon Dy = a, les points blancs (B) avec
un rayon Dy = 1.25a. Les autres paramétres ont été fixés tel que : Jy = J. = —1,
Iy =Ky,=0.5, D=0.35.

Résistance a basse température

A tres basse température, la résistance croit légerement dans le sens des températures
décroissantes. Les électrons occupent les positions de minimum d’énergie du potentiel
périodique. Par conséquent, dans cette gamme de températures, la mobilité des électrons
est réduite et la résistance augmente. Tant que I'énergie thermique et le champ électrique
sont faibles devant 1'énergie d’interaction des spins avec le réseau, les spins itinérants
sont dans un état de pseudo-cristallisation. Nous avons étudié en détail ce phénomene
pour le cas FCC ferromagnétique. Nous avons mis en évidence par le biais du calcul de la
fonction de distribution radiale, une répartition spatiale périodique des électrons dans le
réseau aux faibles températures. Soulignons que I'augmentation de la résistance a basse
température a également été observé dans de nombreuses études expérimentales comme
le montre la figure 11 de article de Chandra sur le semiconducteur dopé CdMnTe [20],
la figure 2 de l'article de Du [31] pour le composé MnFeGe, la figure 6.a de l'article de
McGuire sur les superconducteurs LaFeAsO [73], la figure 2 de l'article de Lu [65] sur les
antiferromagnétiques LaCaMnQO, ou encore la figure 7 de 'article de Santos sur les antifer-
romagnétiques LaSrMnO [100]. Dans ces articles, notons néanmoins que la concentration
de porteurs varient avec la température, ce dont ne tient pas compte notre modele. Ce
point sera I'un des objectifs futurs qu’il serait intéressant d’implémenter, car il nous per-
mettrait une comparaison systématique de nos résultats avec les résultats expérimentaux,
tel que nous ’avons réalisé avec MnTe dans le chapitre précédent. En revanche, une étude
qualitative reste possible. En effet, nous avons étudié précédement 'effet de la densité des
porteurs sur les courbes de résistances. Nous avons mis en évidence que les différents com-
portements de ces courbes en fonction de la température ne sont pas affectés outre mesure
par la densité des porteurs. Nous faisons donc ’hypothese suivante : méme si une com-
paraison rigoureuse des résultats de simulations avec des résultats expérimentaux reste a
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réaliser, le comportement global qualitatif des résistances en fonction de la température
ne changera pas, et I’analyse des comportements génériques reste possible. Pour conclure
sur le comportement de résistance a tres basses tempértaure, soulignons un travail réalisé
par Zhang et al. [127] traitant de la question de I'augmentation de R a basse T" qui conclut
sur un ordre de charges dans un alliage Pry;CagsMnQOs. Les auteurs attribuent ce com-
portement aux interactions des spins avec le réseau. Méme si notre modele ne correspond
pas a ce matériau, notons que l'idée de base de cristallisation des électrons itinérants reste
le méme.

Résistance a la température de transition Ty

A la température de transition Ty, la résistance présente une discontinuité, R saute
des basses résistances vers les hautes résistances. Contrairement au cas non-frustré étudié
précédemment, la structure FCC antiferromagnétique présente une transition d’ordre un.
Pour les systemes non-frustrés, nous avons vu que le passage d’un état magnétique or-
donné a un état désordonné passait par une zone de ralentissement critique dans laquelle
le systeme présentait un enchevétrement de clusters up et down pour les systemes ferro-
magnétiques et de clusters antiferromagnétiques séparés par des parois ferromagnétiques
pour les systemes antiferromagnétiques. Dans le cas des systemes de transition du premier
ordre, le magnétisme de la structure n’évolue quasiment pas des basses températures jus-
qu’a la température de transition. Cependant, a la température de transition, le systéeme
passe quasi instantanément de son état ordonné a un systeme paramagnétique. A proxi-
mité de la température de transition T, le systéeme présente une distribution de zones
d’ordre, chacune dans un état dégénéré du systeme. La description de la dynamique des
spins est radicalement différente avec le cas non-frustré : dans le cas des systemes frustrés,
on ne parle plus ni de localisation, ni de pic a la transition, mais d’'une modification brutale
de la mobilité des spins itinérants fonction des différents états dégénérés que traversent
les porteurs. Cette répartition aléatoire des domaines de type (1), (2) et (3) présentés en
figure 6.3), provoque un transport plus ou moins aisé des spins a travers le réseau d’ou
I'origine de l'oscillation légere de la résistance tout de suite apres Ty.

Nous avons d’ailleurs étendu cette étude a un réseau cubique simple (SC) antiferro-
magnétique connu pour étre fortement frustré avec des spins d’Ising. Il s’agit du modele
J1 — Jo [49]. La frustration de ce systéme provient de la prise en compte des interactions
entre spins du réseau aux premiers voisins Jp, et second voisins Js, figure 6.6.

Nous présentons sur la figure 6.7 les courbes des résistances magnétiques calculées a ’aide
de notre méthode Monte Carlo pour J; = —1 et Jo = —0.26.J;, parametres correspon-
dant au maximum de frustration. Comme pour le cas FCC antiferromagnétique, le rayon
de la sphere d’interaction D; détermine le sens de la transition de phase. Cette étude,
vient confirmer un comportement similaire, d’une part, le caractere premier ordre de la
transition de phase magnétique induit une discontinuité de la résistance, et d’autre part,
une forte dépendance de la résistivité de la porté des interactions avec les spins du réseau.
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FIGURE 6.6 — Représentation d’un réseau cubique simple. Les spins up correspondent auz
sites blancs, les spins down aux cercles noirs. Les constantes de couplages Jy et Jy cor-

respondent respectivement aux interactions premiers et seconds voisins. L’état dégénéré
(1) correspond a |Jo| < 0.25|Jy|. L’état dégénéré (2) correspond a |Jo| > 0.25|.J1].

® D,=0.7a
105 o D,=1.2a

FIGURE 6.7 — Résistances magnétiques mesurées par simulation Monte Carlo pour Dy =
0.7a (points noirs), et Dy = 1.2a (points blancs) [49].

Résistance a haute température

Au dela de la température de transition, le réseau adopte un état paramagnétique. Les
spins fluctuent fortement donnant lieu a la diffusion. La résistance décroit et sature dans
la limite des T' — oo. Aucune différence n’est a souligner par rapport aux cas précédement
étudié pour ces températures.
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6.3.2 Interprétation de la résistance magnétique de I’état
dégénéré (3)

Reprenons I’étude de la résistance magnétique dans le second état dégénéré présenté en
figure 6.2.3. Dans cette configuration, les plans yz sont ferromagnétiques et empilés anti-
ferromagnétiquement le long de x. Nous tracons en figure 6.8, comme pour le cas dégenéré
(1), ’évolution des différentes grandeurs physiques (la résistance R, la vitesse moyenne v,
des spins le long de x, I'énergie d’interaction moyenne des spins avec le réseau E,._;, et la
différence AN;|) du nombre de spins up et down en interaction dans la sphere de rayon
Dy, pour deux températures prises de part et d’autre de T. Nous observons ici que les
courbes mesurées a une température inférieure a Ty, Ty, croisent pour certains domaines
de D; les courbes mesurées au-dela de Ty a Th:. Si R(Ty, D1) < R(Ty;, Dy) la transition
présentera une discontinuité allant des basses résistances vers les hautes résistances dans
le sens des températures croissantes. Dans le cas contraire, R(Ty, D1) > R(Tx, Dy), la
transition se fera dans l'autre sens. La résistivité présentera une discontinuité allant des
hautes résistances vers les basses résistances dans le sens des températures croissantes,
comme cela est présenté sur la figure 6.9.
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FIGURE 6.8 — Variation de différentes grandeurs physiques en fonction de Dy dans le cas
dégénéré (3). Les points noirs correspondent a ['évolution des grandeurs a Ty = 1.65,
les losanges blancs a Ty, = 2. De haut en bas : Résistance R, composante moyenne v,
des wvitesses le long de l'axe x, différence ANy entre le nombre de spins up et down
moyennée dans la sphere d’interaction Dy, énergie moyenne d’interaction E._; entre un
spins itinérant et les spins voisins du réseau dans la spheére d’interaction.

Nous pouvons ainsi approximativement identifier les domaines de D; pour lesquels les
transitions présenteront un saut ou une chute de résistance a Tly.

La superposition des courbes de résistance dans les deux cas dégénérés (1) et (3) valide
nos premieres hypotheses (cf. figure 6.12).

A basse température, l'orientation des plans ferromagnétiques par rapport a ’axe x, joue
un role déterminant sur la mobilité des spins itinérants. Dans le cas ou les plans fer-
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6.3. TRANSPORT DE SPIN A TRAVERS UN RESEAU FRUSTRE CUBIQUE A
FACES CENTREES
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FIGURE 6.9 — Résistance d’un film mince de taille N, = N, = 20a et N, = 8a pour
No = 1600 électrons itinérants en fonction de la température dans l'état dégénéré (3).
La courbe noire a été réalisée avec un rayon Dy = a, la courbe blanche avec un rayon
Dy = 1.25a. Les autres parametres ont été fixés tel que : Js = J. = —1, Iy = Ky = 0.5,
D =0.35.

romagnétiques sont paralleles a x, les électrons suivent des plans ferromagnétiques sans
rencontrer d’obstacles, la résistance est basse et la transition présente un saut. Dans le cas
(3), I’électron se heurte chaque demie maille a des plans de spins opposés perpendiculaires
a sa trajectoire, la résistance est élevée et la transition présente une chute. Les isosurfaces
des énergies permettent de d’intuiter les différents trajects empruntés par les électrons
selon I'état dégénéré. Ainsi, nous constatons que notre hypothese initiale est en bon ac-
cord avec ces visualisations. Dans le cas dégénéré (1), les plans de basses énergies sont
paralleles a x, alors que le cas (3) présente une alternance de minimums et de maximums
le long de I'axe z. Ceci est présenté en figure 6.10. Le mouvement des spins est pondéré
par les énergies d’interaction avec le réseau entre deux positions selon 'algorithme de
Métropolis [87]. Plus la différence d’énergie entre deux positions successives est grande,
et moins 1’électron a de chance de bouger, la résistance est forte. Ce qui est le cas pour
I'état (3) dans lequel 1’électron se lie & un plan de basse énergie sans pouvoir vaincre la
différence d’énergie du plan de haute énergie voisin. Si cependant la différence d’énergie
est constante, le champ électrique tend a faire bouger 1’électron et la résistance est faible,
comme dans le cas de la configuration (1) ou les plans de basses énergies s’étalent le long
de z. On observe enfin sur la figure 6.11 la dynamique temporelle d'un électron dans les
deux configurations. Dans le cas (1), I’électron traverse la structure pour 250 pas Monte
Carlo de transport, alors que dans le cas (3), I'électron est bloqué pour le méme temps
de transport.

A la transition on note que les deux résistances se croisent. A cette température, le
systeme présente un mélange de I'ensemble des états dégénérés.

Dans la phase paramagnétique, a haute température les courbes se superposent, les deux
structures sont désordonnées et indépendantes de leurs états initiales.
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6.4. EFFETS DE SURFACES
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FIGURE 6.10 — Isosurfaces des maximums (surfaces rouges) et des minimums (surfaces
bleues) d’énergies dans une maille axaxa a T =1 pour les cas (1) et (3) (respectivement
gauche et droite).

6.4 Effets de surfaces

FIN d’étudier I'influence des surfaces (001) sur la stabilité du réseau, nous réduisons
A I'interaction d’échange de surface J;, = —0.5 par rapport aux interactions de volume
J. = —1 entre spins premiers voisins du réseau. Les courbes d’aimantation des plans de
surfaces (001) présentent une transition a basse température 77 = 1.2, conséquence de
la réduction de la rigidité des spins, et du manque de voisins de ces plans. Le volume
présente lui, une transition a T, = 1.79 (cf. figure 6.13). Une conséquence directe de
ces deux transitions est observée sur la courbe de résistance présntée a la figure 6.14.
Nous constatons sur cette derniere courbe deux transitions de résistance. La premiere
correspond a la température T}, transition magnétique des plans de surfaces (001), la
seconde & la transition de volume T5.

121



6.5. RESISTANCE AVEC MODELE DE HEISENBERG SUR LE RESEAU

FRUSTRE FCC ANTIFERROMAGNETIQUE
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FIGURE 6.11 — Trajectoire d’un spin itinérant a T = 1.65 dans le premier état dégénéré
du réseau (en haut), et dans le second état dégénéré (en bas). Les simulations pour les

deuz états ont été réalisées pour le méme temps de transport et la méme valeur de D;.

Les autres parameétres sont les suivants : Ny = 1600, J, = J. = —1, Iy = Ky = 0.5,
D =0.35.

6.5 Résistance avec modele de Heisenberg sur le réseau
frustré FCC antiferromagnétique

OUSs réalisons la méme étude dans le cas du modele de Heisenberg. Comme précédemm-
N ent, nous utilisons des spins polarisés pour déterminer les courbes de résistance a
travers un matériau antiferromagnétique FCC frustré. Nous souhaitons avec le modele de
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6.5. RESISTANCE AVEC MODELE DE HEISENBERG SUR LE RESEAU
FRUSTRE FCC ANTIFERROMAGNETIQUE
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FIGURE 6.12 — Résistance en fonction de la température dans le premier état dégénéré
(ronds blancs) et dans le second état dégénéré (ronds noirs). Les paramétres sont les
suwants : D1 =a, N, =8, Ny = 1600, J; =J.=—1, [y = Ky = 0.5, D = 0.35.
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FIGURE 6.13 — Courbes d’aimantation des plans de surfaces (001), et de volume en fonc-
tion de la température. Les paramétres de simulation sont les suivants : D1 = a, N, = 8a,
Js = —0.5,J. = —1. La transition magnétique des plans de surfaces prennent place a
Ty = 1.2, la transition de volume a Ty = 1.79.

Heisenberg souligner les effets liés a la nature continue du spin sur les différentes gran-
deurs de transport. Dans ce travail, seul le Hamiltonien des spins du réseau est modifié
(cf. Eq. 6.5). Le reste des procédures de mises a 1’équilibre et de mesures reste inchangé
par rapport aux travaux précédents.
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6.5. RESISTANCE AVEC MODELE DE HEISENBERG SUR LE RESEAU
FRUSTRE FCC ANTIFERROMAGNETIQUE
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FIGURE 6.14 — Résistance en fonction de la température pour : D1 = a, N, = 8, Ny =
1600, J, = —0.5, J. = —1, Iy = Ky = 0.5, D = 0.35. Nous remarquons deux anomalies
liées aux deux transitions du réseau : transition des surfaces a Ty = 1.2 et transition de
voulme a Ty = 1.79.

M o= > Ji;5.8—D..> SiS; (6.2)
i#] i#j

Avec 5’1 un spin de Heisenberg localisé sur le site ¢ du réseau FCC, et D,, une petite
constante d’anisotropie de type Ising, fixée négativement et ayant pour but de favoriser
un ordre antiparallele entre spins premier voisin le long de I'axe z. Il nous faut introduire
cette nouvelle variable pour le traitement des spins de Heisenberg pour les structures en
couches minces. Car dans la limite des D — 0, le réseau est quasi bidimensionnel et ne
présente pas un ordre a longue portée a T" # 0 (modele de Heisenberg isotrope). C’est
ce que souligne le théoreme de Mermin-Wagner [77]. Si nous souhaitons observer une
transition au-dela de T = 0, nous devons fixé D,., # 0. Nous nous placons dans cette
hypothese en considérant les fines épaisseurs des strutures sur lesquelles nous réalisons
nos simulations, N, = 8a. Nous utilisons les parametres suivants, Ny = 1600, D,, = —1,
Jg=J.=—1, I = Ky = 0.5 et D = 0.35. La structure est de taille NV, = N, = 20a et
N, = 8a sans conditions périodiques sur ’axe z. Dans le cas du modele de Heisenberg,
nous observons une transition aux alentours de T ~ 0.79.

Comme dans la section précédente, nous allons commencer par regarder 'effet de D, de
part et d’autre de la transition de phase (T = 0.75 et T = 0.85), sur la résistance R, la
vitesse v,,, ainsi que 1’énergie moyenne d’interaction des électrons avec leur environnement
directe F,_;. Ces résultats sont présentés sur la figure 6.15.

Nous ne notons pas de différences majeures avec le modele d’Ising. Les différents raison-
nements appliqués au cas précédent restent valables avec le modele de Heisenberg. En
revanche, les fluctuations sont légerement plus prononcées : ceci est du aux degrés de li-
berté suplémentaires des spins du réseau. Comme pour le cas d’Ising, on devine le sens des
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FIGURE 6.15 — Résistance, vitesse et énergie des spins itinérants en fonction de D1.
Chaque grandeur est tracée pour deuz températures, Ty, = 0.75 (ronds noirs) et Tx: = 0.85
(losanges blancs). Le premier jeu de courbes correspond a l'état dégénéré (1), le second
a létat dégénéré (3).

transitions en fonction de D; pour les deux états (1) et (3). Dans le cas (1), la résistance
présentera un saut ou une chute selon la valeur de D;. Dans le cas (3), la résistance
présentera une chute a Ty. Observons que dans le cas d’Ising, I’état (1) ne permettait
d’observer que des transitions de type saut de résistance. Le cas de Heisenberg permet
d’observer les deux types de transitions. En revanche, pour I’état (3) et contrairement au
cas d’Ising, le modele de Heisenberg ne laisse apparaitre qu’'un type de transition, une
chute de résistance a Tly.

Les courbes de résistance présentent quant a elles, a basses températures, une forte
décroissance dans le sens des températures croissantes, comme le souligne la figure 6.16.
Comme précédemment, selon la valeur de D, les résistances a proximité de Ty subissent
une forte décroissance a D = a et des oscillations, ou une légere décroissance a Dy = 1.25.
Pour conclure, 'effet de D.. sur les courbes de résistance n’est pas significatif pour des
valeurs comprises entre D,, € [—0.1; —1.5]. 'augmentation de D,, a pour effet de déplacer
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6.6. DISCUSSION

Ty vers les hautes températures. Ceci se comprend bien car la constante d’anisotropie
favorise I’alignement des spins le long d'une direction donnée. Plus cette constante est
importante, plus le réseau de spins est rigide, et plus il est nécessaire d’amener de 1’énergie
pour en détruire ’ordre magnétique. Notons que D,, — oo correspond au modele d’Ising,
les spins ne peuvent s’orienter que le long de 'axe z.
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FIGURE 6.16 — Résistance en fonction de la température pour le modele de Heisenberg.
Pour chaque courbe, nous tragons les résistances pour D1 = a (ronds noirs) et Dy = 1.25a
(ronds blancs). Le premier jeu de courbes correspond a l'état dégénéré (1), le second a
I’état dégénéré (3).

6.6 Discussion

ANS le cas des ferromagnétiques nous avons vu que R présentait un pic a la température
de transition. Nous avons interprété ce pic comme la conséquence d'un phénomene
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6.7. CONCLUSION

de localisation des porteurs dans des clusters massifs up qu’exhibe le réseau autour de
T., [67][68][126][5], ainsi que des correlations des porteurs avec le réseau [24][39][55]. Le
méme comportement a pu étre observé dans les matériaux antiferromagnétiques non-
frustrés [47]. Cependant le phénomene de localisation étant réduit dans ce type de struc-
ture : nous avons trouvé que le pic était moins prononcé que dans les matériaux fer-
romagnétiques. De plus, le rayon de la sphere d’interaction englobe plus ou moins de
spins up et down selon la valeur que nous lui fixons. Nous avons vu que la variation
de ce parametre contrairement aux matériaux ferromagnétiques avait pour conséquence
de produire une oscillation visible sur I’ensemble des observables de transport. Selon la
valeur de D; pour les antiferromagnétiques, le paysage énergétique peut étre boulversé
d’une valeur de D; a une autre. Dans le cas des systemes frustrés la modification du
régime de transport ”conducteur-isolant” peut étre responsable de deux types de tran-
sitions de phases de R : une transition de saut des basses résistances vers les hautes
résistances, ou une transition de chute des hautes résistances vers les basses résistances.
Bien que la littérature sur le sujet ne regorge pas d’une abondance d’études théoriques
et expérimentales, nous pouvons mentionner quelques articles de référence sur le sujet.
La tres bonne étude numérique d’Alvarez et al. [4] dans laquelle les auteurs calculent
par simulation Monte Carlo la conductance d’un matériau antiferromagnétique frustré
par le biais d’'un modele a deux orbitals, et montrent une transition type chute (saut) de
résistance (conductance). Une étude expérimentale en bon accord avec les deux types de
transitions obtenus par nos travaux de simulation a été réalisée par Akimoto et al. [2] sur
un manganite antiferromagnétique frustré présenté sur la figure 6.17. Dans cet article,
les auteurs montrent que selon le dopage z de l'alliage (Laj_,Nd,)o.4657054MnO3 les
résistances présentent un saut pour z = 1 et une chute pour z = 0.8. Nous supposons que
le dopage joue qualitativement le méme role que la variation de D;. Le matériau plus ou
moins dopé présente un paysage magnétique différent qui a pour conséquence d’induire
I'une ou 'autre des transitions.

L’étude expérimentale de Fujita et al. [40] sur le matériau antiferromagnétique
TbBaCO505,5 montrée sur leur figure 3 laisse apparaitre une transition de chute. Sur
cette méme figure les auteurs réalisent plusieurs mesures en fonction d’un champ magnéti-
que extérieur. Comme pour les remarques faites sur les antiferromagnétiques, remarquons
que la discontinuité est réduite et décalée vers les basses températures avec une aug-
mentation du champ. Une étude similaire traite des perovskites et présente également
des transitions de type chute de R a Ty cf. figure 9 de l'article de Martin et al. [70].
Le caractere premier ordre de la transition a également été observé expérimentalement
par Granados et al. sur deux matériaux antiferromagnétiques NdNiO3 [42] et PrNiO;
[43]. Enfin une étude tres complete réalisée par P. A. Lee et al. résume les propriétés
magnétiques des antiferromagnétiques et des transitions metal-isolant [58].

6.7 Conclusion

ANS ce travail concernant les antiferromagnétiques frustrés sur le réseau FCC, nous
D avons commencé par présenter les caractéristiques principales de ce type de systeme.
Aussi, nous avons remarqué que la frustration cause une grande dégénérescence du systeme.
Notre étude sur les matériaux en couches minces nous a ammené a définir deux constantes
de couplage des spins du réseau qui nous ont permi de controler 1’état dégénéré du systeme
afin d’y effectuer des mesures de transport. Il est apparu que selon 1'état dégénéré et
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FIGURE 6.17 — Courbes de résistivités dans un systeme antiferromagnétique dopé (man-
ganite (Lay_,Nd,)o.4657054MnOs3) présentant deuz types de transition fonction de la stee-
chiométrie z. Courbes tirées de l'article de Akimoto et al. [2].

le rayon de la sphere d’interaction Dq, la transition peut présenter un comportement
antagoniste, un saut ou une chute de résistance, et un comportement similaire a ceux
observés lors de transitions métal-isolant. En effet, comme pour les matériaux antiferro-
magnétiques non-frustrés, le rayon D; permet d’inclure dans la sommation des interac-
tions des électrons avec le réseau, des nombres de spins up et down différents, ayant pour
effet de produire une oscillation des grandeurs physiques de transport. Cependant, dans
le cas des antiferromagnétiques frustrés en couches minces, la dégénérescence du systeme
et des différentes valeurs fixées a D; deviennent deux parametres sensibles qui ont pour
effet de provoquer une transition de saut (chute) des résistances vers les hautes (basses)
résistances et inversement. Ces comportements ont pu étre observés par d’autres auteurs
dans des systémes frustrés tels que (Lay_,Nd,)p.4657054MnO3 [2]. Un autre point tout
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a fait intéressant a été de remarquer que la mécanique de diffusion a la température de
transition est totalement différente des systemes non-frustrés. En effet, nous avons vu que
pour les ferromagnétiques ainsi que les antiferromagnétiques non-frustrés, la résistance
magnétique présentait un pic du a la localisation des spins itinérants dans des clusters
paralleles du réseau. Dans le cas des systemes frustrés, le réseau ne présente pas ce type
de comportement. Le réseau présente un mélange des phases ordonnées de chaque état
dégénéré, plus ou moins propice au transport, dont la taille et la répartition varient tout
de suite apres la transition provoquant une oscillation de R apres Tly.
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CHAPITRE

7
I Résistance magnétique dans des
multicouches magnétiques

7.1 Introduction a la magnétorésistance

A découverte de la magnétorésistance géante (GMR acronyme de ’anglais giant magne-
to-resistance) par Albert Fert et al. [10] et Peter Griinberg [45], a permis de donner un
nouvel essor aux thématiques de recherche axées sur I’étude du controle de la résistance
des matériaux magnétiques. Cette découverte a eu un grand impact sur le monde indus-
triel. Elle a rendu possible la fabrication de tétes de lecture tres sensibles, capables de
lire 'information stockée avec une tres haute densité sur des disques durs. La premiere
téte de lecture dite GMR a été commercialisée en 1997. Aujourd’hui plus de 600 millions
de tétes de lecture GMR sont fabriquées chaque année.

Le phénomene de magnétorésistance est connu depuis longtemps : on sait, depuis les
travaux de Lord Kelvin en 1857, qu'un champ magnétique peut modifier la résistance
électrique d’'un matériau magnétique comme le fer. Le physicien avait déja observé que
lorsque le champ magnétique est appliqué de facon parallele au matériau conducteur, la
résistance électrique diminue, alors qu’elle augmente si le champ est appliqué perpendi-
culairement.

Dans les années 1960, les recherches réalisées sur la résistivité liée au magnétisme du
réseau cristallin permettent de mettre en évidence le role joué par l'interaction des por-
teurs de spins avec I’ordre magnétique du réseau cristallin. Les observations expérimentales
montrent que lorsque l'orientation du spin de I’électron de conduction est parallele a son
environnement magnétique, 1’électron se propage aisément a travers un réseau de spins,
alors qu’il est fortement ralenti lorsque son environnement est antiparallele.

C’est I'idée que va exploiter Albert Fert dans les années 1970 sur une structure multi-
couches ferromagnétiques, composée de Fer et de Nickel. Albert Fert exploite 'idée de
modulation de résistivité d’un matériau par application d’un champ magnétique extérieur.

Il existe plusieurs types de magnétorésistance dépendant des matériaux (semi)conducteurs :

— Dans les matériaux non-magnétiques, 'effet principal est appelé magnétoresistance
ordinaire. Cet effet dépend de l'intensité de I'induction magnétique appliquée, et
de T'angle pris entre champ extérieur et courant électrique. Les mesures réalisées
montrent de tres fortes résistances avec d’intenses champs magnétiques appliqués,
et de tres faibles résistances pour les champs faibles [122].



7.2. PRINCIPE DE CONTROLE DES MULTICOUCHES ET DE LA
MAGNETORESISTANCE GEANTE

— Dans les ferromagnétiques 3d, on note un autre effet de magnétorésistance dépendant
de 'angle formé entre 1'orientation des spins du réseau et le courant électrique [74],
il s’agit de la magnétorésistance anisotropique. Elle est atribuée au couplage spin-
orbite. Pour ce type de magnétorésistance, on observe que la résistivité du matériau
est plus faible lorsque le courant et le champ magnétique sont perpendiculaires, que
dans le cas ou ils sont paralleles.

7.2 Principe de contrdole des multicouches et de la
magnétorésistance géante

N autre effet plus intense, comme nous ’avons évoqué plus haut, a été découvert en
U 1988 dans des structures constituées d’une alternance de couches Fe/Cr en films
minces. Il s’agit de la magnétorésistance géante (GMR) [10][13]. Pour comprendre cet
effet, considérons un matériau ferromagnétique. L’origine du magnétisme de ce type de
matériau réside dans l'inégalité d’ocupation des états de spins "up” et "down” dans les
bandes d’énergie. En conséquence, dans le cas des ferromagnétiques 3d, la densité d’états
des spins a la surface de Fermi est asymétrique entre populations de spins de conductions
"up” et "down”. Dans ces structures, le transport s’effectue avec un type de porteurs de
spins majoritaires ("up/down”) et un type de porteurs minoritaires (”down/up”).
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FIGURE 7.1 — A gauche : représentation de la densité d’états pour un métal 3d non-
magnétique. A droite : représentation de la densité d’états pour un ferromagnétique 3d.

L’inégalité de populations de spins itinérants, entraine une polarisation du courant (cou-
rant de spins "up” / courant de spins "down” ), ainsi qu’une résistance polarisée. Expérim-
entalement, les travaux de 1988 [10][13], ont été réalisés dans une structure composée de
deux couches ferromagnétiques séparées d’une fine couche non-magnétique. Tout l'intérét
de ce dispositif réside dans le controle de la polarisation des couches ferromagnétiques
(parrallele/antiparallele).

Une description simple de la dynamique de transport dans ce type de structure peut étre
énoncée ainsi :

Dans un premier temps, les électrons sont polarisés par la premiere couche ferromagnétique,
on distingue deux densités de porteurs a 'origine de deux courants polarisés. Lorsque les
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FIGURE 7.2 — Dynamique des deux courants de spins “up € down” dans un systéme
bi-couches magnétiques paralléle/antiparalléle séparées par une couche non-magnétique.

électrons traversent la couche non-magnétique, seule une tres faible partie des électrons
perdent leur polarisation. Lorsque les spins rencontrent la seconde couche magnétique,
il résulte une résistance dépendante de l'orientation des spins du réseau. Si les spins de
la deuxieme couche sont "up”, nous observons une bonne circulation des porteurs "up”,
alors que les porteurs "down” seront fortement ralentis par cette couche magnétique.
Actuellement, les travaux de recherche sur la GMR se concentre sur I’étude du role joué
par les interfaces, et les effets de rugosité sur les mécanismes de diffusion.

Ce chapitre est consacré a 1’étude du transport dans un systeme composé de trois films
magnétiques en configuration CPP. Comme pour les autres systemes présentés, nous nous
consacrons a la dépendance de résistance magnétique en fonction de la température, du
temps de relaxation du réseau, ainsi que du champ magnétique extérieur. Dans cette
étude des systemes GMR en configuration CPP, nous ignorons dans un premier temps
I’évolution temporelle de la densité des deux populations d’électrons "up” et "down”.
En effet, des études expérimentales réalisées sur différents alliages [32] révelent que la
longueur de diffusion des électrons varient de 4nm pour NiFe, a 140nm pour du Cu. Ces
échelles de longueurs sont en bon accord avec I’hypothese de conservation de polarisation
dans la plupart des mécanismes de diffusion.

7.3 Configuration CPP

ouUs étudions dans ce paragraphe une structure constituée de deux couches ferro-
N magnétiques paralleles © = 1 et ¢ = 3, espacées d'une couche ferromagnétique an-
tiparallele, 1 = 2. Chaque couche ferromagnétique est couplée antiferromagnétiquement
avec la couche anti-parallele. L'intérét que présente ce genre de systeme, est de bloquer la
circulation des deux populations de spins itinérants en I’absence de champ magnétique,
et d’induire un cumul de spins itinérants le long des interfaces parallele/antiparallele,
1/2 et/ou 2/3. Par ailleurs, l'application d’un champ magnétique aura pour effet d’in-
verser la polarisation de la couche antiparallele i = 2, et de rendre le dispositif conducteur.

Lors de nos simulations, nous utilisons le modele d’Ising sur un réseau cristallin cubique
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FIGURE 7.3 — Structure GMR en configuration CPP. La structure est constituée de deux
couches ferromagnétiques i = 1 et i = 3, séparées par un espaceur ferromagnétique
antiparalléle i = 2, de largeur d. La taille du dispositif en unité de parametre de maille a
est de Ny X Ny x N, =20 x 20 x 8a. Les sites de couleur jaune correspondent aux spins
“up” (paralleles a laze x), les sites de couleur rouge aux spins "down” (antiparalléles a
x). Des champs électrique et magnétique sont appliqués le long de l'aze x.

centré BCC. Les couches magnétiques sont couplées le long de 'axe x (figure 7.3). Des
conditions périodiques sont appliquées sur les axes x et y, ainsi qu'une condition de
réflexion mirroir sur I'axe z. Les spins du réseau sont du type Ising S = 41 et I'intégrale
d’échange est fixée a J = 1.

Le jeu de parametres pour la procédure de transport est choisi tel que : les spins itinérants
sont du type Ising 0 = +1, les rayons des spheres d’intéraction électron-réseau et électron-
électron, respectivement D = a et Dy = a, le coefficient de diffusion D = 0.5, les in-
teractions électron-réseau et électron-électron Iy = 2 et Ky = 0.5, la densité d’électrons
dans la structure 7 = 1/4 et enfin, le champ électrique E, = 2.

La procédure de simulation utilisée pour la structure CPP reste la méme que dans les
chapitres précédents. Nous le rappelons ici brievement. Dans un premier temps, on génere
un réseau de spins dans un état initial. On thermalise le réseau sur 10° pas Monte Carlo.
L’algorithme de Métropolis [87] permet d’amener le systeme a 1’équilibre thermodyna-
mique. Une fois I'équilibre atteint, on procede aux calculs des moyennes des observables
sur réseau, puis on injecte Ny électrons itinérants, accélérés par un champ électrique F,
appliqué le long de 'axe x du réseau. Le déplacement des électrons est conditionné par
I’algorithme de Métropolis. Il permet de faire passer un électron d’une position ¢ a une
nouvelle position j par comparaison des énergies E; et E;. Cette procédure est étendue
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& tous les spins itinérants dans de multiples états d’équilibre du réseau N, = 2.10%. Le
nombre de pas Monte Carlo sur les électrons itinérants dans un état d’équilibre donné
du réseau, est déterminé par le temps de relaxation, fonction de la température. En effet,
selon la température a laquelle est réalisée la simulation, les fluctuations du réseau sont
plus ou moins importantes, et le temps pendant lequel un électron peut explorer son
environnement magnétique (typiquement le temps nécessaire au réseau pour passer d’'un
état d’équilibre a nouvel état d’équilibre), varie beaucoup au voisinage de la température
critique T.. Afin de tenir compte de ce parametre, nous utilisons I'expression suivante

[72][110] :

S (7.1)

L=z
T
‘I—TC

avec v = 0.638 et z = 2.02 qui sont respectivement ’exposant critique de corrélation et
I’exposant critique dynamique connus pour le modele d’Ising 3D. La prise en compte du
temps de relaxation du réseau devant celui des électrons itinérants nous permet de tenir
compte de 'effet des fluctuations du réseau sur la diffusion des électrons. Nous avons vu
aux chapitres précédents que la prise en compte de 7, est fondamentale pour aboutir a
une bonne description des mécanismes de transport de spin.

7.3.1 Comportement en température et sous application d’un
champ magnétique des observables du réseau

Commencons par étudier les propriétés thermodynamiques de la structure multicouches
en l'absence de spins itinérants. Nous évaluons la température critique 7T, a l'aide de
I’aimantation M, et de la susceptibilité magnétique du syteme y. Nous définissons 1’ai-
mantation tel que :

M =Y "M, (7.2)

avec M; I'aimantation du film 4. Sur la figure (fig :7.4), nous constatons que I’aimantation
du systeme a champ magnétique nul, et a basse température est fonction de 1’épaisseur
de la couche antiparallele ¢ = 2. Plus M; + M3 (aimantations des couches paralleles) >
M, (aimantation de la couche antiparallele), plus 'aimantation moyenne M du systéme
est grande. Par conséquent, une diminution de la largeur d de ’espaceur antiparallele
1 = 2, aura pour effet d’induire une augmentation de I’aimantation globale de la struc-
ture, et inversement. Nous déterminons la température critique 7, grace a la suceptibilité
magnétique, T, ~ 6.04.

On note les effets de taille sur M montrée dans la figure 7.5. La position de la température
de transition T, est une fonction de I’épaisseur N, du systeme. En effet, des conditions
de réflexion miroir sont appliquées sur les plans xz extérieurs afin traiter notre dispositif
CPP comme un systeme en couches minces. La réduction de 1’épaisseur NV, entraine une
diminution de la température de transition 7,. Ceci s’explique par fait que les atomes de
surfaces des plans xz ont un manque de voisins par rapport aux atomes situés a l'intérieur
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FIGURE 7.4 — A gauche : courbes d’aimantation du réseau en fonction de la température
pour deux largeurs de l’espaceur antiparalléle i = 2. A droite : courbe de susceptibilité
magnétique en fonction de la température. Ces résultats sont issus d’une simulation sur
une structure BCC' de taille N x N, x N, = 20 x 20 x 8a

de la structure. Il résulte de ce manque de voisins que 'ordre magnétique des plans de
surfaces résistent moins a la température par rapport aux autres plans. Ainsi, plus le
rapport de surfaces zz sur le volume de la structure : S, /V est petit, et plus haute sera
la température de transition T..

0.7
g990 O N.xN. xN = 20x20x40
Pe) X y 4

o0 ® N x N, x N,= 20x20x8

-
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FI1GURE 7.5 — Courbes d’aimantation du réseau versus T pour deux épaisseurs N, = 8a
en noir, et N, = 40a en blanc.

La figure 7.6 présente l'effet du champ magnétique sur 'aimantation du systeme. L’ap-
plication d’'un champ magnétique B, a pour effet d’orienter parallelement a ce champ les
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spins du réseau, et de faire passer la structure d’une configuration ”"up/down/up” a une
structure ferromagnétique completement "up”. Pour un champ magnétique B, = 0.5,
on note sur les courbes d’aimantation un renversement des spins de la couche i = 2 a
Ti—5 ~ 5.8 et pour un champ magnétique B, = 1, Tj—5 ~ 4.
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FIGURE 7.6 — Courbes d’aimantation du réseau pour différentes valeurs de champs magn-
¢tique B,, obtenues a partir de structure de taille Ny x N, x N, = 20 x 20 X 8a avec un
espaceur antiparalléle d = 3a. Les triangles noirs correspondent a un champ magnétique
B, =0, les points blancs a B, = 0.5, les points noirs a B, = 1.

7.3.2 Transport et dynamique des électrons dans une configu-
ration CPP

Electrons polarisés

Avant de présenter les résistances magnétiques en configuration CPP, nous allons
observer ’évolution de la densité d’électrons couche par couche le long de I'axe = de
la structure, pour différentes températures. Dans ce premier cas, nous ne tenons compte
que d’une population de porteurs "up”. Une fois le réseau CPP thermalisé, nous injectons
Ny = 1600 électrons itinérants aléatoirement dans la structure. Les électrons sont dans un
premier temps accélérés par le champ électrique E,. Comme le montre la figure 7.7, lors
des premieres itérations t ~ 0, la densité d’électrons est relativement homogene le long de
I’'axe x. Cette premiere phase correspond a la thermalisation des électrons. Suite a cette
phase de thermalisation (¢ ~ 200), nous pouvons constater une forte densité d’électrons
le long de la paroi ¢ = 1/i = 2, et une zone de déplétion derriere la couche i = 2. Ceci
signifie que les électrons susceptibles de traverser la paroi antiparallele sont d’une part
entrainés par le champ électrique a la sortie de la couche i = 2, et que d’autre part,
I'interface antiferromagnétique séparant les couches ¢ = 2 et ¢ = 3, est énergétiquement
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défévorable pour les électrons itinérants, expliquant 1’existence de cette zone de déplétion.
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FIGURE 7.7 — A gauche, carte de densité des spins itinérants /A, le long de 'axe x et en
fonction du temps. A droite, structures CPP 3D au tempst =0 (en haut), et t = 200 (en
bas). Les points jaunes et rouges correspondent respectivement aux spins "up” et “down”
du réseau. Les points blancs, aux spins itinérants polarisés "up”.

A basse température, avant la transition T, les électrons se propageant le long de x ren-
contrent la couche antiparrallele ¢ = 2, par laquelle ils se trouvent stoppés. On observe
un maximum de la densité A a l'interface de la couche parrallele i = 1, avec la couche
antiparrallele ¢ = 2. La variation de densité sur une longueur éz de quelques couches
atomiques avant l'interface, est due a la compétition entre le terme de champ électrique
qui tend & accumuler les électrons le long de la paroi parallele/antiparrallele i = 1/i = 2,
et le terme de répulsion électron-électron qui tend a les diffuser.

A mesure que la température augmente (cf. figure 7.8), 'ordre magnétique de la couche
1 = 2 est fragilisé. On note une diminution de la densité d’électrons, fonction de la
température, le long de la paroi. Au-dela de la température de transition 7., la densité
d’électrons devient homogene dans toute la structure. Les trois couches magnétiques sont
en phase paramagnétique, et les électrons diffusent avec une meéme probabilité quelles
que soient leurs positions.

L’application d’'un champ magnétique a pour effet de modifier 'ordre magnétique du
réseau, et de réduire 'aimantation antiparallele de la couche ¢ = 2. Ceci se traduit sur
nos résultats par une diminution en température de la zone de concentration d’électrons
le long de la paroi (cf. figure 7.8). Le champ magnétique tend & renverser les spins anti-
paralleles de la couche i = 2, favorisant la circulation des électrons le long de z.

On note également que selon 'intensité du champ magnétique appliqué, le réseau conserve
une mémoire de la paroi magnétique ¢ = 2, méme au-dela de T,.. Une explication de ce
phénomene peut étre énoncé ainsi : le couplage entre les zones ferromagnétiques ¢ = 1
et ¢ = 2, ainsi que i = 2 et ¢ = 3, est de nature antiferromagnétique. L’application d’'un
champ magnétique a pour effet de "casser” le couplage antiferromagnétique des deux
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FIGURE 7.8 — De gauche a droite, cartes de densités de spins itinérants polarisés "up” A
le long de l'aze x, en fonction de la température. Les cartes correspondent auz valeurs de
champs magnétique : B, =0, B, = 0.5, B, = 1.

parois, mais le couplage selon la température reste plus ou moins effectif. Ceci a pour
conséquence de retenir les électrons a l'entrée et a la sortie de la couche ¢ = 2. C’est ce
qui explique le phénomene résiduel observé sur les densités électroniques de la figure 7.8.

Electrons non-polarisés

Nous reprenons le méme traitement que dans le cas précédent mais en laissant la

possibilité aux spins des électrons itinérants de se retourner. Apres thermalisation de la
structure, nous injectons aléatoirement Ny = 1600 électrons portant un spin aléatoire
o = £1. Apres thermalisation des positions des électrons dans la structure, on observe a
basses températures deux densités de spins le long de 'axe z comme le présente la figure
7.9. La densité localisée avant la couche 7 = 2 correspond a la densité de spins "up” Ay, et
la densité comprise a l'intérieur de ’espaceur antiparallele i = 2, correspond a la densité
de spins "down A,.
A champ magnétique nul, les deux densités de spins sont similaires, Ay ~ A;. Comme
dans le cas précédent, les deux densités baissent avec 'augmentation de la température,
et deviennent homogenes apres la température critique T,.. En revanche, I'application
d’un champ magnétique B, va polariser et réduire la population de spins "down”. On
observe sur les cartes de densités d’électrons, la densité A; diminue avec I'augmentation
du champ magnétique.

On remarque également une évolution des grandeurs telles que vitesses moyennes sur 1'axe
x, et résistances des deux populations de spins avec la température. A champ magnétique
nul et basse températures, la vitesse des deux populations est quasi nulle. Les électrons
"up” accumulés dans ¢ = 1 sont stoppés par la paroi antiparallele ¢ = 2, alors que les
¢électrons "down” localisés dans la couche ¢ = 2 sont stoppés par la paroi + = 3. L’aug-
mentation de la température a pour effet de désordonner certains spins du réseau au
sein des trois couches magnétiques i = 1,2, 3. Ces spins désordonnées (spins magnétiques
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FIGURE 7.9 — De gauche a droite, cartes de densités de spins itinérants non-polarisés A
le long de l'aze x, en fonction de la température. Les cartes correspondent auz valeurs de
champs magnétique : B, =0, B, = 0.5, B, = 1.

locaux anti-paralleles) vont induire le déplacement des deux populations d’électrons. Sur
les figures 7.10 - 7.11, on remarque que la population de spins "up” se propage plus facile-
ment que la population "down”. Ceci est en accord avec la taille des couches magnétiques
du réseau. Comme nous ’avons déja souligné, dans ce type de structure, les électrons se
propagent aisément dans un milieu dont ’aimantation est parallele aux spins itinérants.
La taille [ des couches "up” étant supérieure a la longueur de la couche antiparrallele :
li—1 + li—2 > l;—3, la population de spins "up” se déplacera sur de plus longues distances
que la population "down”. Dans la phase paramagnétique, a haute température, la vi-
tesse des deux populations se superposent. Nous nous attendions a ce résultat puisque
quelle que soit la polarisation des spins itinérants, I’état magnétique du réseau diffuse
équiprobablement les deux populations.

L’application d’'un champ magnétique (cf. figure 7.12) a pour effet de fragiliser 1'ordre
ferromagnétique antiparallele de la couche i = 2. Plus les champs appliqués sont intenses,
plus les électrons "up” circulent facilement le long de I'axe x de la structure et plus les
résistances mesurées sont basses. On trouve naturellement le comportement inverse pour
la population de spins "down”. Plus la structure tend a étre dans un état ferromagnétique
"up” sous l'action d’un champ, et plus les électrons de la population ”down” sont ralentis,
donnant lieu a une augmentation de la résistance magnétique de la structure.

Les courbes de résistances magnétiques sont en bon accord avec les courbes précédentes
(figure 7.13). En effet, nous pouvons voir la vitesse moyenne des électrons comme propor-
tionellement inverse a la résistance. La résistance de la population de spins "up” décroit
donc plus rapidement avec I’augmentation de la température que la population ”"down”.
A haute température, on note que les deux résistances saturent pour une meéme valeur.

Nous comparons enfin les courbes des résistances magnétiques, dans le cas d’électrons
itinérants polarisés et non-polarisés. Avant la transition, la résistance des spins polarisés
augmente beaucoup plus rapidement que dans le cas ou les spins ne sont pas polarisés.
Ceci se comprend bien dans la mesure ou un électron ayant la capacité de changer l'orien-
tation de son spin selon I'environnement magnétique dans lequel il évolue, se déplacera
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FI1GURE 7.10 — Courbes des vitesses moyennes des électrons le long de l’axe x en fonction
de la température, a champ magnétique nul. Les points noirs correspondent a la population
de spins "up”, les points blancs a la population de spins ”"down”.
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FI1GURE 7.11 — Courbes des résistances en fonction de la température, a champ magnétique
nul. Les points noirs correspondent a la résistance de la population de spins "up”, les
points blancs a la résistance de la population de spins “down”.

plus facilement qu’un électron polarisé. Au-dela de la transition, le réseau est dans un
état paramagnétique. Quelle que soit la polarisation des spins itinérants, ces derniers
interagissent de facon équiprobable avec autant de spins "up” et "down” du réseau. On
ne distingue pas de différences de résistances apres T,.. Au voisinage de la température
de transition, ’environnement magnétique du réseau peut étre décrit comme un champ
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FIGURE 7.12 — Courbes des vitesses moyennes des électrons le long de 'axe x en fonction
de la température, pour trois valeurs de champ magnétique : B, = 0 (points), B, = 0.5
(carrés), B, = 1 (triangles). Les courbes noires correspondent a la population de spins
“up”, les courbes blanches a la population de spins "down”.
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FIGURE 7.13 — Courbes de résistance en fonction de la température, pour trois valeurs de
champ magnétique : B, =0 (points), B, = 0.5 (carrés), B, =1 (triangles). Les courbes
noires correspondent aux résistances de spins "up”, les courbes blanches aux résistances
de spins “down”.

d’amas de spins "up” et "down”, dont le temps de relaxation diverge selon ’équation
7.1. Les spins de conduction se propagent alors longuement dans une méme configuration
magnétique et se retrouvent piegés dans des amas de spins "up” du réseau, donnant lieu
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au pic de résistance observé a la température de transition 7,.. En comparaison, le pic de
résistance des électrons polarisés est plus important que dans le cas non-polarisé. Ceci se
comprend aisément dans la mesure ou un électron polarisé piégé dans un amas "up” du
réseau n’a que peu de chance d’en sortir, quand un électron non-polarisé peut retourner
son spin et passer d'un amas a un autre amas de polarisation inverse. Cependant, notons
que la différence de hauteur de pics entre les cas polarisé et non-polarisé n’est pas no-
table. Un électron non-polarisé malgré sa capacité a renverser sa polarisation se heurte a
une paroi antiferromagnétique (énergétiquement défavorable) entre deux amas de spins
opposés du réseau. Le nombre de spins dans ces endroits n’est qu’'une faible partie de
I’ensemble.
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FIGURE 7.14 — Courbes de résistance magnétique en fonction de la température pour le
cas de spins itinérants non-polarisés (points noirs), et de spins polarisés (points blancs).
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I Conclusion générale

ES travaux présentés dans ce manuscrit de these sont centrés autour de la question de la
L dépendance en température de la résistance magnétique des matériaux magnétiques
avec un accent mis sur les semiconducteurs magnétiques. Ils sont dédiés en particulier au
transport de spin et aux mécanismes de diffusion prenant part autour de la température
critique ordre/désordre magnétique du réseau. En effet, comme nous l'avons souligné
dans les chapitres 1 et 2, la résistance magnétique des métaux, des semiconducteurs, des
systemes en passant par les systemes dilués offre une variété riche de comportements qui
posent encore des questions aujourd’hui, et auxquelles il est nécessaire de répondre en vue
d’optimiser les dispositifs dans le domaine de la spintronique tels que disques durs, cap-
teurs magnétiques, etc... Depuis les années 1950, de nombreuses théories ont tentés d’ex-
pliquer les comportements des résistances magnétiques observés expérimentalement dans
les différentes familles de matériaux magnétiques. On peut par exemple citer la théorie de
Fisher et Langer [39] qui rend bien compte du comportement de la résistance magnétique
dans les métaux, sans pic de résistance a la température de transition, ou la théorie de
Haas [46] qui rend compte de la présence d’un pic de résistance a la température critique
pour les semiconducteurs ferromagnétiques. Cependant, si ’ensemble des théories rendent
plus ou moins bien compte des caractérisations expérimentales des différents matériaux
magnétiques, il existe autant de théories que de matériaux (métaux, semiconducteurs,
...), ou de type de structures magnétiques (ferromagnétiques, antiferromagnétiques, ...),
de plus ces théories ne sont efficaces que sur une gamme restreinte de températures.
Nous avons vu que les différents mécanismes proposés successivement par Kasuya, De
Gennes et Friedel, Fisher et Langer ou encore Kataoka pour les systemes ferromagnétiques
ont permis d’ouvrir la voie a cette thématique de recherche en imposant 1'idée de la forte
dépendance entre ordre magnétique du réseau, et la forme de la résistance
magnétique en fonction de la température. Notons hélas que les théories concer-
nant les semiconducteurs antiferromagnétiques (Suezaki, Mori et Haas) échouent a rendre
compte des résultats expérimentaux. Il est a noter que selon le mécanisme proposé en
vue d’expliquer le comportement de la résistance observé, la méthode théorique doit s’y
adapter. Une méthode générale pour tous les matériaux faisait encore cruellement défaut.
Notre contribution a ce probléeme est essentielle : la méthode Monte Carlo pro-
posée dans cette thése peut traiter un grand nombre de systemes complexes
sans avoir a supposer un mécanisme a priori. Il suffit de définir les interactions
et laisser le systéme évoluer tout seul. Avec un jeu de parametres d’entrées appro-
priées, nous sommes en mesure par le biais de la méthode Monte Carlo Métropolis de
reproduire de facon générique les tendances expérimentales présentes dans la littérature
pour des semiconducteurs ferromagnétiques et antiferromagnétiques, frustrés et non-
frustrés. Egalement, la méthode permet une étude systématique de matériaux caractérisés
expérimentalement avec prise en compte des unités afin de réaliser des comparaisons di-
rectes entre nos résultats de simulations et les mesures expérimentales, avec un bon
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accord de forme et de grandeur, par exemple dans le cas du semiconducteur magnétique
MnTe. Si cette these se limite a I’étude de matériaux semiconducteurs, nos perspectives
vont consister a étendre I’étude aux systemes dilués DMS, tres étudiés aujourd’hui, ainsi
qu’aux problemes de diffusion aux interfaces dans les dispositifs GMR, problématique
qui souleve actuellement de nombreuses questions. A ce jour notre démarche est
unique et semble capable de rendre compte des comportements de résistivité
expérimentale en particulier pour le cas des semi-conducteurs, de fournir une
nouvelle explication quant a la controverse liée aux mécanismes de diffusion
électronique autour de la température critique.

Ma contribution principale porte sur les points suivants :

— Mise au point d’une méthode Monte Carlo avec des techniques qui réduisent des
fluctuations statistiques des échantillons (multi-step averaging) présenté au chapitre
3 [67].

— Etude des différents types de matériaux ferromagnétiques et antiferromagnétiques
non-frustrés, chapitre 4 [67].

— Observation des comportements tres marquants autour de Tc et a basse T : la
dépendance de la forme du pic a Tc dépend des variables physiques bien identifiées
(interactions : portée, nature; temps de relaxation, réseau, ...), chapitre 4 [68]

— Etude de l'effet de la frustration sur la résistivité, chapitre 6 [66].
— Effet d’une transition du premier ordre sur la résistivité [50].

— Interprétation du comportement de la résistivité utilisant les données numériques
notamment en terme de clusters et de temps de relaxation [68] [1].

— Etude quantitative de MnTe et comparaison avec ’expérience : accord parfait, cha-
pitre 5, un article est en préparation.

Développons ces points succintements. Le premier point sur lequel je voudrais insister,
est 'interprétation nouvelle en ce qui concerne les mécanismes de diffusion a proximité
des températures de transition ordre/désordre pour les réseaux non-frustrés. En effet,
j’al mis en évidence lors de ma these que la forme du pic de résistivité autour de Tc
est une conséquence directe de deux effets liés au magnétisme du réseau. Autour de Tc
le réseau percole et présente de larges clusters de spins paralleles (antiparalleles) qui
représentent autant de zones de basses (hautes) énergies pour les électrons qui s’y pro-
pagent. En addition les spins du réseau subissent un ralentissement critique qui rend
I’évolution du paysage magnétique extrémement lent. Le ralentissement critique des fluc-
tuations des spins du réseau fige le paysage magnétique et permet aux spins itinérants
de se localiser dans les clusters paralleles (basses énergies) et d’y étre piégés, donnant
naissance a un pic de résistivité a Tc. En conséquence nous soulignons que 'étude de
transport dans les systemes magnétiques doit tenir compte du paysage énergétique local
du réseau magnétique, ainsi que de la dynamique des fluctuations des spins en fonction de
la température (ce dont ne tenaient pas compte les travaux ultérieurs). C’est deux points
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nous permettent un traitement généralisé de la résistivité dans les systemes non-frustrés.

Quant aux systemes antiferromagnétiques frustrés, ils se caractérisent par un grand
nombre d’états dégénérés (souvent infini pour des spins d’Ising). Cependant, la structure
en couches minces du systeme nous permet de rendre cette dégénérescence finie. Nous
mettons premierement en évidence que la dégénérescence du systeme induit une transition
de résistivité du premier ordre, et que selon 1’état dégénéré du systeme, la résistivité peut
présenter deux types de transition : une transition allant des basses résistivités vers les
hautes résistivités, dans le sens des températures croissantes, ou inversement. Soulignons
que ce type de matériau peut présenter un intérét dans 1’élaboration de systeme tel que
les rams assistées par la chaleur.
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