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Introduction générale

Depuis la découverte des alliages d’Heusler par le chimiste allemand Friedrich Heusler [1] en
1903, et jusqu’a aujourd’hui, la recherche est toujours active dans ce type des alliages. Les
alliages d’Heusler ont attiré une grande attention en raison de leur propriétés importantes
dans les applications pratiques telles que la spintronique, le magnétisme, l'optique et la
supraconductivité...etc.

De nombreux membres de la famille Heusler ont propriétés différentes allant des semi-
conducteurs magnétiques, des spin-gapless semi-conducteurs et des demi-métaux [2] [3] [5] [0].
Récemment, les chercheurs ont un réle crucial dans I’étude de la demi-métallicité dans les alliages
d’Heusler et plus précisément les alliages d’Heusler quaternaires de formule chimique générale
XX’YZ ou X, X’ et Y sont des métaux de transition et Z est un élément sp.

L’application de la spintronique possible dans des alliages d’Heusler quaternaires a été
soulignée la premiere fois par Block et al.[2][3] qui ont rapporté une énorme magnétorésistivité
négative dans CoyCrqgFeg4Al & température ambiante en présence d’un petit champ externe.
En 2009, Dai et al.[1] ont étudié théoriquement et expérimentalement le composé CoFeMnSi, ils
trouvent que un large gap demi-métallique a déclenché I’étude des composés Heusler quaternaires
avec une stoechiométrie (1:1:1:1).

Ozdogan et al.[5] ont étudié 60 alliages d’Heusler quaternaires, ot tous les composés obéissent
a la regle de Slater-Pauling dans les quels, 41 composés se sont des demi-métaux, 8 sont des
spin-gapless semi-conducteurs, 2 composés ont des semi-conducteurs magnétiques et 9 sont des
semi-conducteurs. En 2022, S.NEPAL et al.[(] ont présenté une investigation de 25 composés
d’Heusler quaternaires contient des éléments 3d, 4d et 5d. Parmi ces 25 composés, ils ont identifié
21 composés sont des demi-métaux, 2 composés sont des spin-gapless semi-conducteurs et 2 autres
composés sont des semi-conducteurs non magnétiques.

Dans cette étude, nous avons présenté les alliages d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi
dans le but de connaitre le comportement magnétique, cela se fait en étudiant les propriétés
structurales, élastiques, électroniques et magnétiques.
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Introduction générale

Ce mémoire est structuré autour des trois chapitres avec une introduction générale et une
conclusion général. Le premier chapitre concerne des apercus sur les alliages d’Heusler et leurs
applications. Le deuxieme chapitre donne une idée générale sur ’ensemble des outils numériques
notamment les méthodes basées sur la DFT ainsi que le code calculs Wien2k utilisé dans
cette étude. Dans le troisieme chapitre, nous discutons les résultats théoriques obtenus des
différents propriétés des composés IrFeZrAl et IrFeZrSi, et nous allons faire une comparaison
de nos résultats avec les résultats d’autres travaux expérimentaux et théoriques disponibles en
littératures. Nous terminons notre étude par une conclusion générale qui est résumée ’ensemble
de nos résultats.
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CHAPTER

Les alliages d’Heusler et
applications

I.1 Introduction:

Les alliages d’Heusler reste un objet de recherche et occupe une place intéressante en physique
des matériaux en raison de ces diverses propriétés magnétiques et électroniques.

L’ objectif de ce chapitre est une rappel des notions importantes sur les alliages d’Heusler et
leur types, et en particulier les alliages d’Heusler quaternaire qui est I’axe le plus important de
ce travail. De plus, nous allons parler d’une fagon générale sur la physique de la spintronique
et les matériaux demi-métalliques et aussi les semi-conducteurs. Ensuite, une rappelle sur les
différents types se magnétiques. Finallement, une présentations des applications des alliages
d’Heusler dans le domaine industrielle.

1.2 Généralité sur les alliages d’Heusler :

En 1903, Fritz Heusler [I] a découvert qu'un alliage avec une formule du type CusMnAl se
comporte comme un matériau ferromagnétique, méme si aucun de ses constituants ne soit
magnétique . Ensuite, il devient alors une nouvelle classe de matériaux avec le nom ”Heusler”.
apres des travaux sur ces composés on peut diviser en quatre classes : Les alliages demi-heusler
” Half-Heusler”, Heusler complet ”Full-Heusler”, les composés d’Heusler inverse et Heusler
quaternaires.

I1.2.1 Les types des alliages d’Heusler et la structure cristalline :
1.2.1.1 Alliages demi-Heusler :

Généralement, ils sont dans un rapport stoechiométrique (1 : 1 : 1), ces alliages sont constitués de
deux parties, une partie covalente et une partie ionique. Les atomes X et Y sont cationiques et
Z peut étre considéré comme un équivalent anionique. Les atomes X et Y sont des métaux
de transition ou des terres rares. L’élément Z est un élément d’un groupe qui est le plus
électronégatif du tableau périodique.|[2].

e Structures cristalline des allages demi-Heusler :
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Chapitre I. Les alliages d’Heusler et applications

Les alliages demi-Heusler se cristallisent dans une structure cubique non- centrosymétrique au
groupe d’espace F' —43m (N°216) , Cette structure se compose de trois sous-réseaux cubiques a
faces centrées entrelacés les uns avec les autres .

Les atomes X | Y et Z s’ocuppe les positins suivantes : 4a (0,0,0), 4b (1/2,1/2,1/2), et 4c
(1/4,1/4,1/4) [2].

Trois dispositions différentes de ces structures peuvent étre trouvées, qui sont présentées dans
le tableau ci-dessous :

Table I.1: Différents types d’occupations des sites non équivalents dans la structure de type Clb

Arrangement | 4a 4b 4c
Type 1 X Y A
Type 2 A X Y
Type 3 Y 7 X

Figure I.1: La maille conventionnelle de la structure des alliages demi-Heusler XYZ. Le site bleu
est occupé pa 4a = e |, le site rouge par 4b = « , le site vert par 4c= .

1.2.1.2 Alliages Full-Heusler :

Le prototype de cette structure réguliere est CusMnAl, cette classe des composés Heusler se
caractériser avec sa formule chimique XY Z avec une stoechiométrie (2 : 1: 1), ot que X et YV
sont des métaux de transitions et Z et un élément non magnétique du groupe I1I, IV ou V de
tableau périodique, il ya des cas ol Y est remplacé soit par un élément des terres rares, soit par
un métal alcalino-terreux [3].

e Structure cristallines des alliages Full-Heusler :
Cette classe des alliages Heusler se cristallisent dans une structure cubique a faces centrées dans
le groupe d’espace F'm — 3m (N°225). Les atomes X occupent la position 8c (1/4,1/4,1/4),
les atomes Y et les atomes Z sont situés aux positions 4a (0,0,0) et 4b (1/2,1/2,1/2),
respectivement[3].

18



Chapitre I. Les alliages d’Heusler et applications

Table 1.2: Les différentes structures possibles pour les alliages full-Heusler[1]

Formule générale | Occupation des sites | Groupe d’espace
XX'YZz X, XY, Z F — 43m (N°216)

XY Z X=X\YZ Fm — 3m (N°225)
XX,z X, X' =Y,Z F — 43m (N°216)

X3Z X, XY, Z Fm — 3m (N°225)

XoY, X,=X'=Y,Z Pm — 3m (N°221)

XX}, X=XY=2Z Fd —3m (N°227)

X4 X=X'=Y=7 Im — 3m (N°229)

1.2.1.3 Les alliages d’Heusler inverse :

La formule chimique de des composés d’Heusler inverses est (XY)X’Z, avec le prototype
HgoCuTi. dans cette classe des composés d’Heusler, le numéro atomique de Y est plus élevé que
celui de X de la méme période une structure dite Heusler inverse.

e Structure cristalline des alliages d’Heusler inverse :
Les composés d’Heusler inverse se cristallisent dans la structure cubique a face centrée dans le
groupe d’espace F'—43m (N°216). 'atome X occupe le site 4¢(1/4,1/4,1/4) et 'atome X occupe
le site 4d(3/4,3/4,3/4). Les atomes Y et Z occopent les sites 4a(0,0,0) et 4d(1/2,1/2,1/2),

respectivement.
. &
s e

Figure 1.2: La structures d’Heusler inverse. Les positions des atomes X= e et Z= o sont
en coordonnées Wyckoff.

1.2.1.4 Les alliages d’Heusler quaternaires

Les alliages d’Heusler quaternaires ont une formule chimique générale XX’YZ | Cette structure
présente le prototypeLiMgPdSn. Dans cette classe il y a deux éléments différents X et X'Ils
sont situés dans les positions 4a et 4d, respectivement, Y est placé sur les positions 4b et Z sur
les positions 4c.

Les alliages Heusler cristallisent dans des structures cubiques du réseau de Bravais cubique
a faces centrées. Dans cette partie de on va donner la structure cristalline de chaque type des
composés d’Heusler que ont été présenter au-dessus.
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Chapitre I. Les alliages d’Heusler et applications

e Structure cristalline des alliages Heusler quaternaires :
Ce type des composés d’Heusler quaternaires a le réseau cubique a face centré comme les autres
types des composés d’Heusler se cristallisent dans le groupe d’espace F'—43m (IN°216). Dans cette
optique, les deux éléments différents Xet X’ situent dans les positions 4a et 4d, respectivement,
Y est placé sur les positions 4b et Z sur les positions 4¢ comme illustrer la figure I.3.

Figure 1.3: La maille conventionnelle de la structure des alliages d’Heusler quaternaires XX'YZ.
Le site bleu est occupé par X= e , le site rouge par X’= o, le site vert par Y= et le site
violet par Z= o

1.3 La physique de la spintronique :

La spintronique, ou électronique de spin, est née en 1988 lorsque la magnétorésistance géante
a été découverte par une équipe composée d’Albert Felt [5] de France et de Peter Grunberg
[6] d’Allemagne. La spintronique fait désormais partie intégrante du domaine du stockage de
I'information. Ce travail va parler brievement & propos cette technologie et I’étude des matériaux
qui potentiellement efficace au applications des spintroniques.

1.3.1 La spintronique :

Le concept général de la spintronique consiste a placer des matériaux ferromagnétiques sur le
chemin des électrons et a exploiter 'effet du spin sur la mobilité des électrons au sein de ces
matériaux.

Cet effet a été suggéré pour la premiere fois par Mott en 1936, puis prouvé expérimentalement
et expliqué théoriquement & la fin des années 1970 [7] [8]. En général, les phénomenes de
spintronique ne se produisent qu’a des longueurs d’échelle caractéristiques. Par exemple,
I’épaisseur de la couche doit étre inférieure a la longueur moyenne du trajet des électrons.

I[.3.2 La magnétorésistane géante GMR :

La magnétorésistance géante (GMR) est un effet quantique observé dans les structures a couches
minces constituées de couches alternées ferromagnétiques et non magnétiques. Cela se traduit
par la grande variation de résistance de ces empilements sous 'action d’un champ magnétique.
En supposant que les deux couches ferromagnétiques adjacentes présentent des aimantations
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antiparalleles a champ magnétique nul, sous l'action d’un champ magnétique extérieur les
almantations respectives des deux couches s’alignent et la résistance de ’empilement diminue
et devient constante [13].

I1.3.3 La magnétorésistane tunnel TMR :

Atteindre des densités d’intégration toujours plus élevées dans des dispositifs magnétorésistifs
géants nécessite & la fois de réduire la taille de ces dispositifs par nanostructuration et
d’augmenter leur résistance électrique. Cependant, cette derniere est limitée par la présence
d’une couche métallique entre les deux couches ferromagnétiques. Ce probleme peut étre
résolu en insérant une couche isolante (ou semi-conductrice) amagnétique entre les deux couches
ferromagnétiques. Dans ce type d’empilement, une trés fine couche isolante ou semi-conductrice
fait office de barriere, permettant le transport des électrons par effet tunnel. Une jonction tunnel
magnétique est alors obtenue et la magnétorésistance observée est appelée magnétorésistance
tunnel (TMR)[17].

I.4 Les matériaux demi-métalliques :

I.4.1 Définition d’un demi métal :

L’hybridation de semi-conducteurs ou d’isolants avec des métaux est a 'origine du terme semi-
métal. Le terme semi-métal a été utilisé pour la premiere fois par Groot au début des années 1980
pour caractériser la structure de bande des alliages Heusler [3]. Les semi-métaux de Groot sont
des matériaux dans lesquels il n’y a qu’une seule direction de spin des électrons de conduction
et un écart de niveau de Fermi dans la deuxiéme direction de spin. En d’autres termes, les
matériaux semi-métalliques ont une polarisation de spin de 100% car seuls les électrons de spin-
up ou spin-down contribuent a la conduction (Fig. 1.3).

A. Non ferromagnetique B. Ferromagnétique C. Demi—metallique

N(E) N(E) N(E)
P=0% P <50 % P =100 %
Fe, Co, Ni

Figure 1.3: Schémas de polarisation en spin d’'un métal non ferromagnétique (A), d’un matériau
ferromagnétique (B) et d’un matériau demi-métallique (C) [16].
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1.5 Les semi-conducteurs :

Semi-conducteur ternaire avec stoechiométrie (01 :01:01) est étroitement lié aux semi-conducteurs
binaires tels que le silicium et le GaAs. Les matériaux ternaires peuvent étre dérivés de réseaux
composés de systémes binaires en ajoutant des atomes aux espaces vides du réseau. Par
conséquent, ces composés sont appelés "structures tétraédriques remplies". Si des métaux de
transition sont présents dans le matériau, ils sont considérés comme des composés demi-Heusler.
Notre travail va étudier le comportement des semi-conducteurs dans le cas compoés d’Heusler
quaternaires.

1.6 Les formes de magnétisme :

Les propriétés magnétiques d’un matériau sont déterminées par les moments magnétiques
individuels m; des atomes qui composent le matériau et par 'orientation et le comportement
de tous ces moments m; dans le matériau. Sur la base de ces deux criteres, les matériaux sont
souvent classés dans les catégories suivantes :

I.6.1 Diamagnétisme :

Lorsqu’un champ magnétique H est appliqué, les électrons dans la matiere ont un mouvement
supplémentaire (le mouvement des particules chargées dans le champ magnétique) qui differe
de leur mouvement naturel dans la matiere. Ce mouvement produit un moment magnétique
minimum induit par le champ magnétique min s’oppose au champ magnétique H et ce phénomene
est appelé diamagnétisme.

1.6.2 Paragnétisme :

Dans les matériaux paramagnétiques, les atomes ont un moment magnétique permanent m;.
Ces moments s’alignent de maniere aléatoire de telle sorte que l'aimantation M est nulle en
l’absence d’'un champ magnétique appliqué H (Fig. 1.4). Cela est di au fait que lorsqu’un
champ magnétique externe H est appliqué, les moments individuels mi de chaque atome s’aligne
le long de H, résultant en une aimantation non nulle M orientée le long du champ magnétique
appliqué H.

—_—

T~
_—

 —

Figure I.4: Représentation shématique d’arrangement des moments magnétiques dans un
matériaux paramagnétique
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1.6.3 Ferromagnétisme :

Les atomes dans les ferromagnétiques ont des moments magnétiques comme dans le
paramagnétisme, mais ces moments magnétiques s’alignent parallelement méme en l’absence
de champ magnétique externe, contrairement au paramagnétisme (Fig. 1.5). Cet alignement
parallele des moments produit une aimantation M appelée aimantation spontanée.

L 3

L' ]

L 3

' 5

¥

Figure I.5: Représentation shématique d’arrangement des moments magnétiques dans un
matériaux ferromagnétique

1.6.4 Anti-ferromagnétisme:

Les moments magnétiques adjacents d’un antiferromagnétique sont antiparalleles (Fig. 1.6).
D’autre part, les coefficients de moment sont identiques et antiparalleles, de sorte que la somme
du moment et de 'aimantation est nulle. Les forces d’échange impliquées dans l'alignement
antiparallele des moments dans les matériaux antiferromagnétiques sont de méme nature que
les forces d’échange impliquées dans l’alignement parallele des moments dans les matériaux
ferromagnétique.

W

&

'

Y

e
o

Figure 1.6: Représentation shématique d’arrangement des moments magnétiques dans un
matériaux anti-ferromagnétique

[.6.5 Ferrimagnétisme:

Le ferrimagnétisme est un cas particulier d’antiferromagnétisme. Un ferrimagnétique est un corps
dont les moments magnétiques sont antiparalleles (Fig. 1.7), mais les coefficients des moments
sont inégaux, de sorte que 'aimantation spontanée se produit a une température T inférieure a
la température critique Tl .
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v

W

W

Figure 1.7: Représentation shématique d’arrangement des moments magnétiques dans un
matériaux ferrimagnétique

1.7 Applications des alliages d’Heusler :

Les alliages d’Heusler ont regu un grand intérét qui s’explique par les différentes propriétés qui
sont bien adaptées pour des applications des dispositifs.[1]

-Parmi les utilisation de ces alliages , elles sont peut comporte comme des demi-métaux et c’est
ce qui le rend des candidats pour les électrodes dans des Jonctions Tunnel Magnétiques [11].

Une autre caractéristique a noter est la possibilité de changer de forme dans les champs avec
certains alliages Heusler appliqués. Le réseau cristallin se déforme sous ’action d’un champ
magnétique, et lorsque le champ magnétique est supprimé, 'alliage reprend sa forme d’origine.
Cette caractéristique, appelée mémoire de forme magnétique, a été largement étudiée dans
les alliages Ni2MnGa, qui peuvent atteindre des déformations allant jusqu’a 9° & des champs
magnétiques relativement faibles [14].

Ces dernieres années, la spintronique et ’électronique de spin sont devenues incontournables
dans le domaine du stockage de 'information. Il s’agit d’une nouvelle technologie qui utilise le
spin des électrons, comme exemple le phénomeéne de courant polarisé en spin.

L’idée principale de la spintronique est de permettre aux courants d’électrons de circuler a
travers des couches ultra-minces de matériaux ferromagnétiques.

Matériaux magnétiques conventionnels utilisés depuis longtemps Une variété d’applications
presque omniprésentes telles que les compas magnétiques et les capteurs magnétiques. Ces
dernieres années, une nouvelle classe de matériaux magnétiques a émergé sur la base de la
création et de la manipulation microscopiques de la polarisation de spin électronique dans des
structures & couches minces magnétiques multicouches. [11].

En dehors de la spintronique, les entreprises sont tres intéressées par 'intégration Matériaux
Half-Heusler pour éléments thermoélectriques.Comme exemple les matériaux a base de TiNiSn
sont I'un des candidats les plus prometteurs pour les applications thermoélectriques de type n
car ils sont constitués d’éléments non toxiques et sont faciles a fabriquer et a traiter [12].
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CHAPTER

La méthode de calcul et le code
Wien2k

II.1 Introduction :

L’étude des propriétés physiques et chimiques des matériaux dépend principalement de la déterm-
ination de leur structure cristalline. Mais le probleme auquel nous sommes confrontés est de
résoudre I’équation de Schrédinger pour chaque substance, en particulier ce qu’on appelle le
probleme a N corps.

Depuis les années vingt de dernier siecle, de nombreuses méthodes et approximations ont été
développées pour résoudre ce probleme, y compris des méthodes de premier principe. La ou
cette dernier s’appuie sur la mécanique quantique pour résoudre I’équation de Schrodinger, en
utilisant plusieurs approximations dans le but de simplifier 'équation. Dans ce chapitre, nous
présenterons une série d’approximations et de méthodes qui ont été développées pour atteindre
la théorie de la fonctionnelle de la densité dans sa forme actuelle, ainsi que les approximations
sur lesquelles s’appuie la DFT [1] dans Iétude du corps solide pour atteindre ses propriétés
physiques, et nous utiliserons le code Wien2k [3] pour cela.

II.2 Equation de Schrodinger :

Pour un systéeme physique contenant des électrons et des noyaux en interaction coulombienne,
la description quantique non-relativiste de ce systeme est basée sur ’équation de Schrédinger
stationnaire donnée par [2] par ’expression suivante :

HY(R;,7) = BE¥(R;,7) (IL.1)

Tell que :
E : Energie totale du cristal
W : La fonction d’onde de toutes les coordonnées.

Ry =R, Ro....... Ry représente I'ensemble des coordonnées des noyaux.
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T = T1,72uun... ry représente I’ensemble des coordonnées des électrons.

H est 'Hamiltonien du cristal qui contient tous les termes d’énergie tel que :

H=T.+Tn+Vee + VN- N+ Ven (IL.2)

Tell que :

T, : Iénergie cinétique des électrons.

T : énergie cinétique des noyaux.

Ve—e @ Interaction répulsive (électron — électron).
Ve—n @ Interaction attractive (électron — noyau).
VN—n : Interaction répulsive (noyau — noyau).

La résolution de l’équation de Schrodinger est impossible pour les solides (nombre de
particules est trop élevé), donc il faut faire des approximations afin de rendre possible I’obtention
d’une solution approchée.

I1.3 Approximation adiabatique de Born Oppenheimer :

D’aprés Born et Oppenheimer [3], on commence par négliger le mouvement des noyaux par
rapport a celui des électrons. Elle est justifiée par le fait que la masse des noyaux est plus
grande a celle des électrons. Alors les électrons se déplacent donc plus rapide que les noyaux
atomiques. On néglige ainsi I’énergie cinétique T des noyaux et 1’énergie potentielle noyaux-
noyaux (Vy_px) devient une constante qu’'on peut choisir comme la nouvelle origine des énergies.
Le nouvel Hamiltonien électronique issu de I’approximation de Born-Oppenhimer s’écrit comme
suit:

H=T.+Ve_e+ Vy_e (I1.3)

L’approximation de Born-Oppenheimer est qualifiée d’adiabatique car elle consiste a séparer
le probleme électronique de celui des vibrations du réseau. La fonction d’onde du systéme,
solution de I’équation de Schrodinger dans I’approximation adiabatique, peut donc s’écrire sous
la forme suivante :

\II(Rv 77) = qln(ﬁ)qle(m (11'4)
Ou,
¥, : est la fonction d’onde nucléaire.
W, : est la fonction d’onde électronique.
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Le résultat de I'approximation de Born-Oppenheimer est un systeme composé de plusieurs
électrons interdépendants, c’est-a-dire d’électrons en interaction qui meéne & un probleme a
plusieurs corps ; un probleme qui est impossible a résoudre. Donc on a besoin d’autres
approximations supplémentaires.

I1.4 Approximation de Hartree :

La complexité de résoudre ’équation I1.4, nous oblige a passer par d’autres approximation pour
résoudre ce probleme. En 1928 Douglas Hartree [1] fut le premier & proposer une approximation
qui consiste a remplacer un systéme réel composé d’électrons en interaction par un systéme fictif
composé d’électrons indépendants plongés dans un potentiel effectif. Ce dernier est pris comme
le potentiel moyen crée par les (N —1) électrons sur un électron quelconque et qui est un potentiel
approximatif.

W[(R)), (7)) = Ty () (IL.5)

La fonction d’onde représentée par I’équation I1.5 dans 'approximation de Hartree n’est pas
encore complete, car elle ne prend pas en compte 'indiscernabilité des électrons, ni le principe
d’exclusion de Pauli (parce qu’elle n’est pas antisymétrique par rapport a I’échange de deux
particules quelconques). Pour améliorer cette approximation, Fock a proposé d’appliquer le
principe une autre approximation dite Hartree-Fock [5].

II.5 Approximation de Hartree-Fock :

En 1930, Vladimir Fock [(], a proposé d’exprimer la fonction d’onde multi-électronique dans le
cas d’'un systeéme & N électrons sous forme d’un déterminant de Slater [7]:

Ui(ri)  Wa(ri) U (r1)
1 Ui(rz) Wa(ra) .-+ Un(r3)

U(r) = —= . . _ ) (1L.6)
Ui (ry) Wi(rk) Un(ry)

\/iv—!: le facteur de normalisation du déterminant, N étant le nombre d’électrons.

Le systeme d’équation I1.6 se résout de maniere auto cohérente dans la mesure ot le potentiel
dépend des fonctions d’onde. Bien que I'approche de Hartree-Fock permet de respecte le principe
de Pauli, elle introduit ’effet d’échange, cependant elle ne prend pas en considération l’effet de
corrélation électronique du systéme et rendre le calcul tres lourd de point de vue numérique.
Pour remonter c’est difficultés il faut donc continuer avec un autre cadre théorique, ils seront
repris dans la théorie de la densité fonctionnelle (Density Functional Theory) [3] numériquement
moins couteuse et plus efficaces que nous exposerons ci-dessous.
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I1.6 La théorie de la fonctionnelle de la densité DFT :

Pour résoudre I’équation de Schrodinger avec N électrons, on doit utiliser des méthodes
approximatives qui permettent de reproduire plus exactement les quantités physiques contenant
le plus d’informations. Il existe une théorie plus moderne, probablement plus puissante qui est la
théorie de la fonctionnelle de densité (DFT) permettant d’obtenir la densité électronique p. Cette
méthode est basée sur le postulat proposé par Tomas [9] et Fermi [10] qui ont tenté d’exprimer
I’énergie totale d’un systéeme en fonction de sa densité électronique en représentant son énergie
cinétique selon une fonctionnelle de cette grandeur. Avec la publication des deux articles de
Hohenberg et Kohn en1964 [11] et de Kohn et Sham en 1965 [12] qui fondeérent les bases de cette
théorie. La DFT s’est donnée pour le but de déterminer, a I’aide de la seule connaissance de la
densité fixé d’électrons, en interaction avec les noyaux ponctuels.

I1.6.1 Les deux théoréemes de Hohenberg et Kohn :

La théorie de la fonctionnelle de densité se base sur les deux théoremes énoncés par Hohenberg
et Kohn en 1964 [11].

11.6.1.1 Premier théoréme de Hohenberg et Kohn :

Hohenberg et Kohn (1964) ont prouvé que puisque la densité électronique fixe le nombre
d’électron N donc le potentiel externe V,; ainsi que toutes les propriétés de ’état fondamentales
du systeme comme I’énergie cinétique T, I’énergie potentiel V' et I’énergie total E, sont une
fonctionnelle unique de la densité électronique p(7).

Elp(r)] = Te[p(F)] 4 Ve—elp()] + Vewr[p(7)] (IL7)

Blp) = [ pWVeat 7+ Firrc[p(7) (1L3)

Fri: Clest la fonction Hohanburg-Kohn et est définie comme une fonction unique pour tout
systeéme a plusieurs électrons et peut étre écrite sous la forme suivante :

Frre = Te[p(7)] + Vee[p(7)] (I1.9)

11.6.1.2 Deuxiéme théoréme de Hohenberg et Kohn :

Pour un potentiel Vext particulier, I’énergie de I'état fondamental du systéeme est la valeur qui
minimise cette fonctionnelle ; la densité p qui lui est associée correspond a la densité exacte pg
de I’état fondamental.

Ey = E(pp) = min E(p) (IL.10)
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11.6.2 Les équations de Kohn et Sham :

Kohn et Sham [12], ont introduit un développement supplémentaire qui consiste & remplacer
le systeme réel interactif en un systeme fictif non interactif. Cette approche réalise, une
correspondance exacte entre la densité électronique, I’énergie de 1’état fondamental d’un systéeme
électrons en interaction soumis au potentiel réel. De ce fait, la densité électronique et 1’énergie du
systeme réel sont conservées dans ce systeme fictif. Constitué de fermions non interactifs placés
dans un potentiel effectif et le systeme réel & plusieurs particules. Pour ce systeme fictif, les
théoremes de Hohenberg et Kohn s’appliquent également. D’apres Kohn et Sham la résolution
de I’équation de Schrédinger pour une seule particule s’écrit comme suit :

5V Vg () = <1t (L11)

D’ou :

Vers(7) = Vi [p()] + Vxclp()] + Veat [p(7)] (I1.12)

p(7):La densité de 1’état fondamentale d’un systéme & N électron et donner par :

p(r) = BLy0i(7) * pi(r) (I1.13)

@; : Les états d’une seule particule.

Le potentiel de Hartree :

—

/
/ pr) (IL.14)
T2 4eg ]7"

L’équation de Schroédinger d’une seule particule ou le potentiel externe, potentiel d’échange
corrélation, et le potentiel de Hartree a été remplacé par le potentiel effectif défini en Vg r(77).
Les fonctions d’ondes alors obtenues n’ont pas de signification physique. Le probléeme de départ
revient donc a la résolution de N équations de ce type. Jusqu’ici la DF'T est une méthode exacte,
mais pour que la DFT et les équations de Kohn-Sham deviennent utilisables dans la pratique,
on a besoin de proposer une formulation de Exc[p(7)] et pour cela, on est obligé de passer par
d’autre approximation [12].

I1.6.3 La fonctionnelle d’échange-corrélation :

Le fait que la DF'T ne donne aucune information sur la forme de le fonctionnel échange corrélation,
I’approximation introduite pour sa détermination doit étre applicable pour différents systémes.
Les effets qui résultent des interactions entre les électrons sont de trois catégories :

e L’effet d’échange :
encore appelé corrélation de fermi, résulte de I'antisymétrie de la fonction d’onde totale. 1l
correspond au fait que deux électrons de méme spin ont une probabilité nulle de se trouver au
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méme endroit. Cet effet est directement relié au principe de Pauli et ne fait absolument pas
intervenir la charge de 1'électron. L’approximation de Hartree-Fock [5] le prend en compte de
maniere naturelle, a cause de I'antisymétrie du déterminant de Slater représentant la fonction

d’onde W.

e La corrélation de coulomb :
est due a la charge de I’électron. Elle est reliée a la répulsion des électrons en T_lr, . Contrairement
a effet d’échange, elle est indépendante du Spin. Cet effet est négligé par la théorie de Hartree-
Fock.

e La correction de self intéraction :

le troisieme effet provient du fait que les Fonctions d’onde électroniques sont formulées en
termes de particules indépendantes, et doit conduire a un comptage correct du nombre de paires
d’électrons. L’approche de Kohn-Sham [12] impose au terme d’échange-corrélation de prendre
en charge, en plus de tout cela, la correction du terme d’énergie cinétique. En effet, méme si
la densité du systeme fictif considéré est la méme que celle du systeme réel, ’énergie cinétique
déterminée est différente de 1’énergie réelle, a cause de l'indépendance articielle des fonctions
d’onde. Le calcul de I’énergie et du potentiel d’échange-corrélation repose sur un certain nombre
d’approximations.

I1.6.4 L’Approximation de la Densité Locale (LDA) :

Pour approximer la fonctionnelle de la densité Exc[p(r)]. Kohn et Sham proposaient deés 1965
I'approximation de la densité locale (LDA) [13] ; qui traite un systéme inhomogeéne comme étant
localement homogéene, avec une énergie d’échange et de corrélation connue exactement :

Bk = [ ot ol (1L.15)

ghomip(r)] : est 'énergie d’échange et de corrélation par particule d'un gaz électronique

uniforme de densité p que ’on connait sa forme.

r hom r
ViR = W = hom{u(r)] + p(r)w (11.16)

Dans le cas des matériaux magnétiques, le spin électronique fournit un degré de liberté
supplémentaire et la LDA doit alors étre étendue a 'approximation de la densité de spin locale
(LSDA : Local spin Density Approximation) ou I’énergie d’échange et de corrélation Ex¢ devient
une fonctionnelle des deux densités de spin up et down :

EEPAp 1ol = [ pexclot ()0 L (s’ (1L.17)

I1.6.5 L’Approximation du Gradient Généralisé (GGA) :

Le premier essai au-dela de la LDA était la suggestion d’exploiter non seulement les résultats
de la densité électronique p(7) en un point donné 7, mais également maitre en résultats compte
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les informations sur son gradient V} afin de tenir en considération la non-homogénéité de la
densité. Cette proposition est dite approximation du gradient généralisé : GGA[5]. En fait,
elle est élaborée en raison d’apporter des améliorations au terme d’échange et de corrélation
de la LDA. De fagon générale, la fonctionnelle de I’énergie d’échange et de corrélation de GGA
s’exprime :

B0 = [ oMexclp(), Volildr (1L13)

La fonctionnelle I1.13 a subi plusieurs corrections résultant de plusieurs recherches, les plus
connus sont celle de Becke (notées B86) et Perdew (P86) [10], la PBE96 de Perdew-Burke-
Ernzerhof [5] , et Perdew avec Wang (PW86 et PW91) [17]. Pratiquement, les termes d’échange
et de corrélation sont traités séparément comme étant dans la LDA :

ESG[p, Vo) = ESG [p, Vol + ESE  p, Vil (IL.19)

méthode que la LDA en ajoutant un facteur d’amélioration lié explicitement au gradient, et
le deuxieme terme est le terme de corrélation, il est aussi possible de déterminer.

I1.7 Méthode des Ondes Planes Augmentées Linéarisées
(FP-LAPW) :

Il existe plusieurs méthodes de calcul de la structure électronique, ou leurs spécificités respectives
se montrent dans la représentation du potentiel, la densité électronique et surtout les orbitales
mono-électroniques de Kohn et Sham [12].

Parmi les méthodes ab-initio la méthode FP-LAPW (Full-PotentialLinearized Augmented Plane
Waves) qui présente une grande précision [18], cette derniére a subit une amélioration élaboré
par Andersen [19] et trouve ses origines dans les travaux de Slater [7] par la méthode des ondes
planes augmentées APW.

I1.7.1 La Méthode APW

En 1937 Slater expose la méthode APW (Augmented Plane Wave) dans son article [7]. 1l a
introduit des ondes planes augmentées (APW) comme des fonctions de base pour résoudre les
équations a un électron, qui correspondent aujourd’hui aux équations de Kohn-Sham. Dans la
Figure II.1 de ’APW, Slater considére que I'espace est devisé en deux régions :

e La premiere est la région de coeur au voisinage du noyau atomique, le potentiel et les
fonctions d’onde sont de la forme «Muffin-Tin» (MT) présentant une symétrie sphérique a
Iintérieur de la sphere MT de rayon R,. les solutions de ’équation de Schrédinger dans cette
zone sont radiales.

e Le deuxieéme décrit la région entre les atomes (interstitielle) avec I'expansion de base d’ondes
planes. La solution est une onde plane pour un potentiel constant.

33



Chapitre II. La méthode de calcul et le code Wien2k

Région Inerstitielle

Figure II.1: Division de la cellule unitaire en sphere atomique et Région Interstitielle

I1.7.2 Meéthode linéaire des ondes planes augmentées (LAPW) :

La méthode LAPW (Linearized augmented plane wave), développée par Andersen[l9], [20] est
une amélioration de la méthode des ondes planes augmentées (APW) dans laquelle les fonctions
de base et leurs dérivées sont continués par adaptation a la fonction radiale et sa dérivée. En
citant quelques privilégies de la méthode LAPW par rapport a la méthode APW, on note :

e Dans la méthode LAPW, les énergies des bandes au point k sont obtenues avec une seule
diagonalisation ce qui réduit le temps de calcul. Alors que dans la méthode AP W, il est nécessaire
de calculer I’énergie pour chaque bande.

e La convergence est devenue plus rapide dans LAPW en comparaison avec la méthode AP W.

I1.7.3 La méthode des ondes planes augmentées linéarisées (FP-LAPW) :

Dans la méthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total (Full Potential
Linearized Augmented Plane Waves : FP-LAPW) [21] aucune approximation n’est faite pour
la forme du potentiel ni de la densité de charge. Ils sont plutét développés en des harmoniques
du réseau a l'intérieur de chaque sphere atomique, et en des séries de Fourrier dans les régions
interstitielles. Ce qui est & l'origine du nom Full-Potentiel. Cette méthode assure donc la
continuité du potentiel a la surface de la sphére MT et le développe sous la forme suivante :

- I AL >R
Vi(r) = k'K o 11.20
(T) { Elm%m(mnm(f‘) T < Ry ( )
0] = [ e (o) Fxo(s() (1.21)
Eﬂpﬂeugf ;7> R,
p\r) = Kk - . « 11.22
(ﬁ‘) { Elmplm(F)YZmO") r< Ra ( )
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I1.8 Le code Wien2k:

Le code Wien2k utilise la méthode LAPW (méthode de calcul de structure électronique des
solides qui est basé sur la DFT) , Ou est le code Wien2k une application de la méthode FP-
LAPW, ce programme qui est développé par Blaha et Schwarz et Luiz [3].Le code Wien2k se
compose de plusieurs programmes indépendants reliés entre eux par le C-SHELL SCRIPT.La
procédure de calcul comprend trois étapes :

I1.8.1 Imitialisation :

La détermination des propriétés d’un matériau nécessite la connaissance d’informations
préalables, et ces informations se trouvent dans le fichier case.struct. Cela inclut le structure
cristalline, les rayons muffin-tin et les opérations de symétries. Cette étape est considérée
comme la préparation de du cycle SCF. La série des programmes suivantes a généré les éléments
précédents :

NN: Voici un programme qui donne la distance entre les voisins les plus proches pour aider
a déterminer le rayon atomique d’une sphere. Le nom du fichier de sortie pour cette routine est
"case.outputnn'.

LSTART:Un programme qui génere les densités atomiques et la méthode de traitement des
différents orbitales dans le calcul de la structure de bande , comme les états du coeur avec ou
sans les orbitales locales.

SYMMETRY:Il génere les opérations de symétrie du groupe d’éspace de la structure, et
détermine le groupe ponctuel des sites atomiques individuels, et également les matrices des
opérations de rotation Correspondantes.

KGEN: Il génere une maille k dan la Brillouin.

DTART: Générez la densité de départ pour les cycles SCF en superposant les densités
atomiques générées par LSTART.

I1.8.2 Calcul auto-cohérente (SCF) :

Le cycle SCF consiste les étapes suivantes :
LAPWO:II généré le potentiel & travérs de la densité.
LAPW1: Calcul les bandes de valence, les valeurs propres et les vecteurs propres.
LAPW2: Calcul les densités de valence.
LCORE:Calcul des densités et les états du cceur.

MIXER:La mélange de la densité d’entrée et de sortie.

I1.8.3 Calcul de propriétés :

Propriétés déterminantes :

35



Chapitre II. La méthode de calcul et le code Wien2k

Apres avoir terminé les calculs auto-cohérents, les propriétés de I’état fondamental (densité
de charge, propriétés électroniques, etc.) sont déterminées.

OPTIMISE:Il détermine I’énergie totale en fonction de la volume qui utilise a calculer le
module de compressibilité, sa dérivée et le parameétre de réseau.

TETRA:Calcul de densité d’états totale et partielle, et également les densités atomiques qui
générées dan LSTART.

SPAGHETTI:II calcul la structure de bandes en utilisant les valeurs propres générées par
LAPW.

OPTIC:Calcul des propriétés optiques.

XSPEC: Il calcul les structures des spectres d’émission et d’absorption des rayon X.
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CHAPTER

Résultats et discussions

III.1 Introduction :

Dans ce chapitre , nous allons présenter les parametres utilisés dans nos calculs apres I’étude de
convergence, et nous allons discuter les résultats obtenus y compris les propriétés structurales,
élastiques, électroniques et magnétiques des composés d’Heusler quaternaire IrFeZrAl et
IrFeZrSi, qui sont cristallisés dans la phase cubique dans le groupe d’espace F' — 43m (N°216).
Les calcules sont basé sur la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT) [1] et en utilisant le
code Wien2k qui utilise la méthode des ondes planes augmentées linéarisées (LAPW)[2].

II1.2 Teste de convergence :

Avant de faire toute étude, les parametres numériques doivent d’abord étre améliorés et fixés
afin de réduire l'erreur et d’augmenter la précision des résultats. Dans cette étude, nous avons
d’abord optimisé les parametres de calcul utilisés par le code Wien2k notamment pour les deux
composés IrFeZrAl et IrFeZrSi. Nous avons calculé I’énergie totale avec le changement de valeur
de 200 a 4000 avec un pas estimé de 200 et cela a été fait avec fixation de la valeur de Ry * Kinaz
a 9 pour les deux composés. Les figures I11.1,111.2,111.3 et III.4.

La deuxiéme étape consistait également a calculer I’énergie totale, mais cette fois, le
changement s’est produit dans des valeurs de Ry;7Knae de 6 a 9 avec un pas de 0.5, et d’une
valeur fixe de k-points,1000 pour IrFeZrAl et 2000 pour IrFeZrSi, comme indiqué dans les deux
figures I11.3 et I11.4 pour les deux composés.

IT1.3 Détails de calculs :

Dans notre travail, nous avons utilisé le code Wien2k [3] qui base sur la théorie de la fonctionnelle
de la densité (DFT) et utilise la méthode des ondes planes augmentées et linéairisées (FP-
LAPW) [4] . Nous avons utilisé ’approximation du utilisé approximation de gradient généralisé
développé par Perdew-Burk-Eenzerhof (GGA-PBE) [5] pour étudier les propriétés structurales,
électroniques, élastiques, magnétiques et thermoélectriques des composé IrFeZrAl et IrFeZrSi.
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Figure III.1: La variation de 1’énergie total en fonction du nombre de k-points pour le composé
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Figure II1.2: La variation de I’énergie total en fonction du nombre de k-point pour le composé
IrFeZrSi
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Figure II1.3: La variation de I’énergie total en fonction du RKmax pour le composé IrFeZrAl
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Figure II1.4: La variation de I’énergie total en fonction du RKmax pour le composé IrFeZrSi

Apres avoir fait le test de convergence qui est indiqué par la suite, pour prendre des bonne
criteres, les parameétres de calculs et les critéres de convergences telle que les configurations
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électroniques des atomes des composés IrFeZrZ(Z=Al1,Si), les rayon muffin-tin, Ry * Kpax
(RMT c’est le plus petit rayon des sphéres muffin-tin et K., représente le plus grand vecteur
d’onde das l'extension des ondes planes d’écrivant la région interstisielle).L’énergie de est avec
une précision de 107* Ry, l;nqz = 10 (La valeur maximale de [ pour la fonction d’onde de valence
a linterieur des spheres) ,Giuqe qui est la norme du plus grand vecteur d’onde utilisé pour le
développement en ondes planes de la densité de charge fixé a G4 = 14, et le nombre de K-
points (La grille d’échantillonage Monkhorst-Pack [0] est 15 x 15 x 15), ces parameétre est résumé
au tableau II1.1.

Taleau III.1: Les choix des différents parametres utilisé dans les calculs pour les composés
IrFeZrAl et IrFeZrSi utilisant approximation GGA-PBE

Composé Configuration Ryr | Ryt * Kiaz | Nombre de K | Goazl lmax
électronique points

IrFeZrAl Ir: [ Xe]14f145d7 65> 235 |9 3500 14 |10
Fe : [Ar]3d54s> 2.25
Zr : [Kr|4d?5s? 2.30
Al : [Ne]3s23p! 2.25

IrFeZrSi Ir: [ Xe]14£145d7 65> 235 |9 3500 14 |10
Fe : [Ar]3d54s? 2.25
Zr : [Kr]4d?5s® 2.30
Si : [Ne]3s23p? 2.25

I1I.4 Structure cristalline des alliages d’Heusler quaternaires:

Il est important de mentionner que lorsque I'un des deux atome X de l'alliage d’Heusler inverse
XoY Z est remplacé par un autre élément de transition différent X’, un alliage d’Heusler
quaternaire X X'Y' Z est généré (groupe d’espace no.216 Fm3m). La structure prototype des
alliages d’Heusler quaternaires est LiMgPdSn. 1l existe trois structures non équivalentes qui
sont basées sur les différentes positions des quatre atomes. Le tableau III.2 résume les trois
différentes structures possibles Y7 , Y5 et Y3 des composés d’Heusler quaternaires.

Taleau III.2: Les trois types d’occupations des sites non équivalents des alliages d’Heusler
quaternaires IrFeZrZ(Z=Al, Si) IrFeZrSi.

A B C D
(0’0’0) (%’%’%) (%’%’%) (%7%’%)
Y: Z Ir Fe Zr
Y5 Z Fe Ir Zr
Y;3 Ir V4 Fe Zr

I11.5 Propriétés structurales :

Cette partie sera consacrée a une présentation détaillée des résultats de notre étude des propriétés
structurales des composés d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi a fin de déterminer la
structure la plus stable et le parametre de maille d’équilibre. La connaissance des parametres
géométriques présente un intérét majeur, car elle permet de recueillir des informations sur la
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Yl Y2 YS

Figure I11.3: Les différentes types de structures d’Heusler quaternaire IrFeZrSi. Les postions des
atomes Ir, Fe, Zr et St sont en coordonnées de Wyckoff.

structure microscopique qui aura un impact relativement important sur ’étude et la prédiction
d’autre propriétés physiques (élastique, électronique et magnétique...).

II1.5.1 Stabilité structurale des composés d’Heusler:

Avant de commencer 'optimisation structurale, il convient de souligner que les alliages d’Heusler
quaternaire peuvent avoir trois structures différentes (voire le tableau I11.2) et plusieurs
configurations magnétiques inconnues [16]. Dans ce travail, on se limitera a étudier les alliages
d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi dans les trois structures (Y7, Y5 et Y3), uniquement
dans deux configurations magnétiques (magnétique avec spin et non-magnétique sans spin).

Il est important de rappeler que les parametres géométriques a 1’équilibre sont obtenues par
ajustement de ’énergie totale en fonction du volume (a la température T= 0K) a l'aide de
I’équation d’état de Birch-Murnaghan [7] qui est donnée par ’expression suivante :

9By
16

13 Vo Vo

E(V) = Eo+ {15 )23 —1)PB + [(7)2/3 —1)2[6 — 4(7)2/3]} (IIL1)

Ou, Ey, By et Vj sont I'énergie totale, le module de compression et le volume d’équilibre,
respectivement.Le module de compressibilité By est déterminé par la valeur minimale de la courbe
E(V) par la relation suivante:

§°E
By =Vy— I11.2
0= Voo (112)

La dérivée du module de compression B’ est déterminée & partir de 1’équation suivante :

0B

B'= (5 )0 (ITL3)

Nous représentons la variation de 1’énergie totale en fonction du volume de la maille
élémentaire pour les deux alliages d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi dans les figures
II1.5 et III.6, respectivement.
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Figure IIL.5: La variation de 1’énergie total en fonction du volume pour le composé IrFeZrAl

En terme de structure, les résultats de l'optimisation géométrique montrent clairement
que les deux alliages étudiés IrFeZrAl et IrFeZrSi sont stables dans la structure de type Ys.
Par conséquent, les atomes Ir, Fe, Zr et (Z = Al et Si) occupent de préférence, les sites
4a(0.0,0.0,0.0), 4¢(0.5,0.5,0.5), 4d(0.75,0.75,0.75) et 4b(0.25,0.25,0.25), respectivement.

Pour les configurations magnétiques, l'alliage d’Heusler quaternaire IrFeZrAl est stable dans
la configuration non-magnétiques (Ys — NM), cependant, IrFeZrSi est stable dans phase
ferromagnétique (Ys — F'M).

Les courbes de l'optimisation géométrique permet de déterminer le parametre de réseaux
d’équilibre a, le module de compression B et sa dérivé B’. Ceci s’effectue en ajustant les courbes
de ’énergie totale en fonction de volume dans les trois structures (Y7, Ys et Y3) par I’équation
Birch-Murnaghan donnée par 1’équation III.1. On regroupe dans le tableau I11.4, les différents
résultats de 'optimisation géométrique. Les résultats obtenus (parametre de maille et le module
de compression B) pour IrFeZrAl sont en parfait accorde avec les résultats théoriques disponibles
dans la littérature. Aucun résultats théorique ou expérimental pour les comparer avec IrFeZrSi.

I11.5.2  Energie de cohésion :

Pour étudier la stabilité physique des alliages d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi dans
la structure Y3, nous avons rapporté dans le tableau II1.4 1’énergie de cohésion Ec,p, qui est
définie comme, ’énergie totale de ’alliage & 1’équilibre moins la somme des énergies totales des
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Figure II1.6: La variation de I’énergie total en fonction du volume pour le composé IrFeZrSi

constituants atomiques isolés de ce composé. L’énergie de cohésion reflete la force qui lie les
atomes entre eux a I’état solide. Elle peut étre calculée en utilisant la relation suivante :

E,op = ETFeZrZ _ B 1(Ir) + Eior(Fe) + Eiot(Z1) + Eioi(Z)] (IT1.4)

Ou, ElrFeZrZ est I'énergie totale a I'équilibre, Eyor(I7), Eiot(Fe), Eiot(Z1) et Eyi(Z) sont
les énergies totales calculées par atome a T' = 0K des atomes dans leurs états isolés.
Nos calculs montrent que les énergies de cohésion FE.,;, sont —1.39 Ry et —1.48 Ry par unité de
formule pour IrFeZrAl et IrFeZrSi, respectivement. Ces valeurs sont négatives et considérables,
ce qui traduit 'existence et la stabilité physique des deux composés contre la décomposition dans
la structure Y3.

I11.5.3 Energie de formation :

Dans le but d’estimer la stabilité chimique et examiner la possibilité de synthétiser expérime-
ntalement les deux alliages IrFeZrAl et IrFeZrSi, nous avons aussi calculé ’énergie de formation
de ces composés. Cette énergie est définie comme étant la déférence entre I’énergie de cristal et
la somme des énergies des éléments constituants ce cristal dans leurs état standards '. Elle peut
étre calculée en utilisant la relation suivante :

Lun corps est dit & ’état standard lorsqu’il est pur, non mélangé et dans son état physique le plus stable
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Taleau II1.4: Le constante de réseau a, le module de compressibilité B et sa dérivée premiere B’,
I'énergie totale Ky, I'énergie de cohésion K., et I'énergie de formation E; pour IrFeZrAl et
IrFeZrSi.

IrFeArAl

Types Méthode a (A) B (GPa) B’ Epin(Ry) E.on(Ry) E¢(Ry)

Y Notre travail 6.2811 167.1997 4.5299 -45946.071941 -1.31 -1.72
autre 6.2838 [21] - - - - ;
Yo Notre travail 6.3617 152.1464 4.2549 -45946.033608 -1.30 -1.72
autre 6.3626 [21] - - - - -
Ys Notre travail 6.2209 193.3279  4.4432  -45946.156786 -1.39 -1.81
autre 6.2182 [21] - - - - ,
IrFeArSi
Y1 Notre travail 6.20 182.0952 4.6646 -46040.501351 -1.41 -1.86
Yo Notre travail 6.30 158.0244 4.4751 -46040.446748  -1.37  -1.83
Y3 Notre travail 6.17  203.1592  4.6790  -46040.539588  -1.48  -1.93
Ef = ElrFezrz-bulk _plr-bulk | pFe-bulk | pZr-bulk , pZ-bulk) (I1L.5)
o, E{&F eZrZ=bulk ogt 1énergie totale d’équilibre pour les composé IrFeZrAl et IrFeZrSi dans
la structure Y, et Blr-0ulk  ple=bulk  pZv=bulk 7, pZ =bulk 7 sont les énergie de volume de notre

alliages que nous avons calculé pour les atomes Ir, Fe, Zr et Z(Z = Al, Si).

Les valeurs obtenues des énergies de formation pour les composés étudiés sont représentées
dans le tableau III.4. Nous constatons que ces valeurs prennent des signes négatifs qui garantit
probablement la stabilité chimique de ces composés dans la structure de type Y3 et signifie qu’il
est possible de synthétiser ces alliages expérimentalement.

I11.6 Propriétés élastiques :

Les propriétés élastiques des matériaux sont liées a plusieurs propriétés fondamentales de 1’état
solide. Les constantes élastiques permet de déterminer I'’ensemble des grandeurs : Module de
compressibilité (B), module de Young (£), module de cisaillement (G), coefficient de poisson
(v) et l'anisotropie (A) qui nous permet d’obtenir des informations sur les caractéristiques des
liaisons entre les plans atomiques adjacents, et sur le caractére anisotrope de la liaison et de
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la stabilité structurale. Les constantes d’élasticité relient d’une fagon linéaire le tenseur des
contraintes a celui des déformations dans le régime ou la loi de Hooke s’applique [3].

Les matériaux a symétrie cubique possedent seulement trois constantes d’élasticité
indépendantes a savoir C11, C12 et Cyq. Les constantes élastiques Cj; d’un matériau cubique
doivent satisfaire les critéeres de stabilité de Born-Huang [9] suivants :

Ci11 >0, Cyy >0, Ci1 > C19, (011 + 2012) >0 et Clo<B<(Cpp (HI.G)

D’autres grandeurs mécaniques trés importantes peuvent étre déterminées a partir de
constantes élastiques telles que :

e Le module de cisaillement G : Il mesure la résistance au mouvement de glissement
d’un plan a l'intérieur d’un solide, le plan étant parallele au autres plans [11].

(C11 — Ci2+3C44)
5

G = (I11.7)

e Le module de Young F : Ce module mesurer la résistance d’un solide en fonction du
changement de longueur.

9BG
E=— (IT1.8)
3B+G
e L’anisotropie A, : Cela égale & 1 pour un cristal isotrope, mais toute autre valeur
supérieure ou inférieure a 1 implique un cristal anisotrope et est fortement corrélée a la capacité
d’induire des microfissures dans le matériau [12].

A = Coy (IT1.9)

e Le rapport B/G : D’aprés Pugh [14], I'étude de la fragilité ou bien la ductilité d’un
matériau solide est possible si on détermine le module de compressibilité B et celui de cisaillement
G d’un matériau et ceci par 'analyse du rapport B/G. D’ou, une valeur supérieure de la valeur
limite de ce rapport qui est de 1.75 indique la ductilité de ce matériau tandis qu’une valeur
inférieure indique sa fragilité (Fragile % < 1.75 < g Ductile).

e Le coefficient de poisson v : Ce coefficient permet de caractériser la contraction des
solides perpendiculairement a la direction de la force appliquée [13].

1 E

Les valeurs obtenues des constantes élastiques C11, Cho et Cyy et les parametres E, B, G, v,
A et le rapport B/G de nos composés dans la structure Y3 sont listées dans le Tableau II1.5.
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Taleau II1.5: Les constantes élastiques Ci1, Ch2 et Cyq en (GPa), Module de compression B
et de cisaillement G de Young E en GPa, l'anisotropie A, le rapport B/G et le coefficient de
Poisson v et des composés IrFeZrAl et IrFeZrSi.

Composés IrFeZrAl IrFeZrSi
C11(GPa) 336.887 248.306
C12(GPa) 131.167 203.625
C14(GPa) 128.692 91.644
B (GPa) 199.895 218.997
G (GPa) 117.651 51.781
E (GPa) 295.066 143.994

A 1.253 4.238
B/G 1.699 4.229
v 0.253 0.390

La chose la plus importante est que les valeurs des constantes élastiques sont toutes positives
et qu’elles remplissent les conditions de stabilité mécanique indiquées dans ’équation II1.6.

Le module de compression B décrit la résistance a la rupture et le module de cisaillement G
décrit la résistance a la déformation plastique. Les valeurs été indugée au tableau I11.5.

On note que les valeurs de module de Young E est élevés conduisant a la régidité de nos
composés étudiés, elles est comme suit: 295.066 (GPa) pour le composé IrFeZrAl et 143.994
(GPa) pour IrFeZrSi.

Pour un matériau parfaitement isotrope, le facteur d’anisotropie A vaut 1, sinon le matériau
est anisotrope. Le tableau III.5 montre clairement que le composé IrFeZrAl est un isotrope et
le second composé (IrFeZrSi) est anisotrope.

Pour IrFeZrAl, la valeur de B/G calculée est inférieur a la valeur limite, ce qui reflete la
fragilité de ce matériau. Cependant, la valeur de B/G calculée pour l'alliage d'Heusler IrFeZrSi
est supérieur a la valeur limite (B/G = 4.29), qui confirme sa ductilité.

Pour soutenir le comportement fragile ou ductile de nos alliages Heusler quaternaires. Nous
avons aussi calculé le coefficient de Poisson v . D’apres le tableau I11.5, les valeurs de v sont 0.25
(fragile) et 0.39 (ductile) pour IrFeZrAl et IrFeZrSi, respectivement.

I11.7 Propriétés électroniques :

Dans cette section nous allons étudier la structure de bande, la densité des états électroniques
totales (T'DOS) et partielles (PDOS) des composés d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi
en utilisant ’approximation (GGA-PBE). Cette étude va nous permettre de comprendre la nature
et l'origine de comportement demi-métallique.
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IT1.7.1 La structure de bande :

La structure de bande électronique de IrFeZrAl a T = 0 K avec le parameétre d’équilibre qui
correspondant le long des directions de haute symétrie dans la zone de Brillouin été indiqué a la
figure II1.7.

Le composé IrFeZrAl est un semi-conducteur a un gap directe (£, = 0.169 eV') en deux
directions de spin (voire la figure II11.9) [21], on a aussi deux maxima de bande de valence situe
au point I' et X sur le niveau de Fermi, dans lautre coté (Bande de conduction) on a deux
minima situes au points I' et X respectivement.

IrFeZrAl
Spin up Spin down

6 NV 7R\

d: < - 2
s T NPT INK
s K7 N8 B N2
BV REH B

N L AN A

W L G X WK W L G X WK

Figure III.7: La structure de bande du composé IrFeZrAl par 'approximation GGA-PBE

Nous présentons sur la Figure II1.8 la structures de bande polarisée en spin de composé
IrFeZrSi calculée aux parametre d’équilibre correspondant le long des directions de haute
symétrie dans la zone de Brillouin.

La structure de bande pour la direction des spins majoritaires (up 1) révele un caractere
métallique a cause de chevauchement des états au niveau de Fermi E'r, alors que 'autre direction
de spin c’est-a-dire la direction de spin minoritaire (down J), le gap indirects autour de Ep, le
long de la symétrie I' — X est 0.8 eV. Le gap est indirect parce que le maximal de la bande
de valence (au point I') ne coincide pas avec le minimal de bande de conduction au point X
pour IrFeZrSi indiquant le caractere semi-conducteur au niveau de Fermi. Ce gap conduit a une
polarisation de spin de 100% au niveau de Fermi, entrainant le caractére demi-métallique a 1’état
d’équilibre.

Le gap spin — flip (gap demi-métallique Ag_7 ) [17] [18] qui est 'énergie minimale nécessaire
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IrFeZrSi

Spin up Spin down
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= — T~ N ™
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Figure II1.8: La structure de bande du composé IrFeZrSi par 'approximation GGA-PBE

pour inverser le spin up d’un électron du maximum de la bande valence au niveau de Fermi des
électrons de spin down, est de 0.19 eV. On regroupe dans le tableau II1.6 la valeurs du gap et le
gap demi-métallique. La valeur non nulles est considérables du gap demi métallique ne suggerent
que IrFeZrSi est un demi-métal ferromagnétiques.

Table I11.6: Les gaps des bandes minoritaire (Gap) aux parametres d’équilibre des composés
IrFeZrSi et IrFeZrAl et le gap demi-métallique calculés pour le composé IrFeZrSi

Composé Gap (eV) DNy
IrFeZrSi 0.80 0.19
IrFeZrAl 0.169 -

I11.7.2 La densité d’états (DOS) :

La densité d’état est une grandeur physique importante, permet de connaitre le taux d’occupation
des états, le type d’hybridation. Les densités d’états totales et partielles de composé IrFeZrAl
est présentée sur la figure I111.9.

Le composé IrFeZrAl a un gap d’énergie en deux directions de spin ce qui confirme le caractere
de semi-conducteur que nous avons indiqué dans la structure de bande étudiée précédemment.
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Figure II1.9: Les densités des états totales et partielles du composé IrFeZrAl par 'approximation

GGA-PBE

Pour mieux illustrer la nature de la structures électronique et le comportement demi-
métallique de l'alliage d’Heusler IrFeZrSi, nous avons aussi étudié la densité d’état, polarisées
en spin, totale et partielle (DOSs) calculées aux parametres de maille d’équilibre. La densité est

présentée sur la figure I11.10.

Selon la figures I11.10, il est clair que la région d’énergie entre -7 eV et -5 eV est relativement
a la bande p de 'atomes Si. La bande s est tres basse en énergie (environ -9 e€V) et bien séparée
des autres bandes. Elle n’est pas montrée sur cette figure. La densité d’états s et p de ’atomes

Si est presque identique (symétrie) pour les deux directions de spin.

o1



Chapitre III. Résultats et discussion

D’apres les densités d’états partielles (PDOS), la DOS autour et en dessous de niveau de
Fermi est principalement associée avec les états 5d et 3d des atomes Ir et F'e respectivement, ce
qui confirme que les états liants provient surtout des métaux de transion de valence supérieure
(Ir et Fe). Tandis que les DOS partielles des orbitales 4d de Zr se trouvent au-dessus du
niveau de Fermi, c’est-a-dire les bandes antiliantes inoccupées sont dues principalement au métal
de transition de valence inférieur (I’atome Zr).
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Figure I11.10: Les densités des états totales et partielles du composé IrFeZrSi par 'approximation
GGA-PBE

Pour le composé IrFeZrSi, on peut voire l'existence d’un gap d’énergie autour de niveau de
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Fermi dans la densité d’état minoritaire (down |) indiquant un caractére semi-conducteur, mais,
pour la direction de spin majoritaire (up 1), il existe un pic de densité d’état ce qui mener a
une polarisation de spin de 100% au niveau de Fermi. Cela implique que l'alliage d’Heusler
quaternaire IrFeZrSi est un demi-métal ferromagnétique.

On rappelle que la polarisation de spin P(E) a une énergie E en particulier au niveau de
Fermi Er est liée aux densités électroniques DOS dépendant de spin par I'expression suivante
[19):

Ni(Er) — N, (EF)

P = N(Er) T N,(Er)

x 100% (I1.11)

Ou N4+(Er) et N|(Er) sont respectivement, les densités d’états majoritaires (up?) et minoritaires
ownl) dépendant du spin au niveau de Fermi Ep.
downl) dépendant d i i de Fermi £

III.8 Origine du gap dans le composé IrFeZrSi :

Nous présentons dans cette section une explication qualitative de 'origine du comportement de
type Slater-Pauling de l'alliages d’Heusler quaternaire IrFeZrSi. Par souci de concision et de
simplicité, nous nous focaliserons sur les états d des atomes: Ir, Fe et de Zr, en négligeant
I'infleuence des bandes s-p de I'atome S4, qui sont trés basses en énergie.

Dans cet optique, nous avons aussi étudier les densités partielles des orbitales dégénérées des
atomes de transitions: (5d) Ir, (3d) Fe et (4d) Zr, c’est-a-dire les états: D — t2g et D — eg de
chaque atome comme illustrer sur la figure I11.11.

On se base sur la théorie des groupe, la référence [23] [24] et la courbe III.11, 'hybridation
dans la structure Ls, se produit non seulement entre les orbitales (5d) de l'atome Ir et les
orbitales (4d) ou les états s-p de ces plus proches premiers voisins Zr ou Si, mais aussi avec les
orbitales (3d) des seconds proches voisins d’atomes Fe (Ir — Fe). Dans cet alliage d’Heusler
quaternaires, I'origine du gap d’énergie dans la direction de spins minoritaires est également régie
par l'interaction entres les deux atome Ir et Fe avec 'atome Zr et St.

Les atomes I et Fe forment un réseau cubique et les atome Zr et Si occupent les cites centrés
de ce réseau et ils ont 8 atomes de Ir et Fe aux sites voisins les plus proches. Une illustration
schématique de cette hybridation est représentée sur la figure I11.12).

L’analyse de la courbe III.11, va nous permettre d’aboutir a une meilleur compréhension de
mécanisme d’hybridation ainsi que 'origine du gap dans la direction de spin minoritaire dans
Palliage d’Heusler quaternaire IrFeZrSi. Ce mécanisme d’hybridation peut étre divisé en deux
contributions.

L’hybridation Ir — Fe :
Bien que la distance entre les atomes de Ir et Fe soit entre second voisins (voir la strcutre Y3
I11.3), 'hybridation entre ces atomes est qualitativement tres importante . Les cing orbitales d
sont divisées en deux états doublement dégénérés dy, ds et trois états triplement dégénérés di, do,
d3 . Les orbitales e, (les orbitales ta4) ne peuvent se coupler qu’avec les orbitales e, (les orbitales
tag) de l'autre atome Fe formant des hybrides liantes, notées par e, (ou tag) et des orbitales anti
liantes, notées par e, (ou ty,) . Les coefficients devant les orbitales donnent la dégénérescence.

L’hybridation (Ir — Fe)-Zr :
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Figure II1.11: Les densités des états partielles polarisées en spin du composé IrFeZrSi par
Papproximation GGA-PBE

Dans une 2 éme étape, on considere I’hybridation des orbitales (Ir — F'e) avec les orbitales 4d
de Zr (Figure II1.12 & droite). Les orbitales ey, doublement dégénérées, s’hybrident avec les
orbitales d4 et ds du Zr qui se transforment selon la méme représentation irréductible du groupe
de symétrie. Créent des états liants e, doublement dégénérés qui sont trés bas en énergie et des
états anti liants qui sont inoccupés au-dessus du niveau de Fermi. Les orbitales 3to, de Ir — Fe se
couplent avec di, do, d3 du Zr et créent 6 nouvelles orbitales, dont les trois sont liantes occupées
et 3 autres sont anti liantes élevées en énergie.

Finalement, les orbitales 2e, et 3t1, de (Ir — Fe) ne peuvent pas se coupler avec aucune des
orbitales d du Zr, puisque celles-ci ne se transforment pas avec les représentations u [22], [20]
et elles sont orthogonales aux états e, et t1, de (Ir — Fe). Ces états sont donc non-liants par
rapport aux atomes Zr et Si. Les états t1, sont occupés en dessous du niveau de Fermi tandis
que les états e, sont juste au-dessus du niveau de Fermi. L’absence d’hybridation entre les états
ey et ty de (It — Fe) et les orbitales d de 'atome Zr va résulter un splitting. Le gap d’énergie
dans les états de spins minoritaires est attribué a cette différence 2e,-3t1,,.

Par conséquent, le schéma de la figure I11.12 montre clairement un état d’hybridation possible
de IrFeZrSi. Nous pouvons voir que les états s, p et 2ey, 3ta4 et 3tq, de IrFeZrSi peuvent accueillir
24 électrons de valence, et comme le nombre total d’électrons de valence de notre composé est
25, il y a donc encore 1 électrons de valence qui occupent 1’état 2e,, de ’état de spin majoritaire,
donc comme le montre la figure I11.12, le niveau de Fermi est situé entre ’orbitale de 3tq, et 2¢e,,
dans la direction des spin-minoritaires, la bande interdite est due a Uinteraction (Ir — Fe).
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Figure I11.12: Représentation Schématique d’hybridation au niveau du gap pour le composé

Heusler quaternaire IrFeZrSi.

I11.9 Propriétés magnétiques :

I11.9.1 Moements magnétiques

Pour l'alliage d’Heusler étudié IrFeZrSi, le moment magnétique total calculé par maille

élémentaire aux parametres d’équilibre, est exactement 1.00 pp. Une valeur entiere du moment
Le tableau III.7 indique

magnétique traduit le caractere demi-métallique de ce composé.
les moments magnétiques calculés total et par atome ainsi que la contribution de la région
interstitielles dans la maille élémentaire (les moments interstitiels). Selon ce tableau on peut

noter que :
e Les atomes de Fe contribuent largement au moment magnétique total. Ceci est attribué

au large splitting d’échange entre les états 3d de spins majoritaire et minoritaire des atomes Fe
(voir le tableau IIL.7). Notre calcul prédit un moment magnétique de spin localisé sur le site Fe.

e Les atomes de Ir, Zr et Si portent des moments magnétiques négligeables et ne contribuent

pas largement au moment magnétique total.
e Le composé d’Heusler quaternaire IrFeZrSi est un demi-métal ferromagnétique parce que
les moments magnétiques des atomes Zr et Si, relativement sont négligeables par rapport au

277 28] [29].

moment magnétique de 'atome Fe [20] [2
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Taleau IIL.7: Les valeurs calculées du moment magnétique total et les moments magnétiques
partiels en up pour le composé IrFeZrSi.

Composé Ir Fe Zr Si Mint Mot
IrFeZrSi 0.10 1.11  -0.08 -0.02 -0.11 1.00

I11.9.2 Le comportement de Slater-Pauling de composé IrFeZrSi :

Galanakis et al.[23] [25] ont montré que dans le cas des alliages d’Heusler quaternaires demi-
métallique, le moment magnétique total de spin suit une relation bien définie dite regle de 24 |
qui est 'analogue de la regle de Slater-Pauling. Dans cette régle le moment magnétique M;,; par
unité de formule, est lié au nombre total Z;,; des électrons de valence dans la maille élémentaire
par :

Mtot = (Zt — 24)[13 (11112)

Le moment magnétique de notre composé d’Heusler quaternaire IrFeZrSi est 1.00 up, il
satisfaire la regle de Slater-Pauling. Il est important de noter que le nombre total des électrons
de valence Z; est donné par la somme du nombre des électrons de spin majoritaire (upt) et de
spin minoritaire (down),

Ztot = (Zmaj + Zmzn) (11113)

Tandis que le moment magnétique total My, est donné par leur différence, autrement dit
Mot est le nombre de spin non compensés. 11 est résulté que :

Mot = (Zmaj - Zmzn)ﬂB = (Ztot - 2Zmzn),UB (11114)

OU, Zynaj et Zmin sont respectivement le nombre d’états occupés de spin majoritaires et
minoritaires. Donc, la relation pour tels alliage signifie que le moment magnétique total My,
est donné par le nombre total d’électrons de valence Z;,; moins deux fois le nombre des états
minoritaires occupés puisque comme dans notre cas le gap d’énergie & Er se trouve dans les
bandes de la direction de spins minoritaires.

Dans le composé d’Heusler quaternaire étudié, le nombre d’états entierement occupées par 12
bandes (une bande s et trois bandes p de 'atome Si plus les cing bandes d hybridées (2e4 + 3ta)
qui résultent de I'hybridation des métaux de transitions (Ir, Fe et Zr) [24] [23] [30]. Ces bandes
peuvent accueillir 12 électrons de spin minoritaires (voir la figure II1.8 de la structure de bande).
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Conclusion

Le But de ce mémoire était de présenter une étude de premier principe des propriétés structurales,
élastiques, électroniques et magnétiques d’une famille des matériaux dite alliages d’Heusler
quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi. A cet effet, nous avons utilisé une méthode de premier
principe dite: ondes planes linéairement augmentés a potentiel total (FP-LAPW) basée sur la
théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), implémentée dans le code Wien2k.

Nous avons étudiés les propriétés structurales des alliages d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et
IrFeZrSi dans trois structures : Y7, Ys et Y3, dans deux configurations magnétiques : magnétique
avec spin et non magnétique sons spin. Les résultats de nos calculs montrent que ces alliages sont
stables dans la structure Y3 dans la phase non magnétique pour IrFeZrAl et ferromagnétique pour
IrFeZrSi, ou tous les parametres structuraux (parametre da maille a, module de compressibilité
B et sa dérivé B’) a léquilibre sont déterminés dans cette phase.

Les valeurs négatives des énergies de cohésion et de formation pour les composés étudiés
IrFeZrAl et IrFeZrSi assurent lexistence physique et la stabilité chimiques de ces alliages
expérimentalement. En plus, le calcul des constantes élastiques aussi, nous a permis de confirmé
la stabilité mécanique de nos matériaux.

Les valeurs de module de Young FE relativement élevées obtenues par nos calculs confirme la
rigidité des alliages d’Heusler quaternaires IrFeZrAl et IrFeZrSi. Le facteur d’anisotropie A
calculé confirme que IrFeZrAl est isotrope, tandis que IrFeZrSi est anisotrope.

L’étude des propriétés électroniques nous permet de prévoir que IrFeZrAl est semi conducteur
non magnétique avec un gap direct d’énergie faible (0.169 eV'). Ce comportement est confirmer
par la symétrie des DOS pour les deux directions de spin.

Le second composé IrFeZrSi est demi métal ferromagnétiques avec un gap indirect 0.8 eV
dans la direction de spin minoritaire, tandis que la bande de spin majoritaire a un comportement

métallique a cause de chevauchement de bandes au niveau de Fermi. Ce gap est dus a
I’hybridation des atomes de transition (Ir, Fe et Zr) ce qui traduit par un splitting 2e,, — 3t1,.

Nous avons trouvé aussi que le moment magnétique total calculé de IrFeZrSi est 1.00 up par
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unité de formule, ce qui est en parfait accord avec la régle de Slater-Pauling Mo = (Zyor — 24)
up pour l'alliages d’Heusler quaternaire IrFeZrSi. Les valeurs des moments magnétiques calculés
confirment les résultats électroniques. De plus nos calculs affirment que l'alliages étudié a un
moment magnétique localisé sur le site de Fer Fe et les moments magnétiques des atomes Ir, Zr
et Si sont négligeables.

Le travail de ce mémoire étant terminé, nous proposons d’étendre 1’étude théorique publiée
dans la référence [0] pour I'étude d’autre alliage d’Heusler quaternaires est confirmé leurs
stabilités en utilisant la méthode OQMD (Open Quantum Materials Database). Une autre
perspective a envisager est d’étudier les propriétés dynamiques, thermodynamiques, optiques
et thermoélectriques des alliages d’Heusler quaternaires a base de Ir.
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Résumé

Dans notre travail, nous avons présenté une étude théorique des propriétés structurales, élastiques,
électroniques et magnétiques des composés d'Heusler quaternaires IrFeZrZ(Z=Al, Si). Cette étude
est basée sur la méthode des ondes planes linéarisées augmentée a potentiel total (FP-LAPW), dans
le cadre de la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), implémentée dans le code de calcul
Wien2k. Nous avons utilisé l'approximation de gradient généralisée (GGA-PBE). Nous avons
étudié la stabilité structurale des deux composés dans les structures Yi, Y2 et Yz et dans deux
configurations magnétiques (ferromagnétique FM et non magnétique NM). D'apreés les résultats
obtenus, les deux matériaux IrFeZrZ (Z=Al, Si) sont stables dans la structure Y; dans la phase
ferromagnétique et non magnétique pour IrFeZrSi et IrFeZrAl, respectivement. L'étude des
propitiés électroniques montrent que IrFeZrAl est un semi-conducteur avec un faible gap. Par
contre IrFeZrSi est un demi-métal avec une polarisation de spin de 100 % au niveau de Fermi. Le
moment magnetique total est entier 1.00 ug qui en bon accord avec la régle de Slater-Pauling.

Abstract

In our work, we presented a theoretical study of the structural, elastic, electronic and magnetic
properties of quaternary Heusler compounds IrFeZrZ(Z=Al, Si). This study is based on the Full
Potential Augmented Linearized Plane Wave (FP-LAPW) method, within the framework of
Density Functional Theory (DFT), implemented in the computer code Wien2k. We used the
generalized gradient approximation (GGA-PBE). We studied the structural stability of the two
compounds in the Y1, Y2 and Y3 structures and in two magnetic configurations (ferromagnetic FM
and non-magnetic NM). According to the results obtained, the two materials IrFeZrZ (Z=Al, Si) are
stable in the Y3 structure in the ferromagnetic and non-magnetic phase for /rFeZrSi and IrFeZrAl,
respectively. The study of electronic properties show that IrFeZrAl is a semiconductor with a logap.
On the other hand IrFeZrSi is a half-metal with a spin polarization of 100% at the Fermi level The
total magnetic moment is integer 1. 00up, which agrees well with the Slater-Pauling rule.
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