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Introduction générale

Introduction générale:

Comme il est bien connu que, la plupart des dispositifs électroniques d’aujourd’hui
utilisent uniquement les propriétés électriques de I’électron, ce dernier posséde aussi une
propriété purement quantique, qui est le moment magnétique de spin. Cette propriété est
quasiment ignorée dans I’électronique conventionnelle. Depuis la découverte de la magnéto
résistance géante (GMR) par Albert Fert et Peter Griinberg [1,2], les chercheurs sont efforcés de
développer de nouveaux dispositifs éectroniques permettant d’utiliser le spin de I’électron
comme un degré de liberté. Ce nouveau champ de I’électronique, appelé la spintronique ou

I’électronique de spin, offre de nouvelles pistes pour le futur des technologies de I’information.

La communauté scientifique a eu pendant cette derniere décennie beaucoup d’intérét vis-
avis les matériaux magnetiques tels que : les alliages-Heusler, les pérovskites, les semi-
conducteurs dilués magnétiques (DMS)..., afin de performer des dispositifs de la spintronique.
Ainsi, les phénomeénes physiques qui régissent les propriétés éectroniques et magnétiques des

matériaux sont I’objet de nombreuses études.

Pour comprendre le comportement des é ectrons dans ces matériaux, il est indispensable
d’appeler la physique quantique : c’est dans ce cadre que doivent s’inscrire les simulations
numériques. En général, ces simulations reposent sur la théorie de la fonctionnelle de la densité
(DFT), qui permet de calculer la densité électronique et I’énergie de I’état fondamental du cristal
magnétique. Les équations qui sont a la base de cette théorie ont été établies par Pierre
Hohenberg, Walter Kohn et Lu Sham [3,4] dans les années soixante. Ces éguations sont a
I’origine de la plupart des codes de calcul de la structure électronique utilisés pour étudier les
matériaux cristallins. Leur résolution donne acces a I’énergie totale du cristal, a la densité d’états,

ainsi gqu’au moment magnétique.

Dans ce travail, nous nous intéressons aux propriétés de quelques alliages full-Heusler.
Ces matériaux sont prédits d’étre des bons candidats pour les applications de la spintronique a
cause de leur forte polarisation en spin au niveau de Fermi et leur température de Curie
relativement élevée. Notre contribution est une étude théorique des propriétés structurales,

élastiques, électroniques et magnétiques des aliages full-Heusler Mn,FeZ (Z= Ge, Ga).

Ce mémoire est compose de trois chapitres dont le contenu est résumé dans les points

suivants :
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> le premier chapitreprésente un survol sur principes fondamentaux de la
spintronique et un rappel sur les aliages full-Heusler et leurs propriétés.

> Le deuxieme chapitre est un apercu sur I’ensemble des outils numériques et
notamment la théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT), en mettant les
points sur la méthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentiel total
(FP-LAPW).

> Ledernier chapitre est un prélude des résultats obtenus via le code WIEN2K [5]

et ains une discussion des propriétés des alliages étudiés.

Enfin, nous avons terminé ce travail par une conclusion générale.
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CHAPITRE I : Généralités sur les alliages Heusler

I.1. Introduction

Les briques de base de la spintronique sont bien décrites dans cette partie, nous
présenterons les applications les plus répandues de la spintronique et les obstacles maeurs
connus dans ce domaine. Nous finirons par des généralités sur les aliages Heudler et leurs

propriétés mentionnées dans la littérature.
1.1.1 L e concept général dela spintronique

L’idée générale de la spintronique est de placer sur le trgjet des électrons des matériaux
aimantés est d’utiliser I’influence du spin sur la mobilité des électrons dans ces matériaux. Cette
influence, d’abord suggérée par Mott [1] en 1936, a été ensuite démontrée expérimentalement et
décrite théoriqguement a la fin des années 60 [2]. La découverte de la GMR a conduit aux
premieres utilisations pratiques de cette influence. De nombreux autres phénomeénes exploitant
auss le spin des électrons se sont ensuite révélés et, aujourd’hui, la spintronique se développe
dans de trés nombreuses directions. magnétorésistance tunnel, phénomenes de transfert de spin,

spintronique moléculaire, spintronique avec multiferroiques, etc...
|.2.Lesalliages Heusler pour la spintronique:
[.2.1.Structurecristalline

Les alliages Heusler ont suscité beaucoup d’intérét scientifique, ces composés sont
définis comme étant des composés intermétalliques ternaires. Ils peuvent présenter le
comportement de demi-métaux, de semi-conducteurs, de supraconducteurs. Ils ont été découverts
par Friedrich Heusler en 1903, lorsqu’il travaillait sur le ferromagnétisme de I’alliage Cu,MnAl

[3]. lls se divisent en deux groupes:

|.2.2.les alliages full-Heudler : avec une composition chimique X;YZ, ou X et Y sont des
métaux de transition (dans certains cas, Y est remplacé soit par un élément des terres rares, soit
par un métal acalino-terreux [4]) et Z est un élément des groupes Il a V. Les principales
combinai sons de ces composés sont présentées dans lafigure (1.2). A basse température, I’alliage

full-Heusler ordonne dans un prototype, il appartient au groupe d’espace Fm 3m(N°=225).
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Les alllages Housler
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Figurel.l. Les combinaisons possibles pour former les alliages Heusler [4].

Dansles alliages full-Heudler, les atomes X occupent la position de Wyckoff 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. Bien que les atomes X, Y et Z éléments peuvent se combiner pour
former une structure parfaitement ordonnée, en principe, il y a un nombre infini de fagons dont
les atomes peuvent étre répartis entre les quatre sous-réseaux. Les types les plus ssimples de
désordre sont les B2 et structures A2 (voir la figure (1.6)). Dans le cas de la structure B2 les
positions 4a (0, 0, 0) et 4b (1/2, 1/2, 1/2), sont remplis avec les atomes Y et Z, hasardeusement.
Alors gque dans la structure A2, tous les atomes sont distribués aléatoirement sur les sites
atomiques du prototype L21, résultant un désordonné complet. Certains composés, tels que
Co2FeSi [5] cristallisent facilement dans la structure L21. Tandis que d'autres, comme Co2FeAl

[6], ont latendance a former la structurel,.

D'I'I A2 2% 09 o

12 2 02,9 m
99 0 g9 0% %

"] J " ] J
09 99 29 o0 29 49
9 I 4 ? 9 ? < 3 J
nai'i @ .i"l '] 295950
oy .' " P .' ..'. St JJ JJ
27 . 9 Wi ? "] ? : J J J

Figurel .2. Les différents prototypes des alliages full-Heusler [6].
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I.2.3.Les alliages half-Heusler : dont la composition chimique est XYZ. Ces composes se
cristallisent dans une structure cubique Centro symétrique avec un prototype Ch, et appartient au
groupe d'espaceF43m (N°=216). Ce type de structure est caractérisé par I’interpénétration de
trois sous-réseaux cubique a faces centrées (CFC), dont chacun est occupée par les atomes X, Y
et Z. Les positions occupeées sont 4a (0, 0, 0), 4b (1/2, 1/2, 1/2), et 4c (1/4, 1/4, 1/4). En principe,
trois arrangements atomiques non équivalents sont possibles dans ce type de structure, comme il

résume le tableau (1.1).

Tableau |.1. Différents type d’occupations des sites non équivalents dans la structure de

type 1.
4a 4b 4
Type 1 X Y 4
Type 2 Z X Y
Type 3 Y A X

Lafigurel.3 présente la distribution des atomes dans un cristal de type half-Heusler, il s’agit

d’une structure zinc blende avec une occupation additionnelle des positions (1/2, 1/2, 1/2).

o ‘ -
Al
-0 | 209
9 & +09
“* | o0
- &—

Figurel.3. Lastructure cristalline des composeés half-Heusler [6].
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1.3 Lademi-métallicité:

L’une des propriéteés qui a contribue a la multiplication des travaux sur ces alliages est le
caractere demi métallique. Ce caractére a éte prédit par de Groot et al. en 1983, pour les Half-

Heusler [7]. Plus tard, en 2002, Galanakis et a[8] [9].ont prédit que les alliages Full-Heusler
sont égal ement des demi-métaux [10].

Nous pouvons alors définir la polarisation P en spin, qui mesure I’asymétrie en spin, par
I’expression [11] :

— N=Ny
NT'Nl

.4

NyetN, Sont les valeurs des densités d’états majoritaires et minoritaires au niveau de Fermi .

Les matériaux semi-métalligues (P=1) montrent des propriétés de conduction
compléetement différentes entre spins minoritaires et spins majoritaires. lls présentent ainsi une
propriété métallique pour une direction de spin (densité d’état non-nulle au niveau de Fermi) et
une propriété semi-conductrice ou méme isolante pour I’autre direction de spin et par conséquent

un taux de polarisation en spin de 100% Figurel.4 .

ndeE)

Er

Figurel.4 . La densité des états d’un demi-métal. [11]

I.4.Latempératurede Curiedesalliages Heusler

La température de Curie T,- d'un alliage est un parameétre primordial pour les applications de la
spintronique. Le tableau 1.2 présente des valeurs mesurées de T- pour quelques alliages Heusler.
Il est tres prometteur de constater qu'autant d'alliages Heusler ont une température de Curie bien

au-dessus de |la température ambiante.

Tableau |.2. Température de Curie de quelques composés Heusler.



CHAPITRE I : Généralités sur les alliages Heusler

Alliage Températuredecurie (K°)
NiMnSb 728[12] ,[13]
Co;MnGa 694[14]
Co;MnGe 905[15]

Co;MnSi 985[14] ,[13]
Co;MnSn 829[14]

Co,FeGa >1100[14]

CozFeSi 1100[16]

Co;TiSn 359,370[14] ,[15]

I.5.Applications des alliages Heusler en spintronique

La premiére mise en évidence expérimentale de magnétorésistance tunnel en utilisant des
électrodes d’alliages Heusler a été rapportée par Inomata et al [17]. En utilisant une éectrode
inférieure de CO,Cr, - Feg Al polycristallin et une électrode supérieure en CoFe, ils ont obtenu
un taux de 16% a température ambiante. En 2005, Sakuraba et al [18] ont découvert une large
polarisation en spin (82%) du £0,MnSi a 2°K en utilisant un aliage amorphe Al-O pour la
barriere tunnel et CoFe pour I'éectrode supérieure. L’utilisation du C0O,MnSi pour les deux
électrodes leur a permis d’obtenir un énorme taux de magnétorésistance tunnel a 2°K de I’ordre
de 590%. Cependant, ces dispositifs utilisant des alliages Heusler se caractérisent par une
importante dépendance en température de la TMR. Le taux de magnétorésistance tunnel de la
jonction CO,MnSI/AI-O/CO;MnSi diminue a 70% a une température ambiante, devenant
comparable a celui des TMJs utilisant des électrodes de CoFe. Récemment, des TMRs de 386%

atempérature ambiante ont été réalisées [19]

Les contraintes sur les impédances et les tensions ont amené I’industrie a devoir réduire
le produit entre la variation de résistance et la surface (AR.S) avec la course ala réduction des
dimensions. Pour les dispositifs a base de GMR, les valeurs du AR.S obtenues avec les matériaux
ferromagnétiques classiques (CoFe ou NiFe) sont seulement de 1~2 (mQ.um?). Cela est
insuffisant pour les applications telles les tétes de lecture pour des densités d'enregistrement
supérieures a 0,15 (Thit/cm?). Pour améliorer |e produit (ER.S), des efforts considérables sont
consacrés a deux pistes : structure de la couche intercalaire et nouveaux matériaux
ferromagnétiques présentant une grande diffusion dépendante du spin. L'utilisation des alliages

Heusler a base de Co pourrait donc constituer une approche efficace pour améliorer la GMR.

10
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Childress et d [20] ont fabriqué une véritable téte de lecture utilisant des alliages Heusler
(composition non publiée). La téte de lecture a montré un BR.S=2.3 (mMQum*?) et une GMR de
5.5%. lls ont ainsi démontré la faisabilité d’enregistrements atteignant des densités de 62
(Ghit/em?). Les valeurs maximales de AR.S~11 (mQ um?) a température ambiante ont été
obtenues a l'aide d'un dispositif épitaxié de £0:MnSI/Ag/C0,MnSi[21]. Cependant, I’épaisseur
de 10 (nm) de CO;MnS rend cette téte peu pratique. Avec une structure plus mince
(CoMnGe/RE,CuSn/€0;MnGe) et plus pratique pour les tétes de lecture, un BR.S de 4 (m
Qum?), obtenu en utilisant des couches de €{7,MnGe de 3.6 nm d’épaisseur [22], a permis

d’obtenir des densités d’enregistrement de 104 Gbit/cm?.
| .6.Conclusion

Les amédiorations et les innovations apportées ces dernieres années aux matériaux
magnétiques sont essentiellement basées sur une meilleure connaissance des mécanismes
physiques du magnétisme aux échelles atomique. Dans ce chapitre, nous avons abordé des
notions en magnétisme et quel ques définitions qui sont nécessaires pour faciliter a lecture de ce
travail de thése. Nous avons introduire les différents ordres magnétiques dans les solides et
I’action d’un champ magnétique. Nous avons, aussi décrit les briques de base de la spintronique
et ains les difficultés endurées dans ce domaine. Nous avons terminé ce chapitre par des
généralités sur des matériaux proposés pour les applications de la spintronique qui sont les
aliages Heudler.

11
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CHAPITRE I : Apercu sur la méthode de calcul

I1.1.Introduction

La simulation numérique a acquis dans les sciences physiques une place de choix. Elle
peut seconder I’expérience. Elle permette d’explorer les propriétés physiques de la matiére avec
des précisions tolérables. Parmi les méthodes numériques, élues dans le domaine des sciences
des matériaux, est le calcul ab initio ou premier principe. Ces méthodes cherchent a prédire les
propriétés des matériaux, basant sur les éguations de la mécanique quantique. Ce deuxiéme
chapitre sert ala description des fondements du calcul ab initio et particuliérement la DFT.

[1.1.2.Equation de Schrédinger

Comme il est connu que toutes les propriétés observables d’un systeme quantique, sont
en principe déterminées par sa fonction d’onde V. Celle-ci dépend des variables d’espace et de
spin de chaque particule soit quatre parameétres par particule, et doit satisfaire a I’équation de

Schrdodinger :
iy = ey (11.1)

Ou E I’énergie totale du systtme et Hest I’hamiltonien. Si I’on veut décrire les propriétés
électroniques d’un réseau d’atomes composés de M noyaux et de N éectrons, cela revient a
résoudre via I’équation (I1.1), la fonction d’onde comptant (3N+3M)variables. L’équation citée
précédemment, n’est plus exactement soluble que dans le cas de I’atome d’hydrogene. Alors, il

est indispensable de recourir a des solutions approchées.

L’objectif de ce travail est d’étudier quelques matériaux utilisés dans le domaine de la
spintronique par le calcul ab initio. Notre point de départ pour décrire la méthode adoptée, est

I”hamiltonien non-relativiste d’un systeme des électrons et noyaux isolé de toute interaction avec

I”extérieur :
¥] B* 2 zje? 1 gt me 3 1 Z.IZF-’E

=- + —_—+ - _— + — - . )
5 EmFZ!F‘! Z"-'!|;Ft Ry 224"'”,:‘ ri EIWZEFE Ez.':-j - (|| 2)

Dans cette formule, Le caractére fermion que ou bosonique des particules n’apparait pas dans cet
opérateur et I’électrodynamique quantique n’est pas inclue et on pose (4me; = 1). Le premier et
le quatrieme terme représentent I’énergie cinétique des électrons et des noyaux, respectivement,
le deuxieme est I’interaction coulombienne électrons-noyaux et les deux termes restants

expriment |es interactions colombiennes répulsives inter-éectrons et inter-noyaux.
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CHAPITRE I : Apercu sur la méthode de calcul

[1.1.3.L’approximation de Born- Oppenheimer

Etant donné que I’inertie de I’électron est plus petite par rapport a celle du noyau, selon
I’approximation de Born-Oppenheimer [1], il est raisonnable de considérer la position des
noyaux comme fixe, ce qui implique une énergie cinétique des noyaux nulle et un potentiel de

répulsion inter-noyaux constant. L’hamiltonien du systéme se réduit a la formule suivante :

1 ez
+EZE7,’—+E (”3)

|74 :I:j

I,IEE
[7#4~Ry

me
2y

SiVi+ Yis

Hegg = —

En résolvant I’équation de Schrddinger dans I’approximation Born-Oppenheimer, on
exprime I’énergie et la fonction d’onde pour une position donné des noyaux. L’équation de
Schrodinger électronique s’écrit :

Hﬁ*.!r-_rl"uﬁ'ir-.' = EE‘EEI‘UHH (” 4)
Avec
~ e 2 Zie? 1 gl

= - + —_—+ - —

La fonction d’onde électronique dépend explicitement des coordonnées des électrons (3N
coordonnées spatiales) et les positions des noyaux devenant des parametres de I’hamiltonien.
L'énergie totale du systéme pour les noyaux fixe doit également inclure I’énergie de répulsion

nucléaire.

.Z.I.Zfr-'?

1
EEHE = Er-.'ir-.' + EZI'Tf Ry ﬁ'lf

(11 .6)

[1.1.3.1.Leprincipe variationnel

Soit un systeme physique dont @ jest la fonction d’onde de I’état fondamentale et £, est
I’énergie associee, le principe variationel stipule que pour n’importe quelle fonction d’onde ®
différente a celle de I’état fondamentale et satisfaisant la condition d’ortho normalité @ | = 1

ona:

& Hd =E>E, (1.7)
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CHAPITRE I : Apercu sur la méthode de calcul

On cherche donc la fonction d’onde donnant le minimum d’énergie.
[1.1.3.2.Méthodes ab-initio

Dans ce qui suit, nous alons rappeler |es principal es approximations fondamental es sur

Lesquelles reposent la majorité des méthodes ab initio pour rendre solubles les problémes dits a

N corps.
[1.1.4L approximation de Hartree et Hartr ee-Fock

Dans son énonciation traditionnelle, la théorie de Hartree-Fock n’utilise pas le
formalisme de la seconde quantification. Pour contourner le probléme poly éectronique et de se
rapprocher du probléme a un électron, on fait appel a I’approximation mono éectronique qui
Consiste a considérer chaque électron comme étant indépendant mais subissant un potentiel
EffectifV,,, qui doit tenir compte de toutes |es interactions éectroniques. Hartree [2] & proposer
I’hypothése du champ moyen qui stipule que chaque électron évolue dans un potentiel effectif
généré par les noyaux et les autres électrons. Dans I’approximation de Hartree, la fonction
d’onde totale (¥, 75,75 ... ....., Ty) st remplacée par un produit direct d’orbitales moléculaires qui

contient I’information de spin, ou plus simple spin-orbitales:
P(ruta1h e 1y) = Wa(R)Wa(rs) . Wa(T) (11.8)
Dans ce cas, chacune de ces fonctions d’onde mono éectronique est alors une solution de:

R

~om V2 + Vory Wi = &%, (I .9)
Avec
I"Irr-’j'f = I';Hur'trw + I"I:'Jrj_vuur (” 10)

OU Vyyaur € Viureree SONt respectivement le potentiel di aux noyaux et le champ moyen

représentant I’interaction colombienne avec les autres électrons, appelé potentiel de Hartree. Les
deux termes sont exprimés par :
Zz

_ 1 i i e
VHm'trw - dr I"U,l r I,.[I! r |:,_-'—

o (I1.12)
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CHAPITRE I : Apercu sur la méthode de calcul

I"J::'m}ruur = - ZE .

(I1.12)

L’approximation proposée par Hartree a été corrigée par Fock [3], qui a expliqué que la
fonction d’onde de Hartree ne satisfait pas le principe d’exclusion de Pauli, selon lequel cette
Fonction doit étre antisymétrique par permutation des électrons. Il a aussi montré que par des
Additions et soustractions appropriées de toutes les permutations des produits de type Hartree,
on peut construire une fonction qui ait la propriété exigée par le Principe d’Exclusion. Le type de
fonction proposé est connu aujourd’hui sous le nom de fonction de Hartree-Fock. Ensuite, Slater
a remarqué que la fonction résultante est un simple déterminant d’une matrice, nommée le
déterminant de Slater [4]. Afin de tenir en compte du spin, on considére des états a 1-particule de

laforme:
W, re = u(®y o (11 .13)

u,(7)est la partie spatiale ne dépendant que de la position et ¥, o la partie de spin. Avec une
relation d’orthogonalité :

oW, =2 druyy Ty vy, ox 0 =6, (11 .14)
Le déterminant de Slater peut s’écrire de la maniere suivante :

l'ul flaﬂ't l'ul rl.\'aﬂ'."-..'

Were 1101, 1202, 1305, o . TGy = (I1.15)

ﬁ | ) |

Wy fnoy - Wy Ty oy
On cherche a calculer I’énergie, c’est-adire ¥, fi.,. '¥; .pour simplifier les calculs, on separe
I”hamiltonien en deux parties:

T —- ? ? Z.w? i | I'-'? _ 1 l._.:f'
Hop =———2,V7 + ZE.El;,;t___m'l' Ezh,-m— 200+ EZAT;W (11.16)

Zmyg
2,Est L’hamiltonien relatif a I’électron i associé a I’énergie cinétique ainsi qu’a I’interaction

coulombienne avec les noyaux. L’énergie totale s’écrit :

YW - WY — P, (Il .17)

=

_ a2
YiH, W, =2, ¥V, B ¥ + ;Ze,; YW,

1
=

Par I’application du principe variationnel, on peut extraire I’équation de Hartree et Fock :
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Bu, 7+ Vg rur+ drfV, T uwr =gut (11 .18)

Ou lespotentielsVy, 7 etl,, r,7" sont respectivement :
.l? i
Vy 7 = dr"“ﬁ Sy, 72 (11 .19)

i I'":e i i
Voy T.T' = - Z!’,:’S”mu! T 7 (11 .20)

L’équation (11.18) est une éguation integro-différentielle, qu’il faut la résoudre d’une
facon auto-cohérente. Formellement, cette équation ressemble a une équation de Schrdodinger

P

d’une particule, a la différence que le potentiel V,, r, 7" est appelé le terme de Fock ou le
terme d’échange, il s’agit d’un potentiel non-local provient de I’antisymétrie de la fonction

d’onde.
[1.1.5.Théoriedelafonctionnelle dela densité (DFT)

L’une des méthodes ab initio les plus utiliseées est la théorie de la fonctionnelle de la
densité. La DFT est une reformulation du probleme quantique a N corps en un probléme portant
uniquement sur la densité éectronique. Thomas et Fermi [5,6], sont les premiers a avoir une
théorie qui va dans ce sens, mais elle s’est avéreée défaillante de nombreux points. Plus tard,
Hohenberg, Kohn et Sham ont repris cette idée et proposée une théorie plus élaborée qui permet

de mieux tenir compte de I’énergie cinétique et de I’énergie d’échange et corrélation.

[1.1.6.Théorie de Hohenber g-K ohn-Sham
Théor émes fondamentaux

La formulation développée par Hohenberg et Kohn [7], est applicable pour tout systéme de
particules en interaction évoluant dans un potentiel externe et repose sur deux théoremes

essentiels:

[1.1.6.1Théoreme 1 - L’énergie de I’état fondamental d’un systéme d’électrons en interaction

dans un potentiel extérieur V ¥ peut-étre écrite sous laforme:

Epy =Fpg + drV r¥pg 7 (11 .22)
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Ougp, ¥ est la densité dans I’état fondamental et F g, est une fonctionnelle universelle de g,
(c’est-a-dire indépendante de V), qui peut s’écrire sous forme d’une addition de la fonctionnelle

de I’énergie cinétique T g, et celle I’interaction coulombien répulsif électron-électron E,. g, :
Fpy=Tpg + Ee po (11.22)

[1.1.6.2Théoréme 2 - Si nous considérons la densité p ¥ comme une variable dansf, g,
doncky, g, , peut étre obtenue en minimisantf, o, sur I’ensemble des densités. En d’autre

terme c’est la propriété variationnelle de la fonctionnelle énergie :
E, pop = mink, p (1n.23)

[1.1.7. Equation de Kohn et Sham

L’idée de base de Kohn et Sham [8], est de représenter un systéme de N éectrons en
interaction dans un potentiel extérieur V ¥ par un systéme de N éectrons sans interactions se
remuant dans un potentiel effectiﬂa’,,J,-Jr . Pour des éectrons sans interaction, la
fonctionnelleF ¥ se réduit a I’énergie cinétique de N électrons indépendants ; nous la

nommeronsT, g . La fonctionnelle énergie s’écrit dans ce cas :
Epy P =Top + diVy 7 p7 (11 .24)

A cause de I’independence des électrons, nous pouvons simplement résoudre I’équation de

Schrédinger a une particule :

LRy, P oW =W T (Il .25)

Zmy

Et on calcule ladensité qui est normaliséeaN (c.-ad. drp ¥ =N) comme:

N
pi =2y 2% 7|2 (11 .26)

Ici le facteur 2 vient du spin. On cherche & minimiser la fonctionnelle d’énergie en utilisant la

M éthode des multiplicateurs de Lagrange, sous la contrainte de normalisation de la densité :

8 Ey,p P~ Hepy drpT =0 (11 .27)
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Hey pSont les multiplicateurs de Lagrange. Basant sur I’équation (11.30) on peut écrire

&To p ]
S8 4 Vopy ¥ — Mepy= 0 (11 .28)

fip

Nous réécrivons maintenant la fonctionnelle énergie des éectrons en interaction comme :
.l:e i i
E,p=Typ + dﬂfr‘pr‘+_-;_ dr"dr""lr_r—r_,lprp"r"+Eﬂp (1 .29)

p=Top+ diVr +Vyp 7t pv +E:p (11 .30)

Le potentiel de Hartree est defini comme dans I’équation (11.29) et nous avons explicitement
indiqué qu’il dépend de p. La fonctionnelleEy - o , appelé fonctionnelle d’échange-corrélation, il

est définit comme suit :

Exep=Fp -Typ -Vyp=Tp+E.p-Top -Vyp (11.31)
L application du principe variationnel, nous conduit a :

Vepp # = VI +Vyp 7 +Vyep 7 (11 .32)

Vye T est le potentiel d’échange-corréation, définit par :

Vie p 7 = “‘Ei—f{ (I .33)
Les équations (11.31), (11.32), (11.38) et (11.39) sont les équations de Kohn-Sham. Elles doivent
étre résolues de fagon auto-cohérente car le potentielV,,, ¥ qui permet de calculer la densité

dépend lui-méme de ladensité .
[1.1.8 Traitement de la fonctionnelle échange-corrélation

Un des enjeux essentiels de la DFT est de trouver la meilleure expression possible
pour £, p . C’est I'exactitude de ce terme qui rendrait la modélisation selon la DFT exacte. En
théorie, des differentes approximations sont proposées afin d’améliorer le traitement de cette
fonctionnelle. Dans cette section nous alons donner un apercu sur les fonctionnelles d’échange
adoptées dans ce travail.
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Il .1.8.1La méthode (APW)

Une onde plane est une onde périodique appartenant a I’espace réel, sa périodicité étant

définie par tout vecteur d’onde i de I’espace réciproque. L’expression mathématique d’une

onde plane est donnée par :
Jf.li (r"] — EH:.:"' (“ 34)

Le choix d’une base constituée d’ondes planes peut s’avérer judicieux, en majeure partie
gréace a la simplicité de ces fonctions, qui ne requiérent aucune supposition sur la forme de la
fonction d’onde finale. En effet, d’apres le théoreme de Bloch, toute fonction propre peut étre
écrite comme le produit d’une fonction U;(). qui caractérise la périodicité du réseau (en

d’autre terme la périodicité du potentiel) et d’une onde plane, telle que :

G () = Uy(Fet*T (I .35)

Slater [9] a proposé I’approximation Muffin-Tin afin d’améliorer le modele décrit
audessus en décomposant I’espace en deux zone : des sphéres de rayon R autour des atomes et

une zone interstitielle entre les atomes, et de traiter séparément ces deux régions

Figurell.l. Répartition delamaille & émentaire en spheres atomiques (a) et en région
Interstitielle (b)

Ce modéle stipule que la solution de I’équation de Schrédinger, dans les régions proches
du noyau (r<- R, ) ou le potentiel a une symétrie sphérigue est une combinaison d’une fonction
radiale et des harmoniques sphériques (atomic like functions). Tandis qu’entre les spheres
(r= R, ), le potentiel est considéré constant et les fonctions d’onde utilisées sont des ondes
planes. Les fonctions d’onde qui possédent a la fois la forme de I’onde plane dans la région

interstitielle et la forme d’une combinaison des fonctions radiale et harmoniques sphériques dans
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la région de cceur, sont alors appelées les ondes planes augmentées (APW). Les deux régions

sont définies par les fonctions d’onde suivantes

I‘Uw.' ?’l = ZE,m‘qE,m UE rll En! K!m ?’l Si (r< Ru) (” 36)

W = \/—%erﬂrfe‘ K+G 7 Si (r> R,) (11 .37)

Q le volume de la maille unitaire,A,,,, sont les coefficients du développement en harmoniques

sphériquesde ¥;™ 1 .U, 7 E, est la solution radiale de I’équation de Schrédinger

dz + i+

dre rZ

+I-'IFIJ_E|! IJUEIJ,EE :0 (”38)

Cette méthode était connue par un colt en temps prohibitif et essentiellement par le

Probléme de discontinuité ala surface de la sphére MT.
11.1.8.2La méthode (FP-LAPW)

Les méthodes LAPW sont une améioration des méthodes APW. Les fonctions de base
utilisées dans la région intergtitielle sont toujours des ondes planes, mais cette fois-ci, les
fonctions de base a I’intérieur des spheres sont des combinaisons linéaires des fonctions
radialesl/, ¥, E, et de leurs dérivées U/, ¥, E, par rapport a I’énergie, multipliées par les
harmoniques sphériques ¥, 7 .lesfonctions I/, 7, E; sont définies exactement comme dansla

méthode APW et lesfonctions I/, ¥, E, doivent satisfaire I’équation suivant :

i P+
dre FE

- +V 1 -E fU, 7 E =1U 1 E (11 .39)
La fonction d’onde s’écrit ainsi :

I‘U'\.' T: = Zi,m qu'|!,:|1'1U|! rll En! + BE,JHUE IA’ En! F.!m ?’l 5i (]‘"< Ru)

A I1.40
Y F = \/%erﬂrfe”'c"' Si (r>Ry) ( )
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Les coefficients B, ,,, correspondent a la fonction U, #,E, ontlaméme nature de Apm -
En général, sil/, est égale & z&o ala surface de la sphére, sa dérivée U, sera différente de zéro.
Par conséquent, le probleme de la continuité a la surface de la sphere M T, signal é précédemment

dans laméthode APW, ne se posera pas dans cette méthode.
[1.1.8.3Approximation du Gradient Généralisé (GGA)

Les méthodes reposant sur I’approximation LDA supposent que dans chaque élément
Infinitésimal de volume dV, la densité é ectronique soit uniforme. Cette hypothése est levée dans
la méthode du gradient genéralisé, ou I’on postule que la fonctionnelle d’échange-corrélation
dépend non seulement de la densité mais également du son gradient. De cette fagon de procéder
est souvent considérée comme une approche semi-locale. De fagon générale, la fonctionnelle
GGA d’échange-corrélation, s’exprime comme suit :

(rir A

EGef pV, = exgt p? U, 7 dr (11 .41)
Comme dans la LDA, I’échange et la corrélation GGA sont traités séparément :

Exé® p.v,

= ES%4 p, 7, + ES°A p (11 .42)

Dans le cadre de la GGA, I’énergie d’échange peut étre décrite dalafagon suivante :

4

E§°A p,V, = E{"* pV, -3, F O, p} 7 df (Il .43)

i

F ., est unefonction du gradient de densité de spin réduité., qui est défini par larelation :

_ IFps 7
@, = e (11 .44)
{13 r

Divers expressions de F €, ont été proposées dans les littératures. On peut citer : celles
proposées par Perdew [10], Becke [11], Perdew et Wang [12], et par Perdew, Burke et

Ernzerhof, sous saforme initiale [13].

La fonctionnelle GGA représente, par rapport a LDA, une amélioration dans la description des
liaisons chimiques (longueurs, angles, énergies de liaisons, ...). Cependant, la qualité des

résultats obtenus par les approches LDA et GGA dans les semi-conducteurs est similaire et les
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calculs LDA donnent des meilleures tendances pour les paramétres de maille des métaux de

transition [7].
I1.1.9 Le codede calcul WIEN2k

La méthode FP-LAPW a été implémentée dans le code WIEN, un ensemble de
programmes élaborés par Blaha, Schwarz et leurs collaborateurs [14]. Ce code a permis de traiter
avec succes des systéemes supraconducteurs a haute température, des minéraux [15], des surfaces
des métaux de transition [16] ou encore des oxydes non ferromagnétiques[17]. Il existe plusieurs
versions de ce code dont le WIEN97 [18] qui a été par la suite amélioré pour donner le WIEN2k
[19]. La structure de ce code est constituée de plusieurs sous-programmes indépendants, liés par
un script de type C-Shell. La procédure de calcul ab initio dans le code WIEN2K se divise en
deux étapes majeures. Dans un premier temps, I’initialisation consiste a genérer la densité
électronique de départ, a partir d’un calcul atomique. Une fois le calcul auto-cohérent achevé, les
propriétés caractéristiques de I’état fondamental, comme par exemple la densité de charge ou la

structure de bandes, sont alors déterminées.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons tout d’abord évoqué les distincts aspects de la théorie de
I’état fondamental sur lesquels reposent toutes les méthodes de calcul actuellement usées. Nous
avons ensuite décrit le principe de fonctionnement des méthodes de calcul ab-initio. L’évolution
de ces méthodes associ ées aux progres informatiques a permis la description de systemes de plus
en plus complexes. Aujourd’hui, les méthodes de calcul constituent un formidable outil dans
I’étude d’un matériau, soit en justifiant ou en complétant les informations fournies par

I’expérience, soit en anticipant sur de nouvelles propriétés jusque-lainexplorées.

25



CHAPITRE I : Apercu sur la méthode de calcul

Références

[1]
[2]
[3]
[4]
[S]
[6]
[7]

[8]
[9]

[10]
[11]
[12]
[13]
[14]
[15]
[16]
[17]

[18]
[19]

M. Born and R. Oppenheimer, Ann. Physik., 84 (1927) 457.
D.R. Hartree, Proc. Cambridge Philos. Soc. 24 (1928) 89.
V. Fock. Z. Phys,, 61 (1930) 126.

J. C. Slater, Phys. Rev. 32 (1928) 339.

L.H. Thomas, Proc. Cambridge Philos. Soc. 23 (1928) 542.
E. Fermi. Z. Phys, 48: i 3 (1928).

P. Hohenberg and W. Kohn, Phys. Rev. B, 136, (1964) 864.

W. Kohn and L.J. Sham, Phys. Rev. A 140 (1965) 1133.
J.C.Slater, Phys Rev, vol. 51.10(1937) 846-851.

J. P. Perdew, Phys. Rev. B. 33 (1986) 8822.

A. D. Becke, J. Chem. Phys, 84 (1986) 4524.

J. P. Perdew and Y .Wang, Phys. Rev.B 45 (1992).

J. P. Perdew, K. Burke and M. Ernzerhof, Phys. Rev. Lett. 77 (1996) 3865.

P.Blaha, K. Schwarz, and R. Augustyn, WIEN93. (1993), Technische Universitéat Wien.
K.Schwarz, C. Ambrosch-Drax|, and P. Blaha, Phy Rev B. 42(1990) 2051-2061.
B.Winkler, P. Blaha, and K. Schwarz, American Mineralogist, 81 (1996). 545-549.
B.Kohler, et a, Phy Rev Lett, 74(1995) 1387-1390.

X.G.Wang, et a,. Phys Rev Lett, 81(1998) 1038-1041.
K. Schwarz and P. Blaha, Comput. Mater. Sci. 28, (2003) 259.

26



CHAPITRE III : Résultats et discussion

[11.1. INTRODUCTION

Dans ce chapitre Nous allons, présenter nos résultats de calcul obtenues des propriétés
structurales, magnétiques, éectroniques des dliages full-HeuderMn;FeZ (Z= Ge, Ga) en
utilisant la méthode de ondes planes augmentées et linéarisées (FP-LAPW) [1], implémentée
dans le code Wien2k [2].

11 .2. Détailsdecalcul :
[11.2.1 I’étude de convergence :

Afin d’achevé une bonne précision des calculs auto-cohérent, nous avons testé la
convergence des paramétres numériques qui gouvernent la précision des résultats, pour chague
compose ses paramétres sont : le nombre des points k utilisés pour I’intégration dans la zone de
Brillouin ; et le produit entre le plus petit rayon de muffin tin H,,, et le vecteur d’ondeR,,,; x
K ax ,Ce produit détermine le nombre d’ondes planes dans la région interstitielle, Un test de

convergence est une étude de la variation de I’énergie du systéme en fonction d’un paramétre

, , s . N . , )z . FE
d’entré quelconque, avec un critere de choix des paramétres qui est la tolérance d’énergie ry

(dans ce travall % = 10~ 7).Le choix des valeurs des rayons des sphéres Muffin-TinR,,,, est

effectué de telle fagon que la région interstitielle entre les différentes spheres soit la plus petite
possible afin d’assure une convergence rapide. avons effectué plusieurs tests de convergence sur
une large gamme des systemes afin de déterminer le paramétref,,,, x K. € le nombre des
points spéciaux k.

Les fonctions de base, les densités éectroniques et les potentiels sont développé en
harmoniques sphériques avec un rayon de coupure ... = 10 autour des sites atomiques et en

serie de Fourier dans larégion interstitielle[3].

Letableau I11.1: Les états de valences et les rayonsh,,,,des atomes (Mn ,Fe ,Ga ,Ge) .

Atome Etats de valence R,
Mn (4523d%) 2
Fe (4523d%) 2
Ga (45%4p") 21
Ge (45%4p%) 2.1
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» Testesde convergence pour premier matériaux Mn,FeGa

Letableau I11.2 :la variation de I’énergie totale en fonction de nombre R.Kmax.

ﬁtut
RHmr.rx Etut Lok
6 -11296.42085493 1.64864.10"
6.5 -11296.60967306 8.22813.10°°
7 -11296.70262424 4.04628.107°
7.5 -11296.74833387 2.06116.10~=
8 -11296.77155800 9.76625.10~
8.5 -11296.78259071 -3.92501.10*
9 -11296.78254637 -
-11296,40 —m— Rkmax
-11296,45 —-
1 Mn,FeGa
__-11296,50 +
9_3 -11296,55
< |
2 _11296,60 4 .
Q ]
?,’ -11296,65 \
5 |
-11296,70 -\
-11296,75 —_ -\.\
-11296,80 - - -
6:0 6:5 7:0 ' 7:5 ' 8:0 8|5 ' 9|o
RKmax

Figurelll.1. L’étude de la convergence du matériauMn, Felia.

Letableau I11.3: la variation de I’énergie totale en fonction de nombre de K point.

Et ot
N kpt Et ot toat
56 -11296.77134604 -1.36676.10~
72 -11296.77133060 1.43633.10"
84 -11296.77149286 -7.08521.10°"
104 -11296.77141282 -7.70131.10° !
120 -11296.77141195 -6.00702.10~*
145 -11296.77134409 3.83826.107"
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-11296,77132 \*'*—NKt[
| - Mn,FeGa P
-11296,77134 - _/

-11296,77136

-11296,77138

1 |
-11296,77140

1 R
-11296,77142
-11296,77144
-11296,77146 .

u
T T

Energie total (R,)

-11296,77148

-11296,77150

T T T T T T
40 60 80 100 120 140 160 180 200
NKpt

Figurelll.2.La Convergence de I’énergie en fonction de nombres des points k.
» Testesde convergence pour deuxieme matériaux Mn,FeGe

Letableau I11.4 : la variation de I’énergie totale en fonction de nombre R.Kmax.

ﬁtut
RK My E tot tod
6 -11606.41182999 1.54787.107°
6.5 -11606.59148330 7.85325.107°
7 -11606.68263277 3.78638.10~°
7.5 -11606.72658016 1.90134.10°°
8 -11606.74864859 9.15138.10"7
8.5 -11606.75927037 4.26358.107
9 -11606.76421901 -
as608a0]
-11606,45 Mn,FeGe
-11606,50
1160655
= 11606,60 - =
é) -11606,65 \
g -11606,70 -\
-11606,75 -\-\_\_
-11606,80 T T T T T T T
6.0 6,5 7,0 7.5 8,0 8,5 9,0
Rkmax

Figurelll.3. Etude de la convergence du matériauMn,FeGe .
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Letableau I11.5: la variation de I’énergie totale en fonction de nombre de K points.

E! ot

Nkpt E! ot E! at

56 -11606.74832431 3.06201.10°"

72 -11606.74867971 8.54793.10°"

84 -11606.74877893 -3.46694.10~"
104 -11606.74873869 -5.90001.10~*
120 -11606.74867021 -1.04741.10°7
145 -11606.74874545 -2.39171.10°*°
165 -11606.74871769 4.68434.10~"

-11606,7483 -
Mn,FeGe

-11606,7484
-11606,7485
-11606,7486

-11606,7487—. \./. / \. /-\.

-11606,7488

Energie totale(R,)

T T T T T T T T T T T T T T T T
40 60 80 100 120 140 160 180 200
NKpt

Figurelll.4. La Convergence de I’énergie en fonction de nombres des points k.

En analysant les résultats précédents, nous avons choisi de limiter les ondes planesala

valeur de RKmax= 8, le nombre des points-k 145 pour Mn,FeGe et 104 pour Mn,Fe Ga.

[11.2.2 Propriétésstructurales:

Une structure optimisée correspond a une énergie minimale, avec des atomes relaxés c.-a-
d. pour atteindre cette structure, on doit varier les parametres de volume en fonction de I’énergie

totale, et I’énergie minimale est celle que correspond aux paramétré de mailles optimales.

Nous avons effectué une optimisation structurale sur les aliages Mn;FeZ ( Z= Ge, Ga)
pour deux états a la fois, I’état non-magnétique (NM) et I’état ferromagnétique(FM).Les courbes

d’optimisations des volumes de maille sont présentées dans la Figure I11.5.

Figure I11.5 les énergies totales pour les deux ordres magnétiques et non magnétiques en

fonction du volume obtenues par I’approximation GGA pour les alliages Mn,FeZ(Z= Ge, Ga). Il
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est apparu que, pour tous les composés éudiés, I'éat ferromagnétique (FM) exhibe une énergie
plus basse que I'état NM. Alors, les alliages étudiés sont plus stables dans I’ordre (FM), Il faut
citer que les paramétres de réseau a I’équilibre sont calculés I’énergie totale en fonction du

volume, en utilisant I’équation de Murnaghan [4] donnée par :

El’
BV Vo . W

T gt B' 1-2 + -
B B'=1 ¥ ¥

EV = E,+

-1 (111.1)

£, Vysont respectivement le volume et I’énergie d’équilibre.

B :est le module compression a l’équilibre.

dZE
a2V p=iy
B' : est son dérivé par rapport ala pression.
a8
B'= T (11.3)
11296,66 1 . 1KY
Mn,FeGa 1806641 T\ Mn,FeGe -
5 M \.\ -0\
-11296,68 - Y
-11606,66 ‘\-\'
129,70 et
2 31160658
0 1129721 p
2 o
8-11296 74 e 2 .11606,70 1 'l\
w ' w \
\
1296,76 1 1160672
11296,78 1 N v /
S -11606,74 4
o g
'11296180 T 1T T 1 T 71T T T T T T T T T TTd
280 300 30 340 360 380 20 280 290 300 310 30 330 340 30
volume(A®) volume(AY)

Figure I11.5: Représentation de I’énergie totale en fonction de volume pour les états

ferromagnétique (FM) et les états non-magnétique (NM) pour Mn,Fef(Z=Ga ,Ge).
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Les valeurs des paramétres de maille optimisés des éats FM sont regroupées dans le
tableaull1.6. D’apres ces résultats, nous constatons qu’ils sont en bon accord avec les données
disponibles.

Letableau 111.6 :Les valeurs des paramétres de maille a en angstrom (A) dans I’état

ferromagnétique, les paramétres de maille optimisés.

M atériau ﬂprécédeul‘ yhtenu B B!
Mn;FeGa 58005] 5.6909 199.4542 5.7478
Mn,FeGe 5675[9] 5.6887 215.3651 4.8298

[11.2.3.1.Moment magnétique

Apres nous avons calculé les parametres de réseau optimisés, nous avons utilisé ces
valeurs pour déterminer les autres propriétés .1l est bien connu que, le moment magnétique totale
dans les dliages full-Heusler suit la regle Slater Pauling [6,7], qui est une fagon simple pour
prédire cette propriété dans les aliages de type Heusler. Suivant cette regle le moment est donné

par :
M,= N, - 24 (111.4)

Ou M, Est le moment magnétique de spin par unité de cellule.V, est le nombre total d’electrons de

valence. Nous avons regroupé les valeurs obtenus dans e tableau 111.7.

Tableau 111.7 : regroupé les val eurs obtenues des moments magnétiques totaux calculés pour les

deux composés.

Moment magnétique (ig)
Compose N, Autretravail Notre travail
M ¢t précédent My Mg M, My
Mn;FeGa 25 - 2.10 0.29 -0.01 2.71
Mn;FeGe 26 - 2.49 0.21 0.00 2.99
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D’aprés les valeurs des moments magnétiques obtenues nous remarquons une déviation par
rapport alarégle Slater Pauling.

[11.2.3.2Structure électronique:

111.2.3.2.1Structures de bandes ;

La Figure 111.6 et Figure Il1.7représente les structures de bandes éectroniques des spins
majoritaires et des spins minoritaires, des alliages suivant les directions de haute symétrie de la
premiere zone de Brillouin, calculées par la GGA. Nos résultats obtenus illustrent que les
structures de la bande des spins majoritaires et des spins minoritaires ne présentent pas un gap,

ce qui indigue comportement métallique des alliages étudiés.

PR—— o
|

Mn FeGa » Spin up| Mn,FeGa v 5oin Down|

m

enaergie (ev)
enargle (ev)

N Y ¢

| N\MR .

AT A XYZ WZE

I
o
e
i |
=
— .
B3
=]

o
=
s

vecteur donde vecteur donde

Figurelll.6 : Les structures de bandes é ectroniques des spins up et des spins down, des

aliagesMn,Felza par I’approximation GGA.
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Mn FeGe ' Sy

s &
0 E:S
s @
3 3
: 3
1] b
; :
Y

Y

w LA Dy xzwK o 4T 4 oxITWg
vecteur donde vecteur donde

Figurelll.7 : Lesstructures de bandes é ectroniques des spins up et des spins down, des

alliagesMn,Felie par I’approximation GGA.

111.2.3.2.2 La densité d’états (DOS)

Afin de mieux comprendre la structure éectronique des aliages étudiés, nous avons
complété les spectres de la structure de bandes éectroniques par les diagrammes des densités

d’états électroniques correspondantes.
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Figurelll.8: Densités d’états totales deMn,Fela.
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Figurelll.9: Densités d’états partiels de L’états d de Mn et Fe.
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total DOS up

DOS(Staes/eV)
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Energy (eV)

Figurelll1.10: Densités d’états totales de Mn;FeGe .
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Figurelll.11: Densités d’états partielsde L’états d de Mn et Fe.
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D’apres ces figures nous remarquons que les diagrammes de la densité des états sont
occupés principalement par les états d de I’atome Mn et I’atome Fe. Ainsi il est apparu que la
demi-métallicité est détruite par la présence des éats d de I’atome Fe. Nous n’avons pas
représenté la densité des états partiels des atomes Z car ils ne participant pas d’une fagon

signifiante dansle diagramme de DOS.

L
= s

]
] Qg —

L]
W

-

EFCFERCURT anl o mlas )
-

(DS (25T o oy wS o)
®

L

0 § -
ey

n e
- .

Figurelll.12: Densités d’états partiels de L’états Set P de Ga.
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Gelotup —— Guw —
GESUp =— Gpg =
s | 1 & l
-3 )
a4 o
: :
o -
& 2
8 X
05 AR
L 10 5 & 5 2 : 5
Energy (2V) Eregy (V)

Figurelll.13: Densités d’états partiels de L’états Set P de ra.

Lesétats S : Les contribution principales de Ge se trouve dans les gamme énergétique -12 ;-9 et
dans la bande du conduction de 1ev a6 ev.

LesétatsP: -3 jusqu’ le Egavec une faible contrubition du spin up au niveau Eg axacte et en haut

de cedernier

Et laméme chose pour I’atome Ga

Conclusion

Dans ce chapitre, Nous avons utilise |a théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT)
basé sur la méthode des ondes planes augmentées linéarisees a potentiel total (FP-LAPW), pour
prédire les propriétés structurales, magnétiques, éectroniques pour les alliages full-Heusler
Mn,FeZ (Z= Ge, Ga)Ainsi, nous avons étudié les comportements magnétiques et la structure

électronigue de ces composes.

Nous trouvons que ces alliages présentent sont plus stables dans I’ordre (FM),D’apres ces
résultats, des parameétres de maille optimisés nous constatons qu’ils sont en bon accord avec les
données disponibles, Les valeurs des moments magnétiques des composés déviation par rapport

alarégle Slater Pauling. Ainsi, d’apres les calculs de la structure électronique nous constatons
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que les dliages Mn;FeGa et Mn,FeGe ont un comportement métallique et ne sont pas des

matériaux appropriés aux applications de la spintronique.
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Conclusion générale

Conclusion générale:

Nous avons présenté une étude par la théorie de lafonctionnelle de la densité (DFT) basé
sur laméthode des ondes planes augmentées linéarisées a potentidl total (FP-LAPW) implémenté
dans le code WIENZ2K, pour prédire les propriétés structurales, magnétiques, éectroniques, des
aliages full-Heusler Mn,FeZ ( Z= Ge, Ga).

La premiére partie présente un apercu sur principes fondamentaux de la spintronique et
un rappel sur les alliages Heusler et leurs propriétés.

Les caculs ab-initio permettent aujourd’hui d’explorer les différentes propriétés de la
matiere, comme les propriétés structurale, éectroniques,....la deuxiéme partie argue les
différents aspects de la théorie de I’état fondamental, sur lesquels reposent toutes les méthodes

ab-initio et particuliérement la DFT.

Findlement, le troisiéme chapitre présente les résultats obtenus et la discussion, Les
principal es conclusions extraites de cette partie peuvent étre résumés dans les points qui suivent :

» L’optimisation structurale montre que les alliages étudiés sont plus stables dans la
phase ferromagnétique que la phase non magnétique. Les valeurs des parameétres
de maille optimisés des états FM, nous constatons qu’ils sont en bon accord avec
les données disponibles.

> les valeurs des moments magnétiques obtenues nous remarquons une déviation
par rapport alarégle Slater Pauling.

Ains cette éude se poursuivra pour aborder des questions restées sans réponse. Elles
ouvriront d’autres perspectives prometteuses et répliqueront a d’autres ambitions. 1l serait
intéressant d’étendre nos calculs a d’autres propriétés telles que les propriétés éastiques et les

phonons .
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RESUME

Dans ce travail, nous avons utilisé la théorie de la fonctionnelle de |a densité (DFT) basé

sur la méhode des ondes planes augmentées linearisées a potentiel tota (FP-LAPW),
implémenté dans le code WIEN2k, pour prédire les propriétés structurales, magnétiques et
électroniques des aliages Half-Heusler IrMnX (X=Al, Ga).

Nous avons trouvé que les composés éudiés sont plus stables dans la phase
ferromagnétique. Les moments magnétiques de spin ne s’accordent pas avec la regle de Slater-
Pauling, Les calculs de la structure éectronique par GGA(PBE), prédisent que les alliages

IrMnAl , IrMnGa ont un comportement métallique.

Motsclés: Haf-Heuder , DFT, FP-LAPW.

ABSTRACT

In this work, we have used the density functiona theory (DFT) based on full-potential
linearized augmented plane wave (FP-LAPW) method, implemented in WIENZ2K, to predict the
structural, magnetic and electronic properties of the Half-Heudler aloys IrMnX (X=Al,Ga).

We have found that, the studied compounds are more stable in the ferromagnetic order.
The calculated spin magnetic moments are note agreement well with Slater-Pauling rule.
The GGA(PBE) calculations of electronic structure predict that IrMnAl,IrMnGa aloys have a
metallic behavior.
Keywords. Haf-Heuder, DFT, FP-LAPW.
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