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RESUME

Dans ce mémoire, nous nous sommes intéressés essentiellement a 1’étude des propriétés
magnétiques et thermiques de nanostructures, a savoir : structure ferrimagnétique étendue
composée de deux arrangements d’atomes ABA et BAB, Borophene core-shell, alliage
binaire de Borophene, nanotubes core-shell et nanotubes avec interaction Rkxy (Ruderman-
Kittel-Kasuya-Yoshida). Nous avons réussi grace aux simulations de Monte Carlo sous
I’algorithme Metropolis d’étudier les propriétés magnétiques de ces nanostructures. Nous
avons adopté le modele de Blume-Capel pour explorer ’existence de certains phénomeénes
physiques tels que : la température de compensation, les transitions de phases magnétiques, la
température critique, ainsi que les comportements de l’aimantation, de la susceptibilité
magnétiques et des cycles d’hystérésis. En effet, nous avons établi les diagrammes de phases
de I’état fondamental des nanostructures considérées dans différents plans. Nous avons
¢galement étudi¢ I’effet des parametres des interactions de couplage et celui de la dilution sur
les propriétés magnétiques de ces nanostructures. Les résultats obtenus montrent des
phénomenes importants qui pourraient intéresser la communauté scientifique qui s’intéresse

aux nanotechnologies.

Mots clés : Nanomatériaux; Simulations de Monte Carlo; Borophene; Nanotubes ; Structure
Core-Shell; Diagrammes de phases; Température de compensation; Dilution; Cycles

d’hystérésis.



ABSTRACT

This work is of scientific interest and of a great importance in industry. In this thesis, we are
mainly interested in the study of the magnetic and thermal properties of nano-systems,
namely: ferrimagnetic structure composed of two atom arrangements ABA and BAB,
Borophene core-shell, Borophene in binary alloy, core- shell nanotubes and nanotubes with
Rkky interaction (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida). We have succeeded, due to Monte
Carlo Simulation under the Metropolis algorithm, to study the magnetic properties of these
nanostructures. However, we have adapted the Blume-Capel model to explore the existence of
certain physical phenomena such as: compensation temperature, magnetic phase transitions,
critical temperature, as well as the behaviors of magnetizations and magnetic susceptibilities,
and cycles hysteresis. Moreover, we have determined the ground states phase diagrams. In
addition, we have discussed the effects of exchange coefficient and dilution interactions on
the magnetic properties of the studied nanostructures. In fact, the studied nano-materials in
this thesis could have eminent potential for technological applications in several scientific

fields and in industry.

Keywords: Nano-materials; Monte Carlo simulations; Borophene; Nanotubes; Phase
diagrams; Compensation temperature; Transition temperature; Blume-Capel model;

Hysteresis cycles; Magnetic field ; Core-Shell structure.
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INTRODUCTION GENERALE

Le magnétisme dans les systémes & matiére condensée, y compris les verres de spin et les
systemes de faible dimensions ou nanostructures, a un grand intérét aujourd'hui [1,2]. De plus,
le magnétisme existe en deux formes variées : le magnétisme intrinseque qui concerne les
propriétés magnétiques relatives a la structure électronique des atomes constituants le
matériau et d’autres principes fondamentaux dans les solides. Par ailleurs, le magnétisme

extrinseque est relatif aux propriétés des domaines magnétiques et des phénomeénes connexes

[3].

Il est tout de méme intéressant de signaler que les systémes macroscopiques présentent des
propriétés magnetiques qui sont fondamentalement différentes de celles des atomes qui les
constituent. Cela se produit parce que le magnétisme est un phénomene collectif, impliquant
la coopération mutuelle d'un grand nombre de particules et est en ce sens similaire a la
supraconductivite, a la superfluidité et méme au phénomene de I'état solide lui-méme.
Drailleurs I’étude des propriétés magnétiques des matériaux s’avere d’une difficulté extréme.
Cette complexité est due en grande partie aux nombreux types de comportements
magneétiques. En effet, un grand nombre de comportements magnétiques différents ont été
observés dans les solides, comme par exemple, I’antiferromagnétisme, le ferromagnétisme,
I’anti-ferrimagnétisme, le ferrimagnétisme et le verre de spin. Cette diversité des
comportements magnétiques résulte principalement de la multitude des diverses interactions
spin-spin observées dans les matériaux [4,7]. En effet, afin de répondre aux besoins pour une
variété de demandes, de nouveaux matériaux doivent étre développés. Certes, non seulement
la détermination structurelle, mais aussi les propriétés magnétiques et électroniques de ces
nouveaux matériaux doivent étre examinées. Ceci peut étre réalisé avec I’utilisation des
méthodes de calcul et de simulation puissantes. L'intérét de répondre a des questions
fondamentales va parallelement avec la volonté technologique de trouver de nouveaux
matériaux utilisables comme aimants permanents, capteurs ou dans des applications
d'enregistrement. Ces matériaux sont aussi utilisés pour les moteurs électriques, les
ordinateurs, les postes de radio et de télévision, les téléphones et les équipements audio ou
vidéo, etc... Ce sont également des composants indispensables dans une large gamme

d'équipements industriels et médicaux [8,10].

En effet, I'utilisation des méthodes de calcul et de modélisation qui tiennent en considération

la structure électronique des éléments chimiques est nécessaire dans 1’étude des propriétés



magnétiques des matériaux. Parmi ces méthodes on trouve la méthode Monte Carlo. Cette
méthode est parmi les méthodes mathématiques les plus importantes et techniqguement
sophistiquées dans la simulation numérique des phénomeénes physiques. Elle est appuyée sur

la théorie des probabilités et I’utilisation de I’échantillonnage aléatoire [11-14].

Dans ce mémoire, nous étudions les propriétés magnétiques de certaines nanostructures
étendues ou de type core-shell. Pour chaque nanostructure, nous commencgons par déterminer
les diagrammes de phases a 1’état fondamental (T = 0 K). Ensuite, pour des températures non
nulles, nous utilisons les simulations de Monte Carlo afin d'étudier les propriétés magnétiques

(aimantation, susceptibilité, cycle d'hystérésis) des nanostructures considérées.
Le manuscrit de cette thése est structuré de la fagon suivante:

Dans le chapitre I, nous présentons une revue bibliographique sur les propriétés magnetiques
des matériaux. Puis, nous rappelons les concepts de base de la méthode de Monte Carlo et les

algorithmes associés.

Dans le chapitre Il, nous exposons les résultats des calculs des propriétés magnétiques pour

une structure ferrimagnétique diluée d’arrangement d’atomes de type ABA et BAB.

Les chapitres 11l et IV concernent 1’étude des propriétés magnétiques et thermiques de la
structure Borophene core-shell et Borophene en alliage binaire ou les aimantations partielles
et totales en fonction de la température, du champ cristallin et des paramétres de couplage
d'échange sont étudiées et discutées pour les deux nanostructures. Les comportements
thermiques de la susceptibilité et du cycle d’hystérésis correspondant a ces nanostructures

sont également traités.

Les chapitres V et VI sont consacrés a I’étude des propriétés magnétiques de nanotubes core-

shell et de nanotubes avec I’interaction Rkky (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida).

Nous terminons cette thése par une conclusion générale.



CHAPITREI:
PROPRIETES MAGNETIQUES DES MATERIAUX,

FORMALISME, MODELES ET METHODES DE CALCUL




.1 Introduction

Dans certains matériaux, les propriétés magnétiques sont provoquées par le moment des
atomes. En effet, les atomes qui forment la matiere sont composés de noyaux autour desquels
les électrons gravitent. Le mouvement électronique supplémentaire, provoque par
I'application d'un champ magnétique externe, crée les moments magnétiques. Il est vrai que
tous les matériaux sont plus ou moins influencés par la présence d'un champ magnétique
externe [15], néanmoins, leur réaction différe d’un matériau a I’autre. Ainsi, I'état magnétique
d'un matériau dépend non seulement du champ magnétique mais aussi de plusieurs autres
paramétres tels que la température, la pression et des interactions entre atomes. De plus,
l'ordre magnétique des materiaux résulte de l'existence d'interactions magnétiques entre les

atomes du systéme.

Dans la premiere section de ce chapitre, nous allons brievement présenter 1’origine du
magnétisme et puis nous citerons les différents types de matériaux classifiés selon leur
comportement magnétique. Nous allons aussi décrire différents types de température de
transition ainsi que la classification de magnétisation de Néel. Nous donnerons une
présentation détaillée des propriétés hystérétiques. La deuxieme section fournira des détails
sur la spintronique et les matériaux utilisés dans ce domaine. Finalement la derniere partie

sera dédiée aux différents types des interactions magnétiques.

D’autre part, dans ce chapitre, nous présenterons les notions de base pour comprendre le
principe des simulations par la méthode de Monte Carlo. De plus, nous introduirons les
algorithmes d'échantillonnage les plus utilisés.

Les méthodes de Monte Carlo sont principalement utilisées pour résoudre des problemes
d'intégration numérique ou d'optimisation la ou les autres méthodes nécessitent des ressources
de calculs prohibitifs. Dans les statistiques de nos jours, avec la montée des techniques et
puissance de calcul, les méthodes de Monte Carlo sont devenues largement utilisées. Ces
procédures statistiques nécessitent de générer des échantillons aléatoires a partir d'une
distribution de probabilité donnée, souvent non trivial, en particulier pour les problémes de
grande dimension. L'importance la méthode de Monte Carlo réside dans les grands progrés
réalisés dans plusieurs domaines au cours des deux décennies. En d'autres termes, les progres
réalisés sont attribués a la méthode de Monte Carlo qui sert d’outil largement utilisé pour

résoudre des problemes dans un certain nombre de domaines tels que les statistiques



appliquées, ingénierie, finance et business, design et visuels, informatique,

télécommunications sans oublier les sciences physiques.

1.2. Origine du magnétisme

L'explication et la détermination de I'évolution de la structure magnétique d'un matériau
nécessite de revenir a I'échelle atomique puis au cristal. Pour comprendre 1’origine du
magnétisme atomique, il faut étudier le moment magnétique atomique provenant des électrons
non appariés occupant les orbitales localisées dans des couches incomplétes. Ce moment
magnétique est déterminé par le moment orbital. Plus explicitement, dans un atome, chaque
électron unique est caractérisé par un moment orbital (lorb) associé a son mouvement orbital
et un moment intrinseque ou de spin (Us). Par conséquent, il existe deux sources de moment
magnétique atomique. Le premier est le mouvement des électrons dans une orbite autour du

noyau et l'autre est le mouvement du spin des électrons autour d’eux-mémes (voir figure 1.1).

Figure.l.1. Trajectoire de 1’électron autour du noyau [16]

La combinaison de ces deux types de mouvements produira un moment magnétique atomique
qui dépend fortement de la matiere. Dans certaines matiéres magnétiques, les moments
magnétiques de la plupart des électrons disposés ensemble, génére un champ magnétique
uniforme. En fait, le moment magnétique de spin est le comportement intrinseque d'un

électron qui est associé au moment angulaire de spin (S) par I'équation suivante (1.1) [17]:



My =S (1.1)

e
m
ou m et e font référence a la masse et la charge de I'électron, respectivement. Le moment S est

quantifié et ne peut étre que +£1/2. Puisque la seule composante z de S est mesurable, par

conséquent, la composante z de ps peut étre estimée a partir de 1’équation (1.2) [17]:

eh

=t 1.2
Moy = (1.2)

ou h est la constante de Planck. La valeur positive de cette équation est égale a 9.27 x 10724 )
T et est connu comme le magnéton de Bohr (us). Mg est l'unité de base du moment
magnétique dans le magnétisme. En effet, les matériaux magnétiques sont expliqués en
fonction de cette quantité. Pour chaque électron d'un atome, le moment magnétique de spin
est +ug. La combinaison du moment magnétique de spin et du moment magnétique orbital
influence le type de magnétisme présent pour chaque ¢élément. L’aimantation est un
comportement qui explique a quel point un matériau magnétique est influencé par un champ
magnétique. Les matériaux sont, par consequent, classes en fonction de leur réponse a un
champ appliqgué de maniere externe. La description des moments magnétiques dans les
matériaux couvre différentes formes de magnétisme existant dans la nature. Ainsi, lorsque les
électrons sont appariés, leur sens opposé des spins entraine l'annulation de leurs moments
magnétiques les uns par rapport aux autres. Inversement, un moment magnetique existera
dans les matériaux contenant des électrons non appariés et réagira a un champ appliqué de

maniére externe.

Geénéralement en physique de la matiére condensée, le magnétisme provient de 1’alignement
parallele des moments de spin couplés par D’interaction d’échange qui est d'origine
¢lectrostatique et de trés courte portée. L’ordre magnétique se déduit a partir du signe de

I’énergie d'échange Eex:

[JUn ordre ferromagnétique pour Eex > 0 (les moments /i, sont paralléles entre eux).



[J Un ordre antiferromagnétique pour Eex < O (les moments z, sont antiparalléles et se

compensent exactement)

1 Un ordre ferrimagnétique pour Eex > 0O (existence de deux types de moments différents
couplés parallelement et appartenant a deux sous-réseaux distincts; un moment magnétique

résultant subsiste).

1 Un ordre anti-ferrimagnétique pour Eex < 0 (existence de deux types de moments différents

couplés antiparallelement et appartenant a deux sous-réseaux distincts).

1.3. Différentes formes des matériaux magnétiques

Les propriétés magnétiques des matériaux apparaissent a partir de leurs moments magnetiques
atomiques produits par le spin et le moment orbital de leurs éelectrons. Par conséquent, les
matériaux sont classes en fonction de leur comportement dans un champ magnétique externe.
En effet, certains matériaux sont beaucoup plus magnétiques que d’autres [18] et ce fait peut
s’expliquer par la nature des interactions entre les moments magnétiques atomiques qui sont
établis dans la structure. Selon leur comportement magnétique, les matériaux sont classés en

deux catégories:

% Matériaux magnétiqgues non ordonnés (magnétisme non coopératif) tels que
Diamagnétique, Paramagnétique et super-paramagnétique [16,19].

% Matériaux magnétiques ordonnés avec des électrons non appariés (magnétisme coopératif)
tels que matériaux ferromagnétiques, antiferromagnétiques, ferrimagnétiques et anti-

ferrimagnétiques [16,19].

En outre, le développement incessant de la science conduit a I'émergence de nouveaux
groupes de matériaux. Dont le comportement magnétique ne correspond a aucun de ces deux
classifications telles que les matériaux Meta-magnétique, Héli-magnétiques, Spéro-
magnétiques et les verres de spin. C'est aussi important de noter que le comportement
magnétique des matériaux peut varier en fonction des changements associé a d'autres facteurs

tels que la température.



1.3.1. Diamagnétisme

Le diamagnétisme est une forme tres faible de magnétisme non permanent et qui persiste
uniquement lorsqu'un champ externe est appliqué. Elle est induite par un changement de

mouvement orbital d'électrons dl & un champ magnétique appliqué.

En réalité, L application d’un champ externe modifie la vitesse orbitale des électrons autour
de leurs noyaux et conduit & la variation du moment dipolaire magnétique dans une direction
opposee au champ appliqué. La propriété de diamagnétisme étant trés faible, toute autre forme
de comportement magnétique qu'un matériau peut impliquer I'emporte généralement sur cet
effet. Basé sur la configuration électronique des matériaux, cet état de magnétisme a lieu dans
ces matériaux avec des couches électroniques remplies dans lesquelles le magnétisme des
moments sont appariés et s'annulent mutuellement. Les substances diamagnétiques sont

formées par les atomes qui sont caractérisés par la sensibilité négative (y = -10°) [20-21].
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Figure 1.2 : (a) Réseau des atomes dans un matériau diamagnétique. (b) Variation de I’aimantation
en fonction du champ appliqué.

1.3.2. Paramagnétisme

Dans cette classe de matériaux, certains atomes ont un moment di & des orbitales
électroniques incomplétes. Mais, il n'y a pas d'interaction entre ces atomes aimants. Le
comportement de ces matériaux est caractérisé par un moment magnétique qui suit la
direction du champ appliqué. La magnétisation est aussitot nulle lorsque le champ appliqué
est supprimé. Il existe plusieurs théories du paramagnétisme qui sont valables pour des types
spécifiques de matériaux. Le modéle de Langevin, qui est vrai pour les matériaux a
localisation non interactive électrons, indique que chaque atome a un moment magnétique qui

est orienté au hasard comme un résultat de l'agitation thermique. L'application d'un champ



magnétique crée un léger alignement de ces moments et donc une faible aimantation dans la
méme direction que l'application champ. La raison de I'apparition d'un léger alignement est
décrite par la corrélation inverse de la susceptibilité (y) avec la température (T). Ce
comportement est connu sous le nom de loi de Curie et est illustré ci-dessous par I'équation

(1.3), ou C est une constante matérielle appelée constante de Curie [19,21].

=0

(1.3)

Au fur et a mesure qu'un champ appliqué est plus élevé, la température et l'agitation
thermique augmentent. L’alignement des moments magnétiques devient plus difficiles et donc
la susceptibilité diminue. Par conséquent, La loi de Curie décrit également la susceptibilité

positive donnée par 1’équation suivante :

_CuNM ’
=T kT (1.4)

Ou C, N, 4, T et K désignent, respectivement, une constante positive, le nombre de dip6les
magnétiques par unité de volume, la perméabilité du vide, la température absolue et la
constante de Boltzmann [22]. Sauf pour les tres basses températures, habituellement moins de
5K, les propriétés de certains matériaux paramagnetiques découlent de cette équation.

Cependant, la majorité des matériaux paramagnétiques obéissent a la loi de Curie — Weiss :

(1.5)

ou Tc la température critique.
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Figure 1.3 : (a) Réseau des atomes dans un matériau paramagnétique. (b) Variation de 1’aimantation

en fonction du champ appliqué

1.3.3. Super-paramagnétisme

Le super-paramagnetisme est un type de magnétisme qui peut apparaitre dans les matériaux
nano-ferromagnétiques ou particules nano-ferrimagnétiques et se compose de domaines
magneétiques uniques. De plus, les matériaux super-paramagnetiques présentent un
comportement paramagnétique en dessous de leur température critique ou les agitations
thermiques ne sont pas assez fortes. Les forces d'interaction entre les atomes individuels
dominent les agitations thermiques. Mais, les agitations thermiques réussissent a changer la
direction de l'aimantation de la particule entiere. En conséquence, les directions des moments
magnétiques des particules dans les cristaux sont disposées au hasard. Ainsi, le moment

magnétique net est nul [23-24].

1.3.4. Ferromagnétisme

Le ferromagnétisme est possible lorsque les atomes sont disposés en réseau et que les
moments peuvent interagir pour saligner parallelement les uns aux autres. Cet effet est
expliqué dans la théorie classique par la présence d'un champ moléculaire dans le matériau
ferromagnétique qui a été postulé par Weiss en 1907 [25]. Ce champ est suffisant pour
magnétiser le matériau a saturation. En mécanique quantique, le modele de ferromagnétisme
de Heisenberg décrit I'alignement parallele de moments en termes d'interaction d'échange
entre moments voisins. Weiss a postulé la présence de domaines magnétiques dans le
matériau qui sont des régions ou les moments magnétiques atomiques sont alignés. Le
mouvement de ces domaines détermine comment le matériau réagit a un champ magnétique

et, par suite, la susceptibilité dépend du champ magnétique appliqué.
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Les matériaux ferromagnétiques sont généralement comparés en termes de 1’aimantation a
saturation (aimantation lorsque tous les domaines sont alignés) déduites dans I’application des

champs magnétiques élevés.

(@) (b)

Figure 1.4 : Domaines magnétiques dans un matériau ferromagnétique : (a) en absence de champ

magnétique externe (b) en présence de champ magnétique externe.

L’alignement, parall¢le des moments nets dans les matériaux ferromagnétiques, provoque une
magnétisation nette méme s’il n’existe pas de champ externe appliqué. Par conséquent, ces
matériaux ont deux traits principaux : (1) la magnétisation spontanée qui est la magnétisation
nette et qui peut étre présentée a l'intérieur d'un méme volume aimanté, puis (2) la présence
d'une température de commande magnétique. La susceptibilité du matériau ferromagnétique
est souvent grande et de valeur positive. Cela dépend de la microstructure du matériau étudié.
L’élévation de la température augmente les vibrations du réseau qui entrainent une
perturbation de l'alignement des spins. Le comportement ferromagnétique disparait a une
température critique, appelée température de Curie (Tc). Au-dela de cette température, le

cristal se comporte comme paramagnétique.

1.3.5. Antiferromagnétisme

Les matériaux antiferromagnétiques sont similaires aux matériaux ferromagnétiques, mais
l'interaction d'échange entre les atomes voisins conduit a I’alignement antiparalléle des
moments magnétiques atomiques. Par conséquent, le champ magnétique s'annule et le
matériau semble se comporter de la méme maniere qu'un matériau paramagnétique. Comme
les matériaux ferromagnétiques, ces matériaux deviennent paramagnétiques au-dessus d'une

température de transition, connue sous le nom de température de Néel, Tn.
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Cette température est la clé de ’explication des propriétés antiferromagnétiques. Au-dessus
de cette température T, une énergie thermique suffisante provoque I'annulation des moments
magnétiques atomiques égaux et alignés de maniere opposée. Par conséquent, 1’alignement a
fluctuation aléatoire entraine la disparition de leur ordre & long terme. En fait, au-dessus de
Tn, un comportement paramagnétique est favorable et le parametre de loi de Curie—Weiss
présente une interception négative impliquant des interactions d'échange négatives. En
dessous de T, une aimantation spontanée se produit dans les matériaux antiferromagnétiques,
résultant d’un alignement antiparallele des moments dipolaires magnétiques des sous-réseaux
[26-27].
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Figure.l.5 : (a) Réseau des atomes dans un matériau antiferromagnétique. (b) Variation de

I’aimantation en fonction du champ appliqué.

1.3.6. Ferrimagnétisme

Le ferrimagnétisme n'est observé que dans les composés qui ont des structures cristallines
plus complexes que des éléments purs. Au sein de ces matériaux, les interactions d'échange
conduisent a un alignement paralléle d'atomes dans certains sites cristallins et alignement
antiparallele dans d’autres. Le matériau se décompose en domaines magnétiques, tout comme
un matériau ferromagnétique, et le comportement magnétique est également similaire, bien
que les matériaux ferrimagnétiques aient généralement des aimantations a saturation plus
faible. La structure ferrimagnétique est considérablement formée de deux sous-réseaux A et

B. Ces sous-réseaux ont des moments atomiques inégaux et une aimantation spontanée nette.
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Les interactions les plus fortes entrainent un alignement antiparalléle des spins entre les sous-
réseaux A et B. En outre, les matériaux ferrimagnétiques conservent une aimantation
spontanée au-dessous de Tn et ne présentent aucun ordre magnétique (comportement des
matériaux paramagneétiques) au-dessus de Tn [28]. Normalement, dans un domaine
magnétique, un moment magnétique net est induit par la disposition antiparalléle de sous-
réseaux non équivalents adjacents. Par conséquent, le comportement macroscopique du
ferrimagnétisme est effectivement un comportement du ferromagnétisme. Dans les matériaux
ferrimagnétiques, les moments dipolaires magnétiques se divisent en sous-réseaux et sont
organisés en un sous-ensemble de matériaux antiferromagnétiques. Chaque sous-réseau peut
étre conduit comme un comportement de matériaux ferromagnétiques et I’existence d’une
discordance entre les moments dipolaires magnétiques conduit a une magnétisation nette du

matériau ferrimagnétique [15-16].
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Figure.l.6 : (a) Alignement des moments de spin dans les matériaux ferrimagnétiques. (b)

Variation de I’aimantation en fonction du champ appliqué.

1.3.7. Anti-ferrimagnétisme

I.4. Différents types de température de transition

L'ordre magnétique des matériaux est fortement influencé par le changement de température.
Ainsi, un matériau a Les matériaux anti-ferrimagnétiques ont une apparence similaire a
I'antiferromagnétique matériaux. En fait, les spins des matériaux anti-ferrimagnétiques sont

divisés en deux (ou plus) sous-réseaux magnétiques inégaux au sein desquels les interactions
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sont antiferromagnétiques. Les spins sont donc antiparalleles les uns aux autres. C’est
particulierement le cas dans les composés qui contiennent deux types d'atomes de moments

magnétiques de spins différents.

des comportements magnétiques différents en fonction de sa température.
Les différents ordres de température sont : la température de Curie, la température de Néel, la

température de compensation ainsi que la température de blocage.

1.4.1. Température de Curie

La température de Curie (Tc) montre que le magnétisme a été perdu a une température
critiqgue. Ainsi, nomme le point de Curie qui est le point critigue auquel les moments
magnétiques intrinséques d'un matériau changent de direction. La tempeérature de Curie est la

température qui separe la phase ordonnée de celle désordonnée [29,32].

1.4.2. Température de Néel

Les matériaux antiferromagnétiques deviennent paramagnétiques au-dessus d'une température
de transition connue comme température de Neel, Tn. Elle est similaire a la température de
Curie en ce qui concerne matériaux ferromagnétiques. L'énergie thermique est suffisante pour
rompre l'ordre magnétique microscopique de la matiere lorsque la température du systeme est
au-dessus de Tn. D’autre part, le matériau peut récupérer ses propriétés antiferromagnétiques

lorsque la température est inférieure a la température de Néel [26-17], [32], [37].

1.4.3. Température de compensation

Certains matériaux ferrimagnétiques peuvent avoir, sous certaines conditions, une température
de compensation, Tcomp. La température de compensation est la température a laquelle
I’aimantation totale du systéme disparait en dessous de la température critique. Ceci est dd a
la nature de l'interaction d'échange entre les deux moments inégaux des sous-réseaux qui
forment le matériau ferrimagnétique. A la température de compensation, le champ magnétique
les moments des deux sous-réseaux sont antiparalléles et ont la méme valeur absolue du

moment magnétique [33-34]. Par conséquent, au point de compensation, nous avons :
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‘M A (Tcomp )‘ = ‘M B (Tcomp )‘ (1.6)

1.4.4. Température de blocage

A D’échelle nanométrique, la température et le temps ont un effet crucial sur les moments
magnétiques des nanoparticules. De nombreuses notions tres importantes en découlent,
comme le super-paramagnétisme et la température de blocage. La température de blocage Ts
est une grandeur physique qui dépend du matériau lui-méme. Elle peut étre obtenue a partir
du pic de la susceptibilité magnétique en fonction de la température. La phase magnétique des
nanoparticules est déterminée par la température de blocage. En effet, au-dessus de cette
température, un matériau ferromagnétique, antiferromagnétique ou ferrimagnetique devient
super-paramagnétique. La temperature de blocage peut également étre définie comme celle a
laquelle le temps de relaxation devient egal au temps de mesure expérimental (zo = 7) [35-36].

Dans ce cas, la température de blocage est exprimée par :

KV
 Kgln(g)

z
%o

Tg (1.7)

ou KV est la hauteur de la barriere d'énergie, (produit de la densité d'énergie magnétique
d'anisotropie K et le volume V), Kg désigne la constante de Boltzmann. o est une longueur de
temps, caractéristique du matériau, appelé le temps de tentative (son inverse est appelée

la fréquence d'essai). Des valeurs typiques de to sont comprises entre 10 et 10 "% secondes.

1.5. Anisotropie Magnétique

Les matériaux ferromagnétiques cristallins affichent des directions des aimantations dures et
faciles. L'axe facile est la direction a I'intérieur d'un cristal, le long de laquelle un petit champ
magnétique appliqué est suffisant pour atteindre I'aimantation de saturation. L'axe dur est la
direction a l'intérieur d'un cristal, le long de laquelle un grand champ magnétique appliqué est
nécessaire pour atteindre I'aimantation de saturation. Ceci est connu sous le nom d'anisotropie
magnétique [38,40]. L'anisotropie magnétique a un réle important a jouer dans le dispositif de
spintronique en termes de propriétés de transport du dispositif. En effet, l'orientation de

l'aimantation a I'état rémanent d'un matériau ferromagnétique est déterminée par l'anisotropie
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magnétique. L'interaction dipolaire magnétique et l'interaction spin-orbite sont, en principe,
les deux sources principales qui provoquent l'anisotropie magnétique. Ces deux sources seront

discutées comme suit:

> L'interaction dipolaire est une interaction d'ordre a longue portée et repose sur la
forme de I'échantillon.
> L'interaction spin-orbite donne la description de I'échange de couplage entre le spin

des électrons et leur mouvement orbital.

1.6. Cycle d’hystérésis

Le cycle d’hystérésis est la courbe de réponse des matériaux magnétiques, a travers laquelle,
ils gardent la mémoire de tous leurs €tats d’aimantation antérieurs par 1’intermédiaire des
domaines elémentaires. Le cycle d'hystéresis est observé dans les matériaux ferromagnetiques
et ferrimagnétiques en dessous de leur température critiqgue. Le cycle d’hystérésis d’un
matériau ferromagnétiqgue dépend de la mobilité des parois de Bloch. Ces parois
correspondent a une zone magnétique ou I’aimantation passe d’une direction a une autre, elle-
méme est fonction des énergies magnétiques et du champ appliqué. 1l résulte de la
réorganisation des parois du domaine magnétique dans le matériau. Dans la partie suivante,
nous expliquerons briévement les quatre paramétres caractéristiques du cycle d'hystérésis
[24], [41-42].
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Figure 1.8 : Représentation de cycle d’hystérésis.
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La forme de chaque cycle dépend de la nature du matériau, des processus d’aimantation,
d’induction et de la géométrie de 1’échantillon. En outre, toutes les boucles d’hystérésis

présentent les quatre paramétres caractéristiques.

e Champ de saturation (Hs) : Le champ de saturation est la valeur minimale du champ
magnétique externe pour atteindre la magnétisation de saturation.

e Aimantation a saturation (Ms) : L'aimantation a saturation est un état atteint
lorsqu'une augmentation du champ magnétique externe appliqué H ne peut pas
augmenter davantage l'aimantation du matériau. H > Hs; Ms(H) = constante.

e Aimantation de rémanence (Mr) : L'aimantation de rémanence (ou résiduelle) est
I'aimantation qui reste apres la suppression du champ magnétique externe. lorsque le
champ H est ramené a 0.

e Champ coercitif (Hc) : Le champ coercitif (Hc) est I’intensité du champ magnétique
H inversé, correspond a la valeur du champ appliqué pour la démagnétisation d'un

matériau.

1.7. Interactions magnétiques

Les matériaux magnétiques peuvent étre considérés comme un ensemble de deux systémes
électroniques, un contenant des électrons délocalisés (bande de valence ou de conduction) et
I’autre contenant les électrons des impuretés magnétiques avec un moment magnétique

localisé. Les couplages d’échange peuvent étre de plusieurs types :

» Couplage direct entre spins appartenant a des orbitales d’atomes voisins qui Se
recouvrent.
» Couplage indirect entre deux spins, via un atome intermédiaire non magnétique, ou

par I’intermédiaire d’un gaz d’¢électron (RKKY).

Les principales interactions sont : le super-échange, le double échange et I’interaction RKKY

(Ruderman, Kittel, Kasuya et Yoshida).

1.7.1. Super-échange
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L'interaction super-échange ou échange indirecte peut étre expliquée comme l'interaction
entre les moments des ions lorsqu’ ils sont séparés les uns des autres puis connectés a travers
I'échange direct. Cependant, les ions interagissent les uns avec les autres sur une longue
distance grdce a une substance non magnétique. C’est une interaction qui peut étre
ferromagnétique ou antiferromagnétique [43]. Dans ce type d’échange, les charges sont
localisées et I’interaction dépend fortement des configurations des orbitales, ce qui donne lieu
souvent a un couplage antiferromagnétique qui suit les regles de Goodenough-Kanamori-
Anderson [44]. La Figure 1.9, montre un schéma qui donne les différentes configurations
cation-anion-cation a 180°. Dans le cas ou les deux cations ont une orbitale & moitié pleine
pointant dans la direction de I’anion, le couplage est direct par les régles de Hund et donne de
I’antiferromagnétisme fort (cas 1 dans la Figure 1.9). Le cas ou les deux orbitales eq sont vides
(cas 2 dans la Figure 1.9) donne également de I’antiferromagnétisme, mais faible. Si le
recouvrement d’orbitales est suffisamment fort, c¢’est —a-dire, que les orbitales des deux
cations sont suffisamment remplies, chaque spin de I’orbitale px va interagir avec 1’¢lectron
de I’orbitale du cation adjacent en le forcant a lui étre antiparallele. Par conséquent, les spins
de deux atomes des métaux de transition auront une configuration antiparalléle. Un tel
mécanisme conduit a un couplage antiferromagnétique fort, c’est le super-échange. Mais au
contraire, si le recouvrement d’orbitales est trés faible ou nul, les deux cations auront des

spins paralléle ce qui conduit a un couplage ferromagnétique.
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Figure 1.9 : Ordre magnétique en fonction du type d’orbitale des cations avoisinants (I’angle

entre deux cations est fixé a 180°) et description des orbitales 3d de I’anion [45].

1.7.2. Double échange
Il s'agit d'une interaction indirecte entre des ions magnétiques de méme nature chimique avec
différents états de valence. Elle s'explique par un transfert électronique entre ions

magnétiques via 1’orbitale de I'ion diamagnétigue.

1.7.3. Couplage Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY)
Ce type d'échange a été proposé la premiére fois comme interaction indirecte par Ruderman et
Kittel et ensuite développé par Kasuya et Yosida pour donner la théorie connue sous le nom

d’interaction de Rkky (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida) [46]. Ce modéle a été introduit pour
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expliquer le ferromagnétisme dans les terres rares. Aussi, il a été appliqué pour expliquer le
couplage ferromagnétique/antiferromagnétique entre deux couches minces d’un métal
ferromagnétique séparées par une couche mince d’un métal non-magnétique donnant lieu a un
couplage ferromagnétique ou antiferromagnétique entre les deux couches selon 1’épaisseur de
la couche non-magnétique. L'interaction d'échange est donc indirecte car elle n'implique pas
de couplage direct entre les moments magnétiques. Le couplage d'interaction Rkky peut étre

exprimé a travers I'équation suivante :

IR (1= 3,8 [sin(2K,r)-2K_.r.cos(2K.r)] (1.8)
N,B)m’
avec J :% (1.9)
ot Np=—2E (1.10)
Xy < S >

ou le coefficient de Fermi est donné par : KF = (3/2n2nc)1/3, nc est la densité de trous, r est la
distance entre les moments dans les emplacements i et j, AEv = Evt— Ev|est le décalage
énergétique entre la couche d de I'impureté et la bande de valence. L’interaction Rkky

favorise I’antiferromagnétisme a courtes distances.

Densité de spins
Des électrons de conduction

it 1

Figure 1.10: Représentation schématique de l'interaction d'échange indirect Rkky. (+) et (-)

représentent la polarisation des électrons de conduction en fonction de I'éloignement d de l'ion

magnétique situé en site no. 1 et | représentent l'orientation des moments magnétiques.
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1.8 Modeéles de spin

Un modeéle de spin est un modele mathématique qui peut étre de nature classique ou quantique
et est utilisé en physique particulierement pour expliquer le magnétisme. Plusieurs modeles de
spin développés dépendent essentiellement des degrés de liberté et d'autres termes
d'interaction en Hamiltonien. En effet, les modeles de spin classiques comprennent les
modéles discrets tels que le modéle de Potts et le modele d'lsing. On distingue aussi les
modéles continus comme les vecteurs unitaires bidimensionnels du modéle XY, les vecteurs
unitaires tridimensionnels du modéle classique de Heisenberg et le modéles de Blume Capel
et Blume-Emery Griffiths[47-48].

1.8.1 Modéle d’Ising

Le modele d’Ising est un modéle mathématique qui décrit le ferromagnétisme en mécanique
statistique [49]. Ce modele est constitué de variables discrétes représentant les moments
magnétiques dipolaires de spins atomiques pouvant se trouver dans I'un des deux états (+1 ou
-1). En effet, les spins sont organisés dans un réseau permettant a chacun d’entre eux
d’interagir avec ses voisins. Le modéle permet l'identification des transitions de phase, en tant

que modeéle simplifié.

Le modéle unidimensionnel d'lsing n'avait pas de transition de phase et avait été résolu par
Ising lui-méme dans sa these de 1924 [50]. Le modéle d'lsing a réseau carré bidimensionnel
est I'un des modeles statistiques les plus simples pour montrer une transition de phase [51]. Ce
modeéle est beaucoup plus difficile et a été décrit analytiquement plus tard par Lars Onsager
(1944) [52]. Le modele d'Ising est également devenu un modeéle standard pour tester les
hypothéses d'échelle et d'universalité [53]. Dans ce modele, les spins interagissent selon

I'Hamiltonien suivant :

H=—JZSiSj—H( i“:lsi) (1.11)

<i,j>

Le paramétre J représente I’interaction de couplage d’échange entre les premiers proches
voisins notés < i, j> entre les spins Si = + 1. Les symboles (-) dans I’équation (1.12) dictent
simplement le choix du signe pour le paramétre d’interaction J et le champ externe h. La

simulation d’un systéme d’Ising de taille finie par la méthode Monte Carlo permet de calculer
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les valeurs des grandeurs physiques telles que 1’aimantation, 1’énergie, la chaleur spécifique et

la susceptibilité a une température donnée.

. /L\ ) _
- 2 -
D > —
_ A A -
- 4 -

Figure 1.14.Systéme d’Ising a deux dimensions ou le spin central Sc interagit uniquement

avec les 4 spins indicés 1, 2, 3 et 4.

Le premier terme de 1’équation (I.11) est la sommation sur les interactions entre les spins
proches voisins. J est la constante d’interaction d’échange entre les spins Sj et Sj des sites i et j

du réseau. Si:

e J>0, I'interaction est ferromagnétique.
e J<0, I'interaction est antiferromagnétique.

e J=0, il n’y’a pas d’interaction entre Sj et S;.

H fait référence a un champ magnétique externe. Le signe du champ magnétique externe

explique également comment un site de spin j interagit avec le champ externe, a savoir:

e H>0 : tous les spins deviennent actifs dans la direction positive du champ magnétique

externe.
e H<O : tous les spins prennent la direction négative au champ magnétique externe.

e H=0: absence de champ magnétique externe.
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1.8.2 Modeéles XY

Le modele XY classique est un autre modéle important étudié abondamment en physique
statistique. Il s'agit d'un modele planaire étudié pour le cas particulier a n-vecteur lorsque n=2.
Il décrit un systeme dont les degrés de liberté sont des vecteurs bidimensionnels. Dans le
modele XY, les spins sont des vecteurs a deux composantes de norme unité, qui peuvent

s’orienter dans n’importe quelle direction dans un plan a deux dimensions (X, y)

L'Hamiltonien décrivant ce systéme est le suivant:
Hy ==J3;; 2 <, j>cos(6,-6;) (1.12)

Ou 0; varie entre [0, 2n]. Le modele XY peut décrire des systémes réels tels que les
superfluides, les supraconducteurs et la mise en ordre dans les cristaux liquides ou la
transition rugueuse [54-55]. Le modéle XY peut egalement étre défini a partir de spins

vectoriels bidimensionnels Si de valeur absolue Si2=1.
Hy =—3Y <i,j>S:S; (1.13)

1.8.3 Modéle d’Heisenberg

Le modele classique de Heisenberg est I'un des modeles utilisés en physique statistique pour
décrire le ferromagnétisme et d'autres phénomenes. En effet, le modéle de Heisenberg est un
modeéle étudié en mécanique statistique et spécialement utilis¢é dans I’étude des points
critiques et des transitions de phase de systemes magnétiques, dans lequel les spins des
systémes magnétiques sont traités mécaniquement de facon quantique. Dans le modéle
prototype d'lsing, défini sur un réseau en dimension D, a chaque site du réseau, un spin Si = *
1 représente un dipdle magnétique microscopique auquel le moment magnétique est soit
ascendant, soit abaissé. De plus, il existe une version multipolaire du modéle de Heisenberg
appelée interaction d'échange multipolaire.

En effet, les spins d’Heisenberg sont représentés soit par des vecteurs a trois composantes Sx,
Sy et S; tel que S?= S%+ S+ S%=1, ou bien par deux angles variables 0 et ® en coordonnées

sphériques [56,59].
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L’Hamiltonien du mod¢le de Heisenberg est défini comme suit :

Hue ==J; ;D> <i,]>Si.8; =Y .<i, j>HS.S; (1.14)

Heis
Avec
J : l'interaction de couplage d'échange,
H : le champ magnétique externe.

Le modeéle d’Heisenberg est un modéle de spin qui permet de traiter directement la

dépendance en spin d’un systéme de plusieurs électrons.

1.8.4. Modeles de Blume-Capel et Blume-Emery-Griffiths (BEG)

Le modele de Blume-Capel est parmi les modéles les plus étudiés en physique statistique. Il
correspond au modele d’Ising a [I’état ferromagnétique a spin 1, avec un couplage

d’interaction d’échange entre les plus proches voisins sous I’influence du champ cristallin. Le

D’autre part, le modele de Blume-Emery-Griffiths (BEG) est un modele de réseau simple qui
présente des transitions de phase de premier et de second ordre. Son introduction a été en
1971, en tant que modéle de type Ising, qui capture le diagramme de phase du mélange *He -
“*He. Par la suite, il a été utilisé pour décrire les systémes caractérisés par trois états de spin. I
est I’un des rares modeles simples qui donne a la fois la transition de phase du premier ordre

et du second ordre. Le modele a été étudié et généralisé de maniére approfondie [60-61].

Le modele Blume-Emery-Griffiths est décrit par I’Hamiltonien H gec :

Heee ==3 D S5, - K D S/S{+AY ST -H} S, (1.15)

<i,j> <i,j> i
<ji> indique que la somme est restreinte aux sites des plus proches voisins. J et K sont,
respectivement, I’interaction bilinéaire et I’interaction biquadratique. A et H sont le champ

cristallin et le champ magnétique, respectivement.
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Pour le cas particulier ou K=0, le modele de Blume-Emery-Griffiths se réduit en modele de

Blume-Capel.

1.8.5. Modeéle de Potts

En physique statistique, le modéle de Potts est une généralisation du modele d’Ising, appart
que les spins sur chaque site en réseau peuvent prendre plus de deux valeurs différentes [62].
Généralement, ces valeurs sont représentées par des nombres entiers positifs supérieurs ou
égaux a 1. Un modele de Potts de type g est un modele de spin dans lequel il peut exister g
valeurs de spin différentes, avec q > 2. Les valeurs de spin sont normalement désignées par
les chiffres 1, 2,..., q.

L’Hamiltonien de Potts s’écrit comme suit:

Hpons =-J Z 5Si,8j (|16)

<i,j>
Avec §;, j est le symbole de Kronecker qui satisfait :

¢! sii=j,
Bj = {0 siij. (1.17)

Pour q =2, le mode¢le de Potts et le modele d’Ising sont identiques. Par conséquent, 1’équation

(1.16) deviendra de la forme suivante :

1 1 1
Hpotts = =7 ] L<ij> 2 (851,5j — 5) — 2<ij>; ) (1.18)

AVec,

Si Si = §j =>2 (855 —3) = 1,

Si Si # §j => 2 (85 —3) = -1

Coté simulation, ce modele reste simple a utiliser. La seule contrainte est I’existence de

multiples choix pour la nouvelle orientation a laquelle le spin peut retourner. La maniére la
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plus adéquate pour procéder a une simulation de Monte Carlo consiste a choisir aléatoirement
les autres q états a l'aide d'un générateur de nombres aléatoires. Une fois de plus, une table de
probabilités de retournement peut étre construite pour rendre l'algorithme assez efficace. Les
modeles simples de Potts de type q sur les réseaux périodiques ont des transitions de premier
ordre pour g > 4 en deux dimensions et pour g > 2 en trois dimensions. Pour le cas de g
proches des valeurs critiques, les transitions deviennent trés faibles de premier ordre et il
devient assez difficile de différencier l'ordre de la transition sans avoir préalablement
connaissance du résultat correct [63].

1.9 Simulations Monte Carlo

Récemment, la modélisation et la simulation informatiques ont marqué un développement tres
important dans plusieurs domaines tels que les propriétés physiques. La modélisation est un
ensemble de techniques et dapproches pour étudier et analyser les problémes physiques et
mathématiques a l'aide des ordinateurs. Des méthodes de simulation numérique sont
également utilisées pour interpréter les données liées a l'expérimentation a large spectre, en
particulier les zones qui ne peuvent étre réalisees expérimentalement. Par conséquent, les
calculs théoriques sont utilisés pour prédire les comportements de composeés dans des
conditions expérimentales tres difficiles telles que des zones extrémes de température ou de
pression. Les méthodes de calcul sont utiles pour synthétiser de nouveaux systemes difficiles

a tester expérimentalement, par exemple les Nanomatériaux.

1.9.1 Equation Maitresse et Estimateur

La méthode de Monte Carlo repose sur la simulation de la fluctuation aléatoire d’un état a un
autre pour un systeme. En effet, la probabilit¢ d’apercevoir un systéeme dans un état ‘a’
pendant la simulation est équivalent au poids de cet état dans le systéme réel. Cela exige le
choix d’une régle qui geére le passage d’un état a un autre pendant la simulation [64,66].
Premierement, nous allons introduire les enchainements physiques qui établissent 1’équation

maitresse :

P2 = T (P (DWoa = Pa(DWap) (1.19)

ou pa (t): la probabilité de trouver le systéme dans la configuration ‘a’ a I’instant t

connaissant la distribution des probabilités a I’instant initial.
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Wab : la probabilité de passage de la configuration de ‘a’ a ‘b’ par unité de temps.

Les probabilités wap sont choisies de fagon que la solution d’équilibre de I’équation maitresse

releve de la distribution de Boltzmann p. donnée par :

Eq

e kT

Pa=— (1.20)

avec Ea I’énergie de I’état ‘a’, T est la température, K est la constante de Boltzmann et Z est
la fonction de partition du systéme.

Pour calculer I'estimation des quantités observables par sommation sur tous les états ‘a’ du

systeme et sur leurs probabilités respectives, nous écrivons :

ZqQqe FFa
(@) =t (1.22)

Oup= ﬁ , T est la température absolue, K est la constante de Boltzmann. E est 1’énergie

interne englobant les interactions qui gérent le comportement du systéme dont la somme se

fait sur tous les états de spin.

Dans les systemes plus grands, il est préférable de faire la moyenne sur un sous-ensemble
d’états, mais cela génére une certaine inexactitude dans le calcul. Les techniques de Monte
Carlo constituent un choix aléatoire d’un sous ensemble d'états {a: ... am} d'une distribution
de probabilité p. que nous spécifions. La meilleure estimation de la quantité Q sera alors
donnée par :

_ Zil\i1 Qaipz;ile_ms""i
Qu = Zj=4 pz:jle_BEal' (1.23)

Une estimation de Q sur un modéle réduit est donnée par les équations (1.24) et (1.25) ou on se
rapproche de la vraie valeur de <Q> de plus en plus quand il y a I’augmentation de nombre

M d’¢états dans I’échantillon. Ceci peut étre exprimé comme suit :
Q) = 1\}11—1}30 Qu =0n (1.24)

La détermination de M est donc demandée pour une meilleure expression de Q. Pour cela, une
considération d’une équiprobabilité entre les états du systeme est suffisante. C’est-a-dire tous

les pa sont identiques [67,69], d’ou :
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M —1,—BEy;
_ &i=1 Qaipa e PEai

Qum =

M —1,—BE,;
j=1pa e PEaj

M .e—BEgaj
= Ziz1Qaie 2l (1.25)

oM, e PPa
1.9.2 Principes de la simulation Monte Carlo
La simulation Monte Carlo est basée sur les paramétres suivants :
» 1’échantillon important,
Chaine de Markov,
L’ergodicité,
La balance détaillée,

Le taux d’acceptation.

e I’échantillon important

Le choix d’un échantillon contenant les états dominants constitue le concept de la méthode de
Monte Carlo. Ce processus s’appelle 1’échantillon important. Les états de 1’échantillon sont
distribués selon la distribution de probabilité de Boltzmann donnée dans 1’équation (1.21) pour
une estimation améliorée. Cette distribution est la forme la plus utilisée de 1’échantillon

important [70-71]. L’estimation Qm devient :

Qu =211 Qui (1.26)

Par conséquent, le concept déchantillon important est de créer une chaine de Markov
appropriée dans laquelle les configurations sont choisies en fonction de leur poids, suivant la
probabilité de Boltzmann [72-73].

e Chaine de Markov

Dans la simulation Monte Carlo, le coté le plus délicat est celui de la génération d’un
ensemble arbitraire appropriée des états en fonction de la distribution de probabilité de
Boltzmann [74]. Autrement dit, il n’est pas possible de choisir aléatoirement certains états
puis les accepter ou les rejeter avec une probabilité proportionnelle a e—PE¢ puisque le résultat

ne sera qu’un échantillonnage hasardeux. En I’occurrence, il y a un risque de répéter
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virtuellement certains états autant que leurs probabilités sont exponentiellement petites. Pour
s’échapper de cette problématique, les algorithmes des méthodes Monte Carlo se servent de la

chaine de Markov pour choisir les états considérés [75-76].

La chaine de Markov est le mécanisme qui génére un état ‘b’ a partir d'un autre état ‘a’.

L'évolution de la chaine de Markov est donnée par I'équation:

W 3 W(a > b)Palt— 1)+ T, Wb - )Pb(e—1)  (1.27)

Ou,
W (a — b) et W (b — a) représentent les probabilités de transition de I'état a a b et vice-versa
et t est I'neure du processus de Markov. Le premier terme correspond a toutes les transitions

possibles vers I'état a, tandis que le second représente toutes les transitions possibles vers I'état
b.

L'état generé n'est pas toujours le méme. Il balaye le systéme en recherchant de nouveaux

¢tats avec la probabilité de transition W (a — b) sur laquelle il impose deux conditions:

e La probabilite de transition est constante dans le temps;

e La probabilitée de transition dépend des propriétés du systeme des états a et b.

Cela correspond au fait que la probabilité de transition W (a — b) d'un état a a un autre b du

processus de Markov est toujours constante et doit satisfaire la relation:
YaW@-b)=1 (1.28)
W (a — a) n’est pas obligatoirement nul.

Dans la simulation Monte Carlo, le processus de Markov est utilisé a plusieurs reprises pour
générer une chaine de Markov des états. Par ailleurs, il est utile d’imposer deux nouvelles

conditions au processus de Markov, notamment I’ergodicité et la balance détaillée [77].

e Ergodicité

L'Ergodicité est une condition qui permet le passage d'un état du systeme au cours du
processus de Markov par n’importe quel état initial pour un nouvel état. Ce qui est
indispensable pour la génération des états avec leurs probabilités de Boltzmann. En effet,
chaque état b apparait avec une certaine probabilité non nulle p, dans la distribution de
Boltzmann. Ainsi cet état accéde a partir d’un autre état distinct de a sans aucun probléme. Le

processus de I’état initial est repris pour le nouvel état [78]. De plus, cette condition
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d’ergodicité n'est pas satisfaite si toutes les probabilités de transition a partir d'un état donné

sont nulles.

e Balance détaillée

La balance détaillée garantit que la distribution générée aprés que le systeme considéré atteint
I’équilibre n’est qu’une distribution de probabilité de Boltzmann. Dans le cas d’équilibre, les

taux de transition a partir d’un état et vers le méme état sont égaux [79]. On écrit donc :

YppaW(a—b) = Xy pp,W(b - a) (1.29)
A partir de :
Yy W(a—b) =1 (1.30)
Ona
Pa = XpPpW(b - a) (1.31)

La distribution pa constituera un état d’équilibre d’aprés la dynamique du processus de
Markov. En effet, nous considérons que les probabilités de transition W (a — b) sont les
élements de la matrice de Markov. Prenant ga (t), en cas de mesure de temps mis dans chaque
¢tat le long de la chaine de Markov, la probabilit¢ d’étre dans 1’état b a un instant t+1 est

donneée par :
qp(t+ 1) = Xaw(a - b)qa () (1.32)
En notation matricielle, la formule 1.32 peut s’écrire comme suit :
Q(t+1) =W.Q(v) (1.33)

Avec Q(t) représente le vecteur dont les coordonnées sont les différents poids statistiques ga

(t). A Pétat d’équilibre, le processus de Markov obéira 4 :

Q(e0) = W.Q(e) (1.34)

Cependant, il est également possible au processus d’atteindre 1’équilibre dynamique par

rotation de Q sur toute la chaine, Q (o) devient sous la forme :

Q(0) = W".Q(o0) (1.35)
Avec n, la longueur du cycle limite.

En réalité, L’équation (1.31) ne garantit pas I'équilibre défini par la distribution. Car dans le
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cas du choix d’une probabilité de transition afin de satisfaire a I’équation (1.31), la chaine de
Markov atteint une seule probabilité d’équilibre de distribution pa. Néanmoins, un nombre
quelconqgue de cycles limites de la forme (1.35) peut se générer aussi. Pour surmonter Cette
difficulté, on impose la condition de balance détaillée donnée par :

p.w(a - b) = pyw(b - a) (1.36)

Cette condition écarte la contrainte du cycle limite. Lorsque le temps tend vers l'infini, Q(t)
tend exponentiellement vers le vecteur propre correspondant a la plus grande valeur propre.

Par conséquent, 1’équation (1.31) peut se définir comme suit :
P=W.P (1.37)

A Téquilibre, Q(t) tend vers P alors que le temps s'approche de l'infini. Les systémes réels
satisfont a la condition de la balance detaillée.

Pour que la distribution de Boltzmann soit équilibrée, une condition supplémentaire est

donnée par :

w(@>b) _ Pa _ ,-B(Ep—Ea)
woom by C (1-38)

Les équations (1.31) et (1.37) représentent la base pour le choix de la transition de probabilité
W (a — b). Le but essentiel est donc de déterminer un programme qui constitue la chaine de
Markov en fonction des probabilités de transition. Le programme doit fonctionner assez

longtemps pour s'assurer que ga (t) tend a la distribution de Boltzmann pa a 1’équilibre.

e Taux d’acceptation

Les méthodes standard existantes ne répondent pas parfois aux besoins de chaque nouveau
probléme. C’est pour cela, de nouveaux algorithmes sont congus pour des besoins spécifiques,
ainsi nous proposons plusieurs processus de Markov. Il convient de noter que lorsqu'il est
difficile pour nous de prédire le processus de Markov qui donne le bon résultat de la
transition, nous avons recours au taux d'acceptation pour trouver de bonnes probabilités de
transition pour tous les processus de Markov [74], [79-80]. Ainsi, la probabilité de transition

peut étre donnée par :
W(a - b) =g(a—b)A(a—b) (1.39)

Ou, g (a — b) est la probabilité de sélection. Cette probabilité permet de générer un nouvel

état b a partir de I'ancien état a par un algorithme.
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A (a — b) est la probabilité d'acceptation. Cette probabilité est pour accepter le changement

d'état.

La valeur de la probabilité d'acceptation, également appelée acceptance et est aléatoire entre 0

et 1. Si A (a — b) = 0 pour toutes les transitions, cela revient certainement a dire que:
W(@—a)=1. (1.40)

W(a—-b) _ g(a—b)A(a—b)
W(b—a)  g(b—a)A(b—a)

(1.41)

A(a—b)
A(b—a)

o,

€ [0, oo].

Les termes g (a — b) et g (b — a) peuvent prendre toutes les valeurs possibles. Pour éviter
que lalgorithme soit lent, l'acceptation choisie doit étre proche de 1. Afin de créer
I'algorithme de Monte Carlo, nous allons créer un algorithme qui générera les états successifs
simplement avec les données de g (b — a), puis sélectionnez les états utiles pour la probabilité

d'acceptation.
1.9.3 Temps d’équilibre

Dans la méthode Monte Carlo, on ne peut pas considérer toutes les configurations possibles.
Par contre, les configurations négligées en majorit¢é sont les moins probables et donc
influencent peu les résultats. En effet, la fonction de probabilité¢ de transition élimine les
configurations moins probables. Prenons I’exemple pour une température assez faible, le cas
d’un spin orienté vers le bas est quasiment impossible qu’il soit dans un domaine de spins
orientés vers le haut. Afin que le résultat ne dépende pas de la configuration initiale et dans le
but d’atteindre 1’équilibre, on fait tourner le programme longtemps. Ce temps est appelé
temps d’équilibre [81-82]. Aprés I’équilibre, on calcule sur une nouvelle période I’estimation

de la grandeur physique qui nous intéresse par I’expression suivante :

Qu = 3 M, Qui (1.42)

Afin de visionner 1’équilibre, une quantité physique est tracée, telle I’aimantation ou 1’énergie.
Apres I’équilibre, la quantité physique se stabilise et seules les fluctuations persistent. Dans
des cas, il se peut que le systeme reste dans un minimum local d’énergie. Pour sortir de cette

problématique, on choisit différentes configurations initiales.
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1.9.4. Mesures

Dés que le systéme atteint 1’équilibre, la moyenne des grandeurs physiques voulues peut étre
mesurée [83]. Dans le calcul de 1’énergie, on utilise la formule : AE = Ep—Ea qui a été calculée

au cours de la simulation :
Ep= Ea+AE (1.43)

Afin de déterminer ’aimantation, on utilise :

AM =M, - M, =Y,SP-%,S% =SP — 58 =25?, (1.44)
Avec,
M, = %; S (1.45)
Et,
My, = M, + AM = M, + 2SP (1.46)

Ainsi, la moyenne des carrés de I’énergie et de I’aimantation peut étre également calculée
pour déterminer les quantites de chaleur spécifique et de susceptibilité magnétique. Pour cela,

la chaleur spécifique est donnée comme suit :

¢y =B () - @) (1.47)
Et la susceptibilité magnétique est donnée par :

X =£(M?) - (M)?) (1.48)
1.10. Algorithmes de simulation Monte Carlo

1.10.1 Algorithme de Metropolis

Cet algorithme a été inventé par Nicholas Metropolis et ses collegues en 1953 [82] dans

I’intérét de calculer les équations d'état des mélanges de molécules en interactions.

En effet, ’algorithme de Metropolis est tres utile dans les cas de simulation en transition de
phase. Ainsi, il est appliqué pour illustrer les nombreux concepts généraux impliqués dans un
calcul de Monte Carlo, comme le calcul des erreurs, la mesure de valeurs moyennes et
I’équilibre.

En fait, cet algorithme est largement li¢ au choix de l'acceptation A (a—b).

Par ailleurs, il existe deux types de dynamique de simulations MC. Le premier type est
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caractérisé par la présence d’une tentative de retournement a chaque étape MC par un seul
spin, par contre dans le deuxieme, tous les spins dans le systeme présentent une tentative de
retournement a chaque étape MC. En outre, La deuxiéme dynamique est encore limitée par la
grande taille du systeme et le temps de calcul qui pourrait étre long dans ce cas, bien qu'il
donne des résultats plus précis que le premier. La dynamique adoptée, dans le cas de
l'application de cet algorithme sur le modele d’Ising, consiste a faire une seule tentative de
retournement a chaque étape MC [80, 84]. Dans ce cas, toutes les probabilités de sélection
sont égales, et sont données par :

gla—b) =~ (1.49)

ou N est le nombre de spins dans le systeme.

Donc I'équation de la balance détaillée s’écrira comme suit :

W(aob) _ g(asb)A(a=b) _ A(a>b) _  _g(E,-Ey)
W(boa)  gboa)A(boa)  Ab—a) o : (1.50)

1
A(a - b) = Aje 2PEv~Ea) (1.51)

Ao déterminé aléatoirement. Plus les valeurs de l'acceptance A(a — b) sont grandes plus

I’algorithme est plus efficace.
L'algorithme de Metropolis avec une seule dynamique de retournement est donc défini par
I'acceptance suivante :

_B(E _Ea) —
Aa - b) = {e b pour Ep — E, >0 (1.52)
1 ailleurs

De ce fait, la probabilité de transition W(a — b) a la méme forme que l'acceptance. En se
basant sur ce choix des probabilités de transition, le systeme acheve un état stable ou la
probabilité de configuration est donnée par le terme : e #Fa, lorsque la chaine d'états de

Markov tend vers l'infini.

Pour chaque étape MC, le retournement d’un spin est toujours accepté s'il provoque une perte
d'énergie. D'autre part, lorsque le flip est effectué, le systéme se trouve dans une nouvelle
configuration qui a une énergie plus élevée, la mise a jour doit encore étre acceptée avec une
certaine probabilité [85-86].

Concernant le modéle d’Ising et en présence d'un champ magnétique externe, le nouvel état b
est généré a partir de l'ancien état a, les deux états ne différent que par le retournement d’un

seul spin. Par la suite on va citer les détails pratiques qui doivent étre respectés lors de I’'usage
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de l'algorithme de Metropolis [83], [87-88] :

e Configuration initiale

Théoriqguement, comme déja noté précédemment, I'état initial ne devrait, en aucun cas,
influencer le nouvel état lors de la transition d'un état a vers un nouvel état b. Néanmoins, la
configuration initiale doit é&tre choisie correctement, afin d’atteindre I'équilibre plus

rapidement.

e Sélection des degrés de liberté

Les degreés de liberté, présentant une mise a jour, peuvent étre sélectionnés au hasard ou sur la
base d'une permutation aléatoire. Dans certains cas particuliers, les degrés de liberté sont
habituellement traités de telle sorte que tous les sites pairs sont mis a jour en premier et
ensuite tous les sites impairs. Le choix du programme de mise a jour influence de prés la

performance quantitative, alors que le méme schéma n'affecte pas le comportement qualitatif.

e Conditions aux limites

En général, il y a deux types de conditions aux limites : périodiques et libres. Les conditions
aux limites périodiques sont généralement utilisees pour des systemes infinis de telle sorte que
le systeme se répete régulierement dans toutes les directions. Bien que des conditions aux
limites libres soient utilisées pour décrire des systemes finis tels que des nanoparticules. Dans
le cas de systemes semi-finis comme, les systemes multicouches, les systémes de surface et

les systémes a nanomatériaux, les deux conditions aux limites peuvent étre utilisees.

o Effets de taille finie

Dans les simulations Monte Carlo, le réseau d'un systéme est pris comme un outil numérique
réduit par la capacité de l'ordinateur. En consequence, la définition de la taille du réseau doit
étre définie correctement pour imiter les propriétés macroscopiques du systeme infini. Ainsi,
la limite au-dessus de laquelle les grandeurs physiques ne changent pas est connue sous le
nom de limite thermodynamique. Afin de définir cette limite, habituellement, on calcule une

moyenne pour plusieurs tailles différentes

e Erreurs statistiques

Il faut premiérement résoudre le grand nombre d'étapes MC qui sont limitées par la capacité

de l'ordinateur. L'équilibre est atteint a une certaine étape MC ce qui permet aux mesures
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d’étre effectuées. Les moyennes peuvent donc étre calculées a partir de cette étape jusqu'a la
derniere étape MC. Par conséquent, I'étape MC qui définit le début de I'équilibre doit étre
déterminée avec soin pour éviter l'effet d'erreurs statistiques qui deviennent plus grandes pres

du point critique.

1.13 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons défini ’origine du magnétisme en rappelant que chaque atome
de la matiére possede un moment magnétique atomique qui résulte des moments de spin et du
moment orbital des électrons. Ensuite, on a cité plusieurs types de magnétisme selon la
susceptibilité de chaque matériau et leur comportement au niveau microscopique en présence
d’un champ magnétique extérieur. Grace aux diverses applications de ces matériaux, ces
derniers ont pu attirer ’intérét des scientifiques. Nous avons aussi exposé les différents types
de températures de transition. Ensuite, la théorie du champ cristallin, I'anisotropie magnétique
des matériaux magnétiques ont été présentés. En outre, nous avons fournis une présentation

des types d’interactions aussi bien indirectes que directes.

Dans un deuxieme temps, nous avons exposé la méthode de simulation Monte Carlo utilisée
dans cette thése. Cette méthode s’appuie sur I’utilisation des spécificités aléatoires pour
résoudre des problemes qui pourraient étre en principes déterministes. Comme indiqué ci-
dessus, la simulation de Monte Carlo est basée sur I'échantillonnage important, la chaine de
Markov, l'ergodicité, la balance détaillée et la probabilité d'acceptation. Elle est souvent

adoptée pour les problématiques physiques et mathématiques.
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CHAPITREIIL:
COMPORTEMENT DE LA TEMPERATURE DE COMPENSATION DANS
LES STRUCTURES FERRIMAGNETIQUES DE TYPES ABA ET BAB

ETENDUES DILUEES.
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1.1 Introduction

L'intérét accordé aux études des matériaux ferrimagnétiques s'est considérablement accru ces
dernieres décennies [89,90], notamment en raison d'un certain nombre de phénomenes
associés a ces systéemes qui présentent un grand potentiel d'applications technologiques [91-
92]. Depuis la découverte du ferrimagnétisme, plusieurs modeéles théoriques ont été proposés
pour expliquer leur comportement magnétique [90,93]. Essentiellement, dans ces modeles, le
ferromagnetisme est décrit comme une combinaison de deux ou plusieurs sous-structures
couplées magnétiquement, e. g. sous-ensembles d'atomes dans le systeme [94]. Chaque sous-
structure peut présenter des comportements thermiques différents pour son aimantation et la
combinaison de ces différents comportements peut conduire a l'apparition de certains
phénomenes intéressants tels que les points de compensation [95,97], i. e. des températures
inférieures au point critique pour lesquelles la magnétisation totale est nulle tandis que les
sous-structures individuelles restent magnétiquement ordonnées. Au départ, les effets de
compensation ont été théoriquement étudiés dans des réseaux bipartites avec des amplitudes
de spin différentes dans chaque sous-réseau [98,101]. Dans ce dernier cas, les systéemes sont
composes d'empilés de deux types d’atomes qui ont tous le méme spin-1/2 avec des propriétés
magnétiques différentes et les couplages antiferromagnétiques entre atomes adjacents ont des
applications technologiques importantes comme dans les enregistrements magnéto-optiques
[101,104], la magnétorésistance et I'effet magnétocalorique [104,105]. De plus, le rdle de la
dilution peut étre important, car les systemes purs ne sont pas trés courants dans la nature
[106,107] et la croissance contr6lée de matériaux non homogenes peut permettre la sélection

du comportement physique souhaité [108,109].

Dans ce travail, nous présentons une simulation Monte Carlo des propriétés magnétiques d'un
systeme Ising a spin-1/2 composé de deux atomes non équivalents A et B dans des matériaux
ferrimagnétiques empilés. Nous considérons également la présence d'une dilution de site d'un

type d'atomes. Les simulations sont réalisées avec I'algorithme de Metropolis.

Notre étude est organisée comme suit : Dans la premiére partie, nous avons décrit le modéle
gue nous avons adopté. La deuxiéme partie présente les principaux détails techniques de la
méthode de Monte Carlo et des équations utilisées. Par ailleurs, les résultats de l'effet des
parametres d'interaction d'‘échange et de la dilution sont rapportés et analysés dans la

troisiéme partie.
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11.2 Hamiltonien du systéme

Le systeme étudié est un plan bi-atomes divisé en trois zones disposées sous deux formes
différentes. Le premier agencement est de type ABA ou les atomes A sont situés dans les
premiere et troisieme positions, tandis que les atomes B sont entre eux (dans la deuxieme
position, voir figure 11.1a). Le second agencement qui est du type BAB est similaire au
premier sauf que les positions des atomes A et B sont permutées (voir figure 11.1b). Le
nombre total de spins est Nasa = (2xXNa) + N = (2x55) + 44 = 155 spins pour la
configuration ABA, idem, le nombre total de spins est égal & Nsag = (2XNB) + Na = (2x55) +
44 =155 concernant la configuration BAB.

(a) (b)

< I g JT

Figure 11.1: Représentation schématique des matériaux ferrimagnétiques: (a) Configuration
ABA, (b) Configuration BAB. Les atomes A sont représentés par des triangles rouges, tandis

que les atomes B sont illustrés par des cercles bleus.

Ces arrangements ABA et BAB sont étudiés dans le cas pur et le cas dilués, afin d'étudier
I'existence ou l'absence de la température de compensation et de comparer les résultats

correspondant aux deux structures.

Bref, nous avons gardé le méme nombre de tours, quelle que soit la nature de l'arrangement.
Tous les sites sont occupés par un Ising spin-1/2, chaque spin est connecté au voisin le plus
proche avec une interaction de couplage d’échange qui lui a été attribué. Pour simplifier, nous

prenons (x 1) comme un spin d'lsing dans ce systéme.
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Les couplages au sein de chaque arrangement (Jaa dans I’arrangement A et Jgs dans
I’arrangement B) sont considérés positifs alors que le couplage entre arrangements A et B

(Jag) est supposé negatif.

L'Hamiltonien du systéme, y compris les interactions entre premiers proches voisins et le

champ magnétique externe, est donné comme suit:

H =—]aa Z<ieA,jeA> 0i0j — IBB Z<keB,leB> €xSk €151 — JaB Z<m€A,n€B> Om €nSp —

H(Xica 0i + Zien §S;) (11.1)

Les notations <i, j>, <k, I> et <m, n> représentent les premiers sites voisins. H est le champ
magnetique externe, Jaa, Jee et Jag sont les constantes d'interaction de couplage d'échange
entre deux premiers atomes voisins (A-A), (B-B) et (A-B), respectivement. Les variables de
spin Si sont supposées prendre les valeurs + 1. Les variables d'occupation &; sont des variables
aléatoires non corrélées prenant les valeurs & = 1 avec une probabilité p (site occupé) ou & =0
avec une probabilité 1 —p (site vacant). Dans ce travail, la dilution ne concerne que
I’arrangement B. Pour simplifier I'étude, nous définissons de nouveaux parametres réduits

comme suit: Ras =Jas / Jaa, Ree = Jee / Jaa, t =T/ Jaaeth=H/ Jaa.

Comme nous l'avons dit précédemment, nos systéemes sont similaires du point de vue du
nombre de spins. Chaque structure contient trois zones qui donnent par conséquent trois
magnétisations différentes, a savoir mai, maz et mg pour la configuration ABA et mg1, mg> et

ma pour la configuration BAB.

1.3 Simulation Monte Carlo

Afin d'étudier les propriétés magnétiques de notre systeme, nous effectuons des simulations
de Monte Carlo sous l'algorithme de Metropolis. Cette méthode est basée sur le processus de
Markov utilisant 1'Hamiltonien de ’Equation (I1.1). En partant des configurations initiales,
nous atteignons le point d'équilibre du systéeme étudié aprés avoir effectué suffisamment
d’itérations. A chaque configuration de spins, un nombre de 10° étapes de Monte Carlo est
exécuté; les 10* premiéres configurations générées sont rejetées. A chaque étape de Monte
Carlo, tous les sites du systeme sont balayés et des tentatives de retournement sont effectuées.

Les conditions aux limites libres sont appliquées pour la taille du réseau fini. Ainsi, on calcul
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I'aimantation, la susceptibilité magnétique et la température de compensation en fonction du

coefficient de couplage et de la probabilité de dilution.

Pour la structure ABA, les magnétisations partielles et totale des atomes de type A et de type

B sont calculées comme suit:

1
Mgy = — Z o (IL2)
M N iea1 l
1
mAZ - Z O-i (ll 3)
Naz £2
1
Np ¢
JEB

m _ Naimgy + Nagmy, + Nppmp
Asa Na1 + Nao+Np

(IL.5)

Dans les équations (11. 2), (11. 3), (11.4) et (11.5), on prend Nai = Na2 = Na.

Alors que pour la configuration BAB, les aimantations partielles et totales des atomes de type

A et de type B sont obtenues par:

1
mpeq = =4 Z giSi (ll 6)
Np1 ieB1
1
Mmpgy = — Z giSi (ll 7)
N2 ieB2
1
my = —z of (IL.8)
N4 B

m _ p(Ngympy + Ngomp,) + Nymy
BAB Ngy + Ng,+N,

(IL.9

Dans les équations (11. 6), (11. 7), (11. 8) et (11. 9), nous avons Ng1 = N2 = N
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1.4 Résultats et discussion

11.4.1 Etude des diagrammes phase a I’état fondamental

Dans cette section, nous déterminons les configurations stables des systéemes étudiés a la
température absolue. Les diagrammes de phases sont obtenus dans les plans (Rgg, h) (figure
11.2a) et (Reg, Rag) (figure 1I. 2b). Dans le plan (Reg, h) ou Rag = -0.01, il n'y a que deux
configurations stables, a savoir (+1, +1, +1) pour h positif et (-1, -1, -1) pour h négatif. Par
ailleurs, dans le plan (Ree, Rag), il y a huit configurations stables, en l'absence de champ
magnétique externe. Les huit configurations obtenues dans ce cas sont: (-1, -1, +1); (-1, -1, -
1); (+1, +1, -1); (+1, +1, +1) pour Rag positif et (-1, +1, +1); (-1, +1, +1); (+1, -1, -1); (+1, -1,
+1) pour Rag négatif.

Nous déduisons des résultats de la figure Il. 2 que les diagrammes de phase de I'état

fondamental dépendent fortement des paramétres d'interaction d'échange.

T T T I T T |
4 _
h @ |
(+1.41.+1)
N —
h ra
0
) _|
(-1.-1.-1)
4= -
| ! I L | ! | I ]
4 2 0 2 4

RBB
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4 B —
i (-1.-1,+1) (-1,-1,-1) |
(b)
R, I (+1.+1.-1) (+1,4+1,+1) m
0
(-1,+1,+1) (-1,+1,+1)
-2 - |
| (+1,-1,-1) (+1,-1.+41) i
-4 [ —
I ) 1 ) 1 ) 1 ) 1
-4 _2 U 2 4

Figure I1. 2: Diagrammes de phase de I'état fondamental: (a) dans le plan (Rgg, h) avec Rag =
-0.01 (b) dans le plan (Res, Ras) avec h = 0.

11.4.2 Résultats de la simulation Monte Carlo

e Caspur(p=1):

11.4.2.1. Comportement de ’aimantation pour les deux structures ABA et BAB

Dans cette partie, nous étudions la variation des aimantations totales et partielles en fonction
de la température pour des valeurs fixes du coefficient d'échange et en I'absence de champ
magnétique externe. Les profils d'aimantations sont reportés sur la figure 11. 3 correspondant a
une taille spécifique de Na = 112 (56 spins pour chaque plan A dans le systéme ABA) et Ng =
44 spins. De la méme maniére, Ng = 112 (56 spins pour chaque plan B du systeme BAB) et
Na = 44 spins. La différence réside dans les frontiéres de chaque plan qui se differe 'un a

[’autre.

Les figures 11.3a et 11.3b représentent la variation des aimantations totales en fonction de la
température pour Reg = 0,5, Rag = -0,5 et h =0, dans le cas pur (p = 1, aucune dilution n’est

prise en compte), pour les deux configurations ABA et BAB, respectivement. Ces figures
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montrent I'existence de la température de compensation (Tcomp) correspondant a la phase
super-paramagnétique du systeme. Un tel résultat a été observé dans la littérature [110].

La température de compensation (Tcomp = 2,4) relative a la configuration ABA, donnée par la
figure 11.3a, est supérieure a celle de la configuration BAB (Tcomp = 1,7) trouvée sur la figure
3ll.b. Cette différence est due a la dominance du coefficient de couplage Rss dans la
configuration BAB. En fait, les atomes dominants dans le cas de la configuration BAB sont
corrélés par l'interaction de couplage d'échange Rgg qui est inférieure au paramétre Raa dans

la configuration ABA.
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Figure I1. 3: Aimantations en fonction de la température avec Rgg = 0,5, Ras =-0,5, h=0, p
= 1:(a) Pour la configuration ABA. (b) Pour la configuration BAB.
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11.4.2.2. Effet du coefficient de couplage Rag sur les aimantations et la température
de compensation pour les deux structures ABA et BAB

La figure 1. 4 rapporte le comportement de I’aimantation totale de la configuration ABA en
fonction de la température pour différentes valeurs du coefficient d'échange Rag, en l'absence
du champ magnétique externe. Cette figure montre que la diminution de l'aimantation totale
avec la température est d’autant plus importante quand l'interaction d'échange de couplage

Rag diminue en valeur absolue. La figure 11.4 est obtenue pour Reg =2, h=0etp =1.

T ] T T I T '| T [

s o—o RAB=-0.01 7
s B —a RAB=0.1
0.4 RAB=-0.5 —
= a—a RAB=-1
= L RAB=-2 i
N »—x RAB=-3
L)
& 031 ]
[+~
£
'6 b= -t
E

0.1

Temperature

Figure 11.4: Aimantation totale de la configuration ABA en fonction de la température réduite

pour différentes valeurs des interactions d'échange Rag avec Reg = 0,50 et h = 0.

Afin de comparer les deux configurations, nous illustrons sur la figure 5, le comportement de
l'aimantation totale en fonction de la température pour différentes valeurs des coefficients
d'échange RAB dans la configuration BAB. Cette figure est tracée en l'absence du champ
magnétique externe. Dans ce cas, la température de compensation augmente quand le

paramétre Rag croit en valeur absolue.
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Figure I1. 5: Aimantation totale de la configuration BAB en fonction de la température

réduite pour différentes valeurs des interactions d'échange Rag avec Reg = 0,50 et h = 0.

Afin d’obtenir le comportement de la température de compensation en fonction du coefficient
d'échange Rag dans les deux configurations, nous avons tracé la figure 11.6 dans le cas ou Rges
=2 et h =0. A partir de cette figure, il est clair que la température de compensation décroit
lors de la diminution de Rag en valeur absolue. Ceci est di au couplage antiferromagnétique
qui lie les atomes au niveau des frontiéres entre les arrangements A et B. En effet, la
diminution de |Ras| conduit a une faible interaction entre les atomes A et B conduisant a des

petites valeurs de Tcomp.

47



Compensation Temperature

Figure 11.6: Températures de compensation en fonction de Rag avec Reg = 2 et h = 0 dans les
configurations ABA et BAB.

11.4.2.3. Effet du couplage Res sur les aimantations et la température de

compensation pour les deux structures ABA et BAB

Sur la figure I1.7a, nous illustrons le comportement de l'aimantation totale pour la
configuration ABA en fonction de la tempeérature pour différentes valeurs du coefficient
d'échange Res. Ce dernier représente l'interaction de couplage d'échange réduit entre les
atomes B dans la configuration ABA. Cette figure est tracée en absence du champ magnétique
externe (h = 0) et Rag = -0,50.

En collectant les résultats de la figure I1.7a, nous tragons sur la figure 11.7b la variation de la
température de compensation en fonction du paramétre Rgg. Cette figure montre bien que la

température de compensation diminue lorsque le coefficient Res augmente.
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Figure 11.7: Configuration ABA pour Rag = -0,50 et h = 0: (a) L’aimantation totale en
fonction des interactions d'échange Rgs, (b) La température de compensation en fonction de
RBB.
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Sur la figure 11.8a, nous présentons le comportement de l'aimantation totale pour la
configuration BAB en fonction de la température pour différentes valeurs du coefficient
d'échange Rgg, dans le cas ou h = 0 et Rag = -0,50. A partir de cette figure, on note que la
température de compensation augmente en diminuant le coefficient de couplage d'échange
Res. En effet, dans la configuration BAB, les atomes dominants sont de type B conduisant a
une diminution de la valeur Tcomp contrairement a la configuration ABA (Figure 11.7a).

GS L] L | L 1 | 1

e—a RBB=0.1
=—a RBB=0.2 -
+—= RBB=0.3
== REB=04 i
4#—a RBB=0.5
*—= RBB=0.6

Total magnetization

Temperature
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Figure 11.8 : Configuration BAB avec Rag = -0,50 et h = 0 : (a) Aimantation totale en
fonction des interactions d'échange Rgs, (b) Température de compensation en fonction de
Res.

11.4.2.4 Effet de la dilution des atomes du plan B sur les aimantations et la

température de compensation des deux structures étudiees : ABA et BAB.

Dans cette section, nous diluons uniquement la région B afin d'étudier I'effet de la probabilité
de dilution p sur les deux configurations envisagées. Cette étude est faite pour des valeurs

fixes de Res = 5, Ras = -0,01 et en absence du champ magnétique externe.

La figure 11.9a présente la variation de l'aimantation totale de la configuration ABA en
fonction de la température réduite. Cette figure montre une augmentation de la température de
compensation lorsque la probabilité de dilution p diminue. Nous rappelons que le taux de
dilution du plan B augmente quand la probabilité p diminue (p=1 correspond au cas pur (pas
de dilution)). Un comportement inverse est observé sur la figure 11.9b qui illustre la variation

de ’aimantation totale de la structure BAB en fonction de la température réduite. En effet, sur

51



cette figure, la température de compensation décroit quand la probabilité p diminue. Un tel
résultat peut s’expliquer par le fait que dans la configuration BAB, les atomes dilués sont

dominants. Par contre, dans la configuration ABA, les atomes dominants ne sont pas dilués.

Total magnetization

_0_2 1 | 1 l 1 I 1 I 1 I

Temperature
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Figure 11.9: Variation de I'aimantation totale en fonction de la température pour différentes
valeurs de la probabilité d'occupation avec Reg = 5 et Rag = -0,01.
(a) configuration ABA, (b) configuration BAB.

La collection des résultats obtenus sur les figures 11.9a et 11.9b, nous permet de tracer la figure
[1.10 qui montre l'effet de la dilution sur la température de compensation pour les
configurations ABA et BAB. De tels résultats sont obtenus pour des valeurs sélectionnées de
I'interaction réduite du couplage d'échange entre les atomes B (Res = 5) et entre les atomes A
et les atomes B (Ras = -0,01). D'aprées la figure 11.10, on voit clairement que pour la
configuration ABA, la température de compensation diminue lors de l'augmentation de la
probabilité de dilution. Cela est di au fait que dans ce cas les atomes qui dominent la structure
ABA sont de type A et la dilution n'est introduite que sur les atomes B. Alors que, pour la
configuration BAB, un comportement oppose est observé car les atomes dominants sont de

type B.
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Figure 11.10: Températures de compensation en fonction de la probabilité d'occupation pour
Res = 5 et Rag = -0,01 dans les deux configurations ABA et BAB.

11.5. Conclusion

Dans ce travail, nous avons appliqgué des simulations de Monte Carlo pour étudier le
comportement magnétique sur le réseau étendu de matériaux ferrimagnétiques en utilisant le
modele d'Ising. Le systéeme étudié est formé d'aires arborées de deux types d'atomes A et B.
Les interactions entre les paires d'atomes du méme type (AA ou BB) sont ferromagnétiques,
tandis que les interactions entre paires d'atomes de types différents (AB) sont
antiferromagnétiques. Seules les régions B sont diluées avec des sites choisis au hasard avec

une probabilité p (site occupé) ou une probabilité 1 —p (site vacant).

Nous avons établi les diagrammes de phase de I'état fondamental dans les plans (Reg, h) et
(Res, Rag) a température absolue nulle. Les résultats de la simulation de Monte Carlo pour les
configurations ABA et BAB montrent que l'aimantation totale et la température de
compensation dépendent fortement des valeurs Ras et Res des parametres d'interaction
d'échange réduits. En effet, dans le cas de la configuration ABA, la température de
compensation augmente en diminuant la valeur de p. Par ailleurs, la configuration BAB

présente des comportements opposés en fonction de la probabilité p.
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CHAPITREIII:

PROPRIETES MAGNETIQUES ET THERMIQUES
D'UNE STRUCTURE DE BOROPHENE CORE-
SHELL : ETUDE PAR LA METHODE DE MONTE
CARLO
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I11. 1Introduction

Récemment, les matériaux de type graphéne ont attiré d'énormes attentions en raison de leurs
nouvelles propriétés, telles que la résistance élevée du réseau, la mobilité électronique élevée
[111], qui permet aux électrons de se déplacer librement, ainsi qu’une conductivité thermique
importante [112]. Ces matériaux ont également de grandes applications potentielles en
microélectronique, spintronique et dans le stockage de I'nydrogene [113,115].

En théorie, un grand processus de nanomatériaux a été mis en place pour étudier leurs
propriétés magnétiques par la théorie du champ effectif (EFT). Un tel processus s’est appuyé
sur des corrélations des nano fils encapsulés dans des nanotubes de carbone faisant appel au
modele d'Ising anisotrope [116,117]. De plus, I’effet de la taille du nano-systéme sur les
propriétés magneétiques de ces systémes a été discute par Zhao-Ming Lu et al., en utilisant la
théorie du champ effectif [118].

Le graphéne avec un réseau de carbone en nid dabeille bidimensionnel (2D) a suscité un
intérét significatif depuis sa découverte, conduisant a une expansion dans le développement
de matériaux a 2D. Il existe des structures a 2D stables en silicium, germanium et étain dans
le tableau périodique, appelées respectivement silicéne, germanéne et stanene. Ces structures
monocouches présentent un réseau en nid d'abeille et une excellente conductivité électrique
[119,120].

En effet, malgré ses nombreuses qualités qui font du graphéne un systeme a 2D prometteur, il
reste un semi-métal et jusqu'a présent il n'existait pas de matériau 2D stable a caractére
métallique [121,122]. Récemment, il a été théoriquement montré qu'une feuille de bore
atomique épais, le borophene, serait métallique avec une mobilité électronique relativement
élevée (6,6. 10° ms ') [123,125]. Il aurait en plus des valeurs de transmittance optique jusqu'a
100% dans le visible, ce qui le rend plus transparent que le graphéne [126,129]. Le bore est
également proche du carbone et il a été prédit de former des allotropes 2D comme leurs
voisins sur le tableau périodique. La liaison bore-bore est presque aussi forte que la liaison
carbone-carbone ce qui lui confére des propriétés mécaniques proches de celles du graphene.
[130,132] Les premiéres tentatives de synthese de structures plates a base de bore focalisées
sur de petits amas, comme le B3y , Bss et Bss [133,138], comme base d'une structure

borophene étendue en 2015 [139] puis en 2016 [140]. Les premiéres feuilles de borophene ont
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été synthétisées sur des surfaces d'argent Ag (111) dans des conditions d'ultra vide par
épitaxie [141]. De plus, il serait super-extensible et flexible, et devrait subir des transitions
allotropiques induites par le stress [142,144]. Il aurait une excellente conductivité électronique
[145], ce qui en fait un bon candidat pour étre utilisé comme anode [146-148] ou contact
électrique [149]. Il aurait également une meilleure conductivité optique que le graphene
[150,152] et aurait méme étre supraconducteur [153-154]. Ces résultats, ainsi que les
propriétés intrinseques potentielles du borophene, ont suscité un intérét considérable,
notamment pour des applications dans le domaine du stockage d'énergie [155,156].

Dans cette étude, nous avons utilisé les simulations de Monte Carlo afin d'étudier les
comportements des aimantations totale et partielles et des susceptibilités de la structure de
borophene avec spins o= 5/2 et S = 3/2 dans le noyau et la coquille, respectivement. De plus,
le comportement de la température de compensation en fonction des couplages entre spins est
étudie. Enfin, l'aimantation totale en fonction des interactions de couplage d‘échange, du

cristal et des champs magnétiques externes est déterminée.

Ce chapitre est organise comme suit : dans la premiére section, nous allons décrire le modele
propose. La deuxiéme partie présente les détails de la méthode de Monte Carlo utilisée et les
équations pour simuler les propriétés magnétiques de la structure borophene ‘core-shell’. La
section 3 est consacrée aux resultats et aux discussions. Enfin, le chapitre se termine par une

conclusion.

111.2 Modeéle et théorie

Le systeme étudié est la structure de borophene a deux dimensions, composé d'atomes de bore
(B) disposés de maniére hexagonale centrée (voir figure 111.1). Notre modéle est formé de
deux type de spin S = 5/2 dans le noyau et le spin 6 = 3/2 dans la coquille, présentant ainsi
une structure ‘core-shell’. Chaque spin est lié aux spins adjacents avec un couplage d'échange.
En effet, linteraction entre deux atomes voisins identiques est considérée comme
ferromagnétique, tandis que l'interaction entre deux atomes de spins différents est supposée

anti-ferrimagnétique.
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Figure 111.1: Représentation schématique d'une structure de borophene

L'Hamiltonien, dans le cadre du modele de Blume-Capel, de notre systéeme avec des spins
différents, comprend l'interaction entre plus proches voisins, le champ magnétique externe h

et le champ cristallin A. Ce Hamiltonien est donné comme par :

H=-1,> 00~ D 5S -3, D, 0,5 —h(20+23) A(ZO' +Zs ) (111.2)

<i,j> <k,I> <m,n>

Ou <i, j>, <k, I> et <m, n> représentent les premiers sites voisins (i et j), (k et I) et (m et n),

respectivement. Jss, Jss €t Jos SONt les coefficients de couplage d'échange entre deux premiers
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atomes voisins de spin SS (dans la coquille (shell)), S-c (entre le noyau et la coquille) et ¢ —c
(dans le noyau (core)), respectivement (voir figure 111.1).

En se basant sur I'Hamiltonien de I'équation (I11.1), nous utilisons la technique standard de
Monte Carlo, sous l'algorithme de Metropolis, pour calculer les différentes caractéristiques
magnétiques du systéme étudié. Le présent systeme implique un nombre total de spins N = Ns
+ No= 210, ot Ns = 174 et No= 36 sont le nombre de spins dans la coquille et dans le noyau,
respectivement. Par souci de simplicité, nous adoptons dans ce qui suit les paramétres réduits

SUivantS R]_: \]SS/ \]GG, R2: \]SG/ \]GG, t = T/ \]GG y h: H/Jcc and SZA/ Jcc_

111.3 Résultats et Discussions

111.3.1 Etude des diagrammes phase de I’état fondamental

Le but de ce chapitre est I’étude des propriétés magnétiques de la structure du borophene de
type ‘core-shell’. Nous avons présenté sur les figures 111 (2a-2f) les diagrammes de phase de
I'état fondamental du borophene dans différents plans en variant différents parametres

physiques.

On se basant sur I'Hamiltonien donné par I’équation (I11.1), nous calculons les énergies de
toutes les 24 configurations possibles ((2x(3/2)+1)x((5/2)x2+1)=24). Pour cela, nous avons
commencé par tracer, sur la Figure.lll.2a, le diagramme de phase correspondant aux valeurs
fixes de parametres réduits du couplage : Ri=1 et R>= -1 dans le plan (h,5). D’aprés cette
figure, il ressort que seulement seize configurations sont présentes: (+3/2, +3/2), (+5/2, +3/2),
(+1/2,-312), (-5/2,+312), (-3/2,+3/2), (-1/2,+3/2), (+1/2,+1/2), (-1/2, +1/2), (+1/2, -1/2), (-3/2, -
312), (-5/2,-312), (-1/2,+3/2), (+5/2,+3/2), (+3/2,-3/2), (+1/2,+3/2) et (-1/2, -1/2).

Ces différentes configurations stables apparaissent pour & <0, du fait de la concurrence de
différents parametres physiques tel que : les interactions de couplage d'échange réduits, ainsi

que le champ réduit cristallin et le champ magnétique externe.

A partir de la figure I1l. 2Db, illustrée sur le plan (h, R1), en l'absence de I’effet du champ
cristallin et pour R2 = -1, nous n'avons trouvé que huit stables a savoir : (5/2, 1/2), (5/2,3/2),
(5/2,-1/12), (-5/2,312), (-5/2,1/2), (-5/2,-1/2), (5/2,-3/2) et (-5/2, -3/2). Alors que sur la figure
I11. 2c, présentée dans le plan (h, R2), quatre phases sont stables et sont : (-5/2, 3/2), (5/2, 3/2),
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(5/2, -3 12) et (-5/2, -3/2), pour Ry =1 et 3=0. Cette figure présente une symeétrie parfaite par

rapport a I'axe du champ magnétique externe réduit h = 0.

En outre, I'impact des coefficients de couplage Ri et R» est obtenu sur la Fig. 11l 2d, en
l'absence a la fois du champ cristallin et des champs magnétiques externes. Cette figure
montre les huit phases stables obtenues a savoir : (-5/2,3/2), (5/2,-3/2), (-5/2,-3/2), (5/2,3/2), (-
5/2,112), (5/2,-1/2), (5/2,1/2) et (-5/2,-1/2). Par ailleurs, la figure I11. 2e, tracée dans le plan (3,
R2) pour Ry =1 et h = 0, montre les douze phases stables suivantes : (-5/2,-3/2), (5/2,3/2),
(5/2,-312), (-5/2,3/2), (-3/2,-1/2), (3/2,1/2), (-3/2,1/2), (3/2,-1/2), (-1/2,1/2), (1/2,-1/2), (-1/2,-
1/2) et (1/2,1/2). Enfin, sur la figure 111. 2f obtenue dans le plan (8, R1) en I'absence du champ
magneétique externe réduit et pour R, = -1, douze phases sont stables, a savoir: (-5/2,1/2),
(5/2,-11 2), (5/2,-312), (-5/2,3/2), (-3/2,1/2), (3/2,-1/2), (-3/2,3/2), (3/2,-3/2), (-1/2,1/2), (1/2,-
1/2), (-1/2,3/2) et (1/2,-3/2). Les résultats obtenus a I’état fondamental sont comparables a

ceux obtenus dans la référence [157].
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Figure I11. 2: Diagrammes de phase de I'état fondamental d'une structure borophene ‘core-
shell’ dans les plans : (h, 8) pour Rt =1et R2=-1(a), (h, R1) pour R2=-1et5=0(b), (h,
R2) pour Ry =1¢et8=0(c), (Ry, R2) pourh=0et =0 (d), (5, R2) pour Ry =1eth=0 (e), et
(8, Ry) pour Rz =1eth=0 (f).

111.3.2 Résultats des simulations par la méthode Monte Carlo

Tout au long de cette partie de mémoire, nous avons appliqués les simulations de Monte Carlo
(MCS) pour étudier les propriétés magnétiques de la structure borophene ‘core-shell’. Nous
avons appliqué les conditions aux limites libres. De plus, Pour chaque configuration de
départ, 10° étapes de Monte Carlo sont effectuées. A chaque étape des MCS, tous les sites du
systéeme sont balayeés et des retournements de spins sont effectues. Les flips sont acceptés ou
rejetés selon une probabilité basée sur la statistique de Boltzmann. Avant d’atteindre
I’équilibre, nous écartons les 10* premiéres étapes de Monte Carlo, en partant de différentes

configurations initiales.
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Les aimantations partielles de chaque site sont données par :

Ms= %<ZS> (111.2)

_ 1
Mo = E<Zaj> (11.3)

L’aimantation totale du systeme est donnée par :

_ NSMS +NO'MO'

m. =
o Ns+No (111.4)

L'énergie totale du systéme par site est :

&S
N (111.5)

Les susceptibilités magnétiques pour chaque spin du systéeme sont données par :

s =ﬂ(<|\/|§>-('\/|s>2) (111.6)

.= B((M2)-(M,)) (111.7)

1 . _
Avec: B = ~ ou Kg est la constant de Boltzmann qui prend une valeur unitaire. T est la
B

température absolue.

La susceptibilité magnétique totale pour chaque spin du systéme est :

Ngxs + N_ ¥,

Ztot -
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111.3.2.1 Comportement thermique de I’aimantation et de la susceptibilité

Dans cette partie, nous examinerons le comportement thermique de Il'aimantation et de la
susceptibilité, ainsi que les effets de variation des autres parametres physiques sur
I’aimantation totale de la structure borophene ‘core-shell’. Nous avons tracé sur les figure
I11.3a-3b, les résultats obtenus pour R1=1, R>=-1 et h=1. La figure 111.3a donne la variation
des aimantations partielles et totale en fonction de la température. Cette figure montre
I’existence d’une température de compensation, tcomp = 14,5. En comparant nos résultats avec

ceux de la littérature, un tel résultat est conforme a ceux mentionnés dans la référence [158].

La figure 111.3b illustre le comportement thermique des susceptibilités pour les mémes valeurs
fixes des parametres de la figure I11.3a. On constate que le premier maximum de la
susceptibilité magnetique totale et celui de la susceptibilité partielle dans la coquille
correspondent aux points d’inflexion de celles-ci correspondant aux températures de
compensation et de transition, respectivement. Ces pics sont localisés a environ t~14,5, tandis
que le deuxieme pic de susceptibilité totale et celui de la susceptibilité partielle du noyau
correspondant aux températures de transition sont localisés a tc~29,8. En fait, la susceptibilité
magneétique totale montre deux pics correspondant respectivement aux températures de

compensation et de transition [159,161].
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Figure 111.3: (a) Magnétisations (b) susceptibilités en fonction de la température avec Ry =1,
Ro=-1,h=1etd6=0

111.3.2.2 Effet des couplages R et Rz sur les aimantations et sur la tempeérature de

compensation.

Afin d'étudier I’effet des couplages R1 et Rz sur la température de compensation, nous avons
illustré sur la figure Ill.4a, le comportement de 1’aimantation totale en fonction de la
température réduite pour différentes valeurs du coefficient d'échange réduit R, en l'absence
du champ cristallin et pour un champ magnétique externe réduit h = 1. Cette figure montre
une diminution de la température de compensation lorsque I'on augmente l'interaction de
couplage d'échange reduit |R2| en valeur absolue jusqu’a |R2|=3.5, puis augmente. Cela est di
a la compétition entre l'interaction anti-ferrimagnétique |R2| entre le noyau et la coquille et

celle au sein de la coquille (R1).

La figure 111.4b, illustre le comportement de I'aimantation totale en fonction de la température
réduite pour différentes valeurs du coefficient d'échange réduit Ri. Dans ce cas, la
température de compensation augmente lorsqu’on augmente le coefficient R1. Ce résultat est

dd au fait que le nombre d’atomes dans la partie coquille est trés important comparé au
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nombre d’atomes dans le noyau. Par conséquent, augmenter le couplage au niveau de la
coquille nécessite une température élevée pour trouver la phase super-paramagnétique du

systeme [162].

En se basant sur les résultats de la figure 1ll.4a, nous avons tracé sur la figure 4c, le
comportement de la température de compensation en fonction de R». Cette figure présente un
comportement remarquable nommé la ‘réentrance’. Cela signifie que pour une valeur fixe de
température tcomp, les valeurs croissantes des interactions de couplage d'‘échange anti-
ferrimagnétique R conduisent a la transition du systéme de la phase d'ordre au désordre et

vice versa.

A partir de la figure 111.4b, nous reportons sur la figure 111.4d, le comportement de la
température de compensation en fonction du couplage d'échange réduit R:. Nous pouvons
clairement constater qu'il y a une augmentation presque linéaire de tcomp lors de
laugmentation de Ri:. Cela est di au comportement ferromagnétique entre les atomes

appartenant a la coquille dominant dans le systeme.

Total Magnetization

0 10 | 30

Reduced temperature (1)

67



Compensation Temperature

Total Magnetization

20

20 30 40

Reduced temperature (t)

68



30‘ T T T T

Compensation Temperature

Figure 111.4: (a) Aimantation totale en fonction de la température réduite pour différentes
valeurs des interactions d'échange Rz avec R1 = 1 et (b) pour différentes valeurs des
interactions d'échange R: avec Rz = -1. (c) Tempeératures de compensation en fonction de R
avec R1 = 1 et (d) en fonction de Ry avec Rz = -1. Les champs magnétique externe h =1 et

cristallin 8 =0.

111.3.2.3. Effets du champ cristallin et des couplages Ri et Rz sur ’aimantation

totale du systéme.

Dans ce paragraphe, nous étudions I'effet du champ cristallin réduit sur I’aimantation totale du
systéme pour plusieurs valeurs des parametres de couplage d'échange réduit R1 et R2. En effet,
nous représentons sur la figure 111.5a la variation de ’aimantation totale en fonction du champ
cristallin réduit pour des valeurs sélectionnées R.=-1, -3 et -5. Sur cette figure, nous

distinguons trois domaines, a savoir:

= -10 <3 <-9, dans ce domaine, il n'y a pas d’effet de 6 sur le comportement des
aimantations. La valeur de l'aimantation totale n'est pas affectée par la variation du

champ cristallin réduit.
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= Pour -9 <§ <-5,3, I'effet du champ cristallin consiste a réduire les aimantations totales
lorsque R> = -3 et R, = -5 alors que pour R, = -1 P’aimantation totale demeure
constante.

= Dans le cas ou -5,3 <3 <-2, I’aimantation présente une transition du premier ordre a

O0~-5 avant de tendre vers la saturation.

En outre, la figure I11. 5b correspond a la variation de 1’aimantation totale avec le champ
cristallin réduit. Il ressort de cette figure qu’il y a une augmentation de 1’aimantation totale
quand R: augmente. Pour Ry = 0,5, la phase paramagnétique persiste pour toutes les valeurs
<-3. Alors que pour R1> 0,5 la phase paramagnétique disparait et I'aimantation totale subit une

transition de premier ordre.
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Figure I111.5: Aimantation totale en fonction du champ cristallin réduit (3) pourt=1et h=0.
(@ Ri=1 (b) Ro=-1.

111.3.2.4 Détermination des cycles d’hystérésis

Afin d'explorer l'effet des différents parametres physiques sur les cycles d'hystéresis de la
structure du borophene type noyau-coquille, nous présentons sur les figures 111.6a, 111.6b et
I11.6¢ les résultats obtenus pour en I'absence du champ cristallin réduit (6= 0). En effet, la
figure 111.6a illustre nos résultats des aimantations totales pour différentes valeurs de
température et pour des interactions de couplage d’échange réduites fixées Ri=1 et Ro=-1. A
partir de cette figure, On peut noter que 1’accroissement de la valeur de température conduit a
une diminution de la surface de la boucle. Ensuite, Pour la valeur t = tcomp = 14, la boucle se
referme presque. Ce résultat peut s'expliquer par la compétition entre la température et h. En
effet, le champ magnétique externe a tendance a aligner les spins tandis que l'effet de la
température est de créer le désordre du systeme étudié. Ce comportement ressemble a celui
obtenu dans la référence [163], pour la méme structure de Borophene en utilisant la théorie du

champ effectif avec corrélations.

Enfin, pour étudier l'effet des couplages réduit R1 et R sur les cycles d'hystérésis, nous

présentons les résultats obtenus respectivement sur les figures 111.6b et I11.6¢. Sur la figure
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I11.6b, R2 =-1 et sur la figure 111.6¢c, R1=1, en I'absence du champ cristallin réduit. La figure
[11. 6b montre que l'augmentation de R1 de 0,1 & 2 conduit & une augmentation des surfaces
des boucles. En outre, la figure 111.6c montre un effet opposé a celui obtenu précédemment,
i.e. une augmentation des valeurs de |Rz| conduit a une diminution des surfaces des boucles.
Un tel résultat peut étre interpréter par le fait que les valeurs croissantes des interactions de
couplage d'échange ferromagnétique dans la coquille maintient le systéme dans son état
ordonné, tandis qu’une augmentation du couplage anti-ferrimagnétique |R2| facilite le passage

du systéme de la phase ordonnée a celle désordonnée (phase paramagnétique).

2 T | T | T | T

s—a t=tcomp =14
i —at=)
—e =]
l_‘b—al:()j =]

Total Magnetization

(a) |

20 T 0 10 20
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(3]

Total Magnetization

"0 -10 0 10 20

Figure 111.6: Boucles d'hystérésispour 3=0. (@) Ri=1etR.=-1. (b)t=5etR.=-1. (c) t =
S5etRy=1.
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111.5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons utilisé des simulations de Monte Carlo sous l'algorithme
Metropolis pour étudier les propriétés magnétiques d'une structure de type borophene noyau
coquille constituée respectivement des spins c=5/2 et S=5/2. Dans un premier temps, nous
avons établi les diagrammes de phase de l'état fondamental dans différents plans. Une

symétrie parfaite par rapport a I'axe h = 0 a éte trouvee dans les deux plans (h, R1) et (h, R2).

En outre, la variation thermique de ’aimantation totale et de la susceptibilité magnétique pour
différentes valeurs des interactions de couplage d'échange, du champ magnétique externe et
du champ cristallin sont étudiés. Les comportements de la température de compensation en

fonction des coefficients d'échange réduits Ry et R ont été investigués.
Enfin, les cycles d'hystérésis du systeme étudié sont illustrés et discutés pour des valeurs fixes

de différents parametres physiques, notamment la température et les coefficients de couplage
Ri et Ra.
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CHAPITREIV:
COMPORTEMENTS DES PROPRIETES THERMIQUES ET MAGNETIQUES
D'UNE STRUCTURE EN ALLIAGE BINAIRE DE BOROPHENE : ETUDE PARLA
METHODE DE MONTE CARLO
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V.1 Introduction

Les matériaux en graphéne ont été généralement examinés pour leurs propriétés qui sont
profondément nécessaires dans diverses applications [164, 170]. Aprés la découverte du
borophene, matériau flexible, les chercheurs l'ont consolidé en nanomatériau et en
nanotechnologies avec des applications potentielles pour des gadgets ingénieux et d'autres
appareils dans de nombreux domaines. Généralement, les matériaux 2D ont des propriétés
physiques remarquables qui conviennent parfaitement aux appareils électroniques. De plus,
leurs applications modernes concernent le domaine de la photonique, de la conversion
d'énergie et ont aussi un grand potentiel en spintronique [171,176].

Récemment, certains specialistes qui travaillent sur la conductivité thermique du borophene
ont confirmé la faible conductivité de ce matériau a cause de son anisotropie. En réalité, les
propriétés thermiques du borophene sont plus faibles, par rapport a dautres matériaux
comparables, en raison de la diffusion provoquée par les phonons [177,180]. Particulierement,
les surfaces du borophene sont exceptionnellement distinctes de celles observables sur le
graphene. En fait, le borophene a des bords avec une morphologie qui évidemment depend de
la profondeur des liens entre les molécules de bore. De telles caracteristiques structurelles font

du borophene une substance polymorphe et anisotrope [181,183].

Dans le présent chapitre nous étudions les propriétés magnétiques et thermiques d’un alliage
binaire du borophene a spins mixtes utilisant les Simulations de Monte Carlo. Les alliages
binaires considérés dans ce travail se composent de deux éléments de spins différents. Par
ailleurs, ce type dalliage dépend de la concentration des différents spins et de leurs
substitutions dans la méme structure de borophene. En général, l'alliage binaire a une

concentration critique et limitée et les plus reconnus sont les alliages métalliques [184, 187].

Dans cette étude, nous utilisons les simulations de Monte Carlo pour établir les aimantations
totales et partielles d'une structure d’alliage binaire de borophene de la forme ApBip. En
outre, les températures de transition et de compensation réduites sont déduites. Enfin,
I'aimantation totale en fonction des parametres d’interactions dus aux couplages d'échange, du
champ cristallin ainsi que les cycles d'hystérésis sont déterminés. Par ailleurs, notre travail
vise en particulier a explorer I'impact de la concentration p des atomes A sur les propriétés

magnétiques de la structure borophene.
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Le papier est organisé comme suit : dans la section 11, nous exposons la théorie et le modele
de I’alliage binaire ApB1pde la structure borophene. Dans la section 111, nous discuterons les
résultats obtenus par la méthode de Monte Carlo. Une conclusion est présentée a la fin de ce
chapitre.

V.2 Théorie et description du modéle

Notre modele consiste en un alliage binaire qui se compose d'atomes A de spin S=5/2 avec
une concentration p et d'atomes B de spin 6=2 avec une concentration 1-p, comme schématisé
sur la figure V.1. Dans ce systéme, chaque atome peut étre lié aux atomes voisins adjacents
avec les couplages d'échange suivants : Jss, Jos €t / 0U Jss (Jss entre les atomes de spins S, Joo
entre les atomes de spins o et Jos entre les atomes de spins o et ceux de spins S).
L'Hamiltonien H dans le cadre du modéle de Blume-Capel, inclut l'interaction entre les
premiers proches voisins, le champ externe H et les champs cristallins Ds et D, et est donné

comme suit :

Ho= e ) &SES~Jao Z 5805 ) or5S — H (Z e+ Y. 6kak>
i k

<i,j> <k,l <k,j>

—DSZ 252 — D, Z(Skak (v.1)

Ou <i, j> représente les premiers sites voisins (i et j). & prend 1 si le site i est occupé par le

spin S et 0 sinon. &; prend 1 si le site i est occupé par le spin o et 0 sinon.

LA ) G R

DO00C o
*ote” %o .. e ....-........ ..t.... t....

..
OO SS SO0 SES SOPOSS
.000......00..0..........
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® Spin S =5/2
® Sping=2

-—e J35>0
== J >0
L Jas<0

™

Figure 1V.1: Représentation schématique d'un alliage binaire A,B1-p de la structure

borophene.

Dans ce chapitre, le coefficient d’interaction entre les atomes de spins différents Jss est
supposé anti-ferrimagnétique. Ce choix conduit a I’apparition de la phase super-

paramagnétique caractérisée par une température de compensation. Le systéeme implique le
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nombre total de spins N = Ns + N, spins, avec Ns = (1-p)N et Ns = pN. Dans nos simulations,
nous procédons a générer différentes configurations en balayant le systéeme étudié
séquentiellement par retournements de spins. Selon les exigences de [I'utilisation de

I'algorithme Metropolis, les flips sont soit acceptés, soit rejetés.

Les aimantations partielles en alliage binaire ApB1-p par site sont :

Mg :Ni<zsi > (1IvV.2)

M, =Ni<20k> (1V.3)

L'aimantation totale dans les composeés binaires ApB1-, est donnée par :

_NgMg+N_M_
ot Ng +N,_

M (IV.4)

1.3 Résultats et discussions des simulations Monte Carlo

Dans cette section, grace a la méthode standard de Monte Carlo, nous discuterons les résultats
obtenus d'une structure d'alliage binaire de borophene. Les conditions aux limites libres sont
adoptées pour des valeurs sélectionnées de la concentration p. La figure 1V. 2a illustre le
comportement thermique des aimantations totales pour plusieurs valeurs de la probabilité p de
concentration des atomes A dans le systéeme étudié. Cette figure est obtenue pour les
couplages Jss=1., Jos=-1, Jss=1 et en absence des champs magnétique externe (H=0) et
cristallin (D=0). La valeur p=0 correspond au cas ou le systeme est pur et est formé
uniquement par les atomes de spin S=5/2. Par contre, p=1 correspond au cas ou le systéeme est
aussi pur mais constitué uniquement des atomes de spin =2. Par ailleurs 0<p<1 correspond
aux cas intermédiaires d’alliage binaires. Sur la figure IV. 2a, nous constatons clairement que
I’aimantation totale du systéme passe, a trés basses températures, de la valeur 5/2 pour p=0 a
la valeur -2 pour p=1. En effet, la valeur de l'aimantation totale diminue, ceci est di a la
substitution des spins S par les spins c. En outre, une telle diminution de ’aimantation est

suivie par une diminution de la température critique du systeme. En effet, I’augmentation de p
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permet une diminution des spins 5/2 et d’augmenter les spins 2, ce qui favorise le passage du
systeme étudié de la phase ordonnée a la phase paramagnétique pour des températures plus
basses.

Pour suivre I'évolution des aimantations totales de l'alliage binaire, nous rapportons d'abord,
sur la figure IV.2b, le cas ou le systeme ne contient que les atomes de spins S=5/2 qui
correspond au cas p = 0. La valeur de la température de transition, dans ce cas, est égale a
T=10 K.

Pour voir l'effet de la concentration p, qui reflete le degré de concentration des spins dans
I'alliage, sur le comportement des propriétés magnétiques, nous tracons la figure 1V.2c. Cette
figure décrit le comportement thermique des aimantations totales pour la valeur de
concentration p = 0,25. Cela signifie que 25% des spins S (x 5/2) ont été remplacés par des o-
spins (x 2). La valeur de I’aimantation totale aux basses températures correspond bien a 1.375

(0.75x5/2-0.25x2=1.375). Dans ce cas, la température de transition diminue et vaut Tc=9,6K.

Ensuite, la figure 1V.2d presente le cas ou la valeur de la concentration p atteint 50%
correspondant au cas d’équilibre entre les concentrations des deux spins S et . Cela signifie
que le systéeme contient le méme nombre de spin S et o répartis aléatoirement. Cette figure
confirme que la température critique Tc continue de diminuer avec l'augmentation de la
concentration des spins o. Le méme comportement est observé sur la figure 1V.2e en
augmentant davantage la concentration des spins ¢ (p = 0,75). Une telle figure montre que la
valeur de la température de transition diminue pour atteindre Tc = 7,6 K. Enfin, sur la figure
IV.2f, un comportement est exactement opposé de la figure IV.2b, la concentration est
devenue p = 1. Cette figure correspond au cas pur ou le systéeme étudié est formé par les spins
o uniquement. Dans ce cas, la température de transition continue a diminuer pour atteindre la
valeur Tc=7,2 K. Par ailleurs, un travail similaire a été consacré aux propriétés des

nanoparticules magnétiques d'alliage ternaire [188].
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Figure 1V.2: Comportement thermique des aimantations totales pour des valeurs de p allant
de 0 a 1 (a). Dépendances thermiques de I'aimantation totale : (b) p=0, (c) p =0,25, (d) p =
0,50, (&) p=0,75¢et () p=1. Jss=1., Jos=-1, Jsc=1K, H=0, et D=0.
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Magnetization

Dans cette partie, nous fixons la valeur de la concentration des spins ¢ a p = 0,25. En fait,
notre objectif est d'explorer le comportement du systéme étudié lorsque nous faisons varier le
couplage d'interaction Jss. Pour cela, nous tracons les figures 1V. 3 (a-c) pour Jos=-1, Jos=1K,
H =0 et D =0 dans le cas ou p=0.25. Nous commencons par la figure 1V.3a obtenue pour
Jss=0,8. Sur cette figure, la température critique est de 8,33k. Par contre, la figure 1V. 3b
montre qu’une diminution du coefficient de couplage entre spins S (Jss=0.4) réduit la
température critique a 6,33K. Pour conclure, la figure 1V.3c expose clairement I'évolution du
comportement de I’aimantation totale et de la température critique en diminuant Jss. Il est
clair que la température critique diminue lorsque la valeur du paramétre de couplage Jss

diminue.
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Figure 1V.3: Comportement thermigque des aimantations totales pour p=0.25, Jos=-1, Jos=1,
H=0, et D=0 : (a) Jss=0.8, (b) Jss=0.4 et (c) Jss=0.2, 0.4, 0.6, 0.8 et 1.

Pour étudier le comportement des aimantations de 1’alliage binaire ApB1-p considéré en variant
I'interaction de couplage d'échange Jso, nous tragons les Figures V. 4a et 4b pour Joc = 2 et
Jse = 0,2 (K), respectivement. Ces dernieres sont représentes pour p = 0,25, Jss = 1, Jos = -1,
H = 0et D = 0. On en déduit que la température critique diminue en abaissant les valeurs de
I'interaction de couplage Jsc. En effet, la valeur de la température critique est d'environ Tc =
9,67 (K) sur la figure VI.4a (Joc = 2), alors qu'elle est presque égale a Tc = 8,67 (K) sur la
figure 1V.4b (Jos = 0,2). En effet, la diminution des coefficients de couplage aussi bien Jss que
Jss, contribue a la diminution de la température critique car le systéme passe aisement (a
basses températures) de la phase ordonnée (anti-ferrimagnétique) a la phase désordonnée

(paramagnétique).
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Figure 1V.4 : Comportement thermique des aimantations totales pour p=0.25, Jss=-1, Jss =1,

H=0, D=0 : (a) Jss=2 and (b) J5s=0.2.

Maintenant, notre but est d'explorer la température de compensation dans la structure de
I'alliage binaire borophene. Pour cela, nous illustrons les Figures V.5a a 5d, pour p = 0,35, Jos
=-0,5, Joc =3, H=10, D = 0 et pour différentes valeurs de Jss. En fait, la figure VI.5a est
tracée pour Jss = 0,2. Cette figure prouve l'apparition d'une température de compensation,
correspondante a une phase super-paramagnétique pour des paramétres physiques bien
choisis. Ensuite, a partir des figures 1V.5b et 1VV.5¢c qui sont obtenues respectivement pour
Jss=0,2 et Jss=0,02, nous remarquons une diminution de la température de compensation en
diminuant les valeurs du parametre de couplage Jss. En outre, la Figure 1V.5d regroupe les
résultats trouvés sur les Figures 1V.5a a I1V.5c. En effet, la diminution du couplage d’échange
entre spins contribue a 1’apparition du désordre dans le systéme pour des faibles valeurs de
température. Nous notons qu'une étude similaire a été réalisée pour explorer les propriétés

magnétiques d'une nanoparticule sphérique en alliage binaire [189].
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IV.3.2 Variation du champ cristallin

Les figures 1V.6a et IV.6b illustrent le comportement de I’aimantation totale en fonction du
champ cristallin D pour T =1 (K), Jss = 0,2 (K), Jos = 3 (K) et H = 0. En fait, la figure V. 6a
illustre la variation de l'aimantation totale en fonction du champ cristallin pour des valeurs
sélectionnées de couplage anti-ferrimagnétique Jos. Il est clair que les aimantations totales du
systeme subissent une transition du second ordre pour toutes les valeurs du paramétre Jss. En
plus, pour D > 1, les aimantations totales convergent vers une valeur de saturation Mg =~ 0,92
indépendamment de la valeur Jss. En outre, le point de compensation Dcomp du champ
cristallin diminue lors de l'augmentation de la valeur absolue du paramétre Jss. Par ailleurs,
sur la figure V1.6b, notre objectif est d'étudier I'effet de la probabilité p de concentration de
l'alliage sur le comportement de l'aimantation totale en fonction du champ cristallin D. Le
systéme subit également une transition de second ordre pour - 1 <D <1. Nous notons que le
point de compensation Dcomp du champ cristallin augmente avec l'augmentation de la valeur

de la concentration p.
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Figure 1V.6: Variation de I'aimantation totale en fonction du champ cristallin D, pour T =1,
Jss=0,2, Joc =3 et H=0: (a) pour les valeurs sélectionnées de Jss. (b) pour des valeurs

donnees de la concentration p.

V1.3.3 Détermination des Cycles d’Hystérésis

Dans le but d’étudier les cycles d’hystérésis, nous présentons les Figures IV.7a a IV.7d. La
figure 1V.7a montre que quand la température augmente, la surface des boucles du cycle
diminue jusqu'a sa disparition pour la température critique Tc=9 (K). En fait, l'augmentation
de la température entraine une diminution du champ coercitif. En outre, la Figure VI.7b
illustre les cycles d’hystérésis du systéme étudié a T=1K, pour des valeurs fixes du champ
cristallin D. En fait, une augmentation de la valeur du champ cristallin conduit également a
une diminution de la surface des boucles. Par ailleurs, la figure V. 7c illustre les cycles
d'hystérésis pour des valeurs sélectionnées de I'interaction de couplage d'échange Jss. Une
telle figure montre que la surface des boucles et le champ magnétique coercitif augmentent
avec l'augmentation du couplage d'échange Jss, conformément a certains résultats trouvés

précédemment [190].
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Figure IV.7: Cycles d'hystérésis du borophene en alliage binaire ApBi1-p pour p = 0,25, Jos=1
et Jss=-1K: (a) pour des valeurs sélectionnées de température et des valeurs fixes de Jss = 1 et
D =0, (b) pour les valeurs sélectionnées de D et les valeurs fixes de Jss =1 Ket T =1 K, (c)

pour les valeurs sélectionnées de Jss et les valeurs fixesde T=1Ket D =0.

IV.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les propriétés magnétiques d'une structure d'alliage
binaire de borophene de type ApBip. La concentration en atomes de spin 5/2 est
complémentaire a celle de spin 2. L'Hamiltonien de l'alliage étudié comprend le couplage
anti-ferrimagnétique qui lie les atomes A et B. Le comportement des aimantations totales est
rapporté pour différentes valeurs de la concentration. Par ailleurs, pour des valeurs spécifiques
des parameétres physiques et de la concentration, nous avons pu étudier la possibilité
d'apparition de la compensation dans le systeme. De plus, les cycles d'hystérésis de la
structure en question ont été établis et discutés. Il a été trouvé que la concentration et les
interactions de couplage d'échange affectent fortement le comportement des aimantations

totales de la structure.
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CHAPITRE V:
PROPRIETES THERMIQUES ET MAGNETIQUES D'UNE STRUCTURE
NANOTUBE CORE-SHELL ANTI-FERRIMAGNETIQUE : ETUDE PAR LA
METHODE MONTE CARLO
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V.1 Introduction

Les nanotubes magnétiques présentent un grand intérét pour les chercheurs en raison de leurs
propriétés intrinseques spéciales et de leurs caractéristiques tridimensionnelles [191]. Les
nanotubes de carbone (NTC), comme les structures des fullerénes, constituent l'un des
allotropies du carbone [192,193]. Les nanotubes de carbone ont été découverts en 1991, par
Sumio ljima [194] comme un produit secondaire mineur dans la synthése des fullerénes. Des
trois formes allotropiques de carbone (graphite, diamant et fulleréne), le graphite est I'élément
le plus stable thermodynamiquement. Il est généralement constitué d'un empilement de
feuilles de graphene liées par des liaisons de type Van der Waals et la feuille de graphéne peut
étre vue comme une mono couche a deux dimensions (2D) de carbone hybride sp? organisés
en cycles hexagonaux [195,198]. Quant au nanotube de carbone, il se présente sous la forme
d'une feuille de graphéne, décrivant une geomeétrie tubulaire. Ainsi, a partir de la structure 2D
de la feuille de graphéne, on obtient un nanotube de carbone avec une structure cylindrique
unidimensionnelle (1D) [199,202]. Les nanotubes de carbone a simple paroi (SWCNT) ont
des diametres allant de 0,4 a 6 nm. Par contre, dans les multi-parois (MWCNT) composé de
nombreux nanotubes denses, I'espace entre chaque feuille est de 0,34 nm, de sorte que ses
diametres peuvent dépasser plusieurs dizaines de nanometres [203, 208]. En fait, il est bien
reconnu que la structure noyau-coquille se compose d'une partie principale (noyau) et d'une
couche de recouvrement (coquille). Cette composition a généralement des propriétés
différentes de celles du matériau a un seul composant [209,211]. En fait, une grande attention
a été consacrée a l'étude des systémes noyau-coquille dans de nombreux articles récents, tous
en utilisant la technique de Monte Carlo. Kerouad et al. [212] ont étudié les propriétés
magnétiques d'un nano fil d'lsing a spin mixte avec une morphologie de noyau interne. De
plus, les propriétés magnétiques et thermiques d'une structure de borophene noyau-coquille
ont été étudiées par les simulations Monte Carlo (SMC) [213]. D'autre part, Canko et al. [214]
ont étudié la dépendance au champ cristallin des propriétés magnétiques d'un nanotube mixte
de spins 1/2 et 1. Certains phénomenes caractéristiques sont établis comme les points tri-
critiques. En appliquant les SMC, d’autres auteurs ont étudié les propriétés magnétiques et
thermodynamiques. Des résultats pertinents ont été trouvés tels que la compensation et les
températures de blocage dans de tels systemes et montrant l'effet de plusieurs paramétres

physiques sur de multiples boucles d'hystérésis [215, 219].
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Dans cette partie de la thése, nous étudions un systéme composé d'un nanotube magnétique de
structure type noyau-coquille, avec des spins mixtes =1 (dans le noyau) et S=3/2 (dans la
coquille). Le but ici est d'étudier les propriétés magnétiques a l'aide des simulations Monte
Carlo sous I’algorithme de Metropolis. En particulier, nous examinons les effets des
couplages qui lient les atomes du noyau entre eux, ceux du noyau avec ceux de la coquille et
les atomes de la coquille entre eux ainsi que le champ cristallin sur les aimantations, les

susceptibilités et sur le comportement de la température de blocage.

V.2 Hamiltonien et description du systeme

Le systeme étudié est une structure de type noyau-coquille de nanotubes dans le cadre des
conditions aux limites libres. Notre modéle est formé par les spins o=1 (dans le noyau) et
S=3/2 (dans la coque). Le nombre total de spins du systéeme est N=Ns+Ns=128 avec N,=64 et
Ns=64 (voir Figure V.1). Sur la figure V.1, chaque spin est li¢ aux spins voisins adjacents
avec un couplage d'échange différent. En effet, linteraction entre deux atomes voisins
identiques (S-S) ou (C-C) est considerée comme ferromagnétique, tandis que l'interaction

entre les deux atomes S et 6 est considérée comme anti-ferrimagnétique.

L'Hamiltonien dans le modéle de Blume-Capel [220, 224] de notre systéme, avec des spins
différents, inclut les interactions entre plus proches voisins, le champ magnétique externe H et
le champ cristallin D. Ce systeme présente au niveau du noyau un moment magneétique
(S=3/2) avec quatre états possibles S =+ 3/2 et £1/2. En revanche, en coquille, le moment

magnétique (o= 1) présente trois états c = + 1 et 0.

Nous avons I'Hamiltonien suivant pour décrire le systéme étudie:

H ==Y 00,-35 D 58-I 2, O'mSn—H(Zai+ZSj)—D(ZO'i2+ZSj2) (V.1)

<i,j> <k,I> <m,n> i

Avec <i, >, <k, I> et <m, n> représentent les premiers sites voisins (i et j), (k et I) et (m et n),
respectivement. Js, Jcs et Jc sont les constantes de couplage d'‘échange entre deux premiers
atomes voisins les plus proches avec des spins CC (dans le noyau), SS (dans la coquille) et CS

(entre le noyau et la coquille), respectivement (voir figure V.1).
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Figure V.1: Représentation schématique d'une structure noyau-coquille d’un nanotube (@) en
2D et (b) en 3D.

V.3 Etude des diagrammes phase de I’état fondamental

Les diagrammes de phase des états fondamentaux servent a établir les états les plus stables du
systéme a tres basse température et a prédire I'ordre magnétique dominant dans cette structure.

Ces diagrammes de phase sont obtenus a la température absolue (0K). En effet, nous utilisons
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I’Hamiltonien proposé dans 1’équation (V.1) pour calculer les énergies du systéme pour
différentes valeurs de spins.

A cet égard, nous avons présenté dans les Figures V. 2 (a-d) les diagrammes de phase de I'état
fondamental du nanotube avec des spins mixtes S=3/2 et c=1 dans différents plans et pour

plusieurs parametres. Ce modele présente : (3=2c+1)x(4=2S+1)=12 configurations possibles.

La figure V.2a, évalue l'impact du champ cristallin et du champ magnétique externe. Pour
cette raison, nous présentons dans le plan (H, D), pour des valeurs des interactions de
couplage d'échange fixes Jc = 1, Js = 5 et Jcs = -1. D’apreés cette figure, on déduit que dix
phases sont stables a partir de 12 configurations possibles. Ces configurations stables sont:
(+312, +1), (+3/2, -1), (+1/2, +1), (+ 1/2, -1), (-1/2 , +1), (-1/ 2, -1), (-1/2, 0), (+1/2, 0), (-3/2,
+1) et (-3/2,-1). En fait, I’existence de ces differentes configurations stables est due a la
compétition entre différents parameétres physiques a savoir les interactions de couplage
d'échange, le champ magnétique externe et le champ cristallin.

Ensuite, la figure V.2b, est illustrée dans le plan (H, Jcs), pour Jc = 1 et Js = 5. Sur cette
figure, il n’y a que quatre phases stables, qui sont : (+3/2, -1), (+3/2, +1), (-3/2, +1) et (-3/2, -
1). Alors que, sur la figure V.2c tracée dans le plan (H, Jc), huit phases sont stables, & savoir :
(+1/2, +1), (-1/2, +1), (+ 1/2, -1) , (- 1/2, -1), (+3/2, -1), (+3/2, +1), (-3/2, +1) et (-3/2, -1). Les
figures 2a, 2b et 2c, obtenues en I'absence de champ cristallin et pour Jcs = -1 et Js = 5,

présentent une symétrie parfaite par rapport a I'axe du champ magnétique externe H = 0.

Enfin, pour explorer I'effet du parametre de couplage d'échange dans la coque Js et le champ
magnétique externe H, nous tracons la figure V.2d dans le plan (H, Js). Elle est illustrée pour
les interactions de couplage d'échange fixe Jc = 1, Jcs = -1 et D=0. Cette derniere montre six
phases stables, qui sont : (+3/2, 0); (+3/2, +1); (+3/2, -1); (-3/2, 0); (-3/2, +1) et (-3/2, -1).
D'apres les figures V.2 (c-d), on remarque que les quatre phases stables qui correspondent au

moment de spin extremum (3 / 2, +1) n'apparaissent que lorsque Js et Jc sont positifs.
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Figure V.2: Diagrammes de phase de I'état fondamental d'une structure nanotubes de type

noyau-coquille dans les plans (H, D) pour Js =5, Jc = 1 et Jcs = -1 (a), (H, Jcs) pour Js =5 Jc
=1letD=0(b)(H, Jc) pourJs=5Jcs=-1etD=0(c) (H, Js) pour D=0,Jc=1etJcs=-1

(d).
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V.4 Résultats de la simulation Monte Carlo

Pour des valeurs non nulles de la température, nous effectuons des simulations par la méthode
de Monte Carlo afin d’étudier les propriétés magnétiques de cet alliage binaire, en se basant
sur lalgorithme Metropolis. Ainsi, le calcul des parametres physiques tels que les
aimantations, les susceptibilités magnétiques sous I’effet des différents couplages et du champ
cristallin du systeme est effectué. Ces différents paramétres physiques sont calculés avec les

expressions suivantes :
L’aimantation du systéme est donnée par:

M;+M
M :% (V.2)

La susceptibilité magnétique totale est :

_I_
Aot = % (V.3)

L'énergie totale du systéme par site est :

H

- <N_> (V.4)

Dans cette partie, nous étudions la variation des aimantations et des susceptibilités en fonction
de la température d'une structure de type nanotube noyau-coquille anti-ferrimagnétique. Sur la
figure V3a, nous présentons le comportement thermique des aimantations partielles et totale
pour des valeurs des coefficients de couplage d'échange fixe: Js =5, Jc = 1 et Jcs = -1, en
I'absence des deux champs: D = 0 et H = 0. Dans ce cas, le systéme affiche une température
de compensation qui correspond a une valeur nulle de ’aimantation totale. Dans un tel cas, le
systéme est dans sa phase super-paramagnétique. En fait, ce comportement est di a la
compétition entre les interactions de couplage d'échange du noyau et de la coquille. Cette
température de compensation se situe a la valeur Tcomp= 6 pour les paramétres sélectionnés.
De plus, l'aimantation totale décroit vers une température de blocage Tg qui correspond a une
aimantation totale nulle ou le systéme atteint la phase paramagnétique (M ~0). Par ailleurs,
tout en conservant les mémes valeurs, la figure V.3b, montre le comportement thermique des
susceptibilités. Il est clair que la susceptibilité totale montre deux pics: le premier pic
correspond au point d'inflexion correspondant a la phase super-paramagnétique, tandis que le

second pic indique la valeur de température de blocage Te~14. En effet, la température de
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transition correspond au passage entre les phases anti-ferrimagnétigue (Mw: # 0) et

paramagnétique (Mot = 0), également appelée température de blocage Te.

[

Magnetizations

Temperature

0,03 - ; : T

0,025

0.02

Susceptibilities

0,015

0,01

0,005

5 10 15 20

Temperature

Figure V.3 : Comportements thermiques des aimantations (a) et des susceptibilités (b) avec

les barres d'erreurs pour valeurs de parameétres fixes : D=0, H=0, Jcs= -1, Js=5 et Jc=1.
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V.4.1 Effet du couplage des spins S dans la coquille Js

Dans le but d'¢tudier I’effet de l'interaction du couplage d'échange dans la coquille (Js) sur les
températures de compensation et de blocage, les figures VI.4a et 4b montrent la variation de
I'aimantation et de la susceptibilité en fonction de la température pour Jcs = -1 et Jc = 1. Ces
figures sont tracées en l'absence de champ cristallin et du champ magnétique externe et pour
des valeurs sélectionnées de Js (Js = 2, 3, 4 et 5). Sur la figure V.4a, l'aimantation M est

. \ . 3/2-1 :
égale a sa valeur maximale M, =T:O.25 pour T=0K. Par ailleurs, la valeur de la

température de compensation est tres légérement affectée par la variation de l'interaction de
couplage d'échange Js, alors que la valeur de la température de blocage augmente nettement
par l'augmentation de la valeur de ce paramétre (Js). Ces resultats sont confirmés par les pics
de la susceptibilité observés sur la figure V.4b. En effet, pour les valeurs de Js < 2 pour
lesquelles il n’y a pas de compensation, la susceptibilité affiche un seul pic correspondant a la
température de blocage, alors que pour Js > 3, le systéme indique deux pics, le premier
correspond a la compensation, tandis que le second correspond a la tempeérature de blocage.
Nous notons que les températures de blocage obtenues pour les valeurs des parametres Js = 2,
3,4et5sont Te=7,5,9,2, 12,2 et 14,8, respectivement.
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Figure V.4 : Comportement thermiques des aimantations (a) et des susceptibilités (b), pour

valeurs de parametres fixes : D=0, H=0, Jcs= -1, Js=5 and Jc=1.
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V.4.2 Effet du couplage Jcs des spins entre le noyau et la coquille

Pour étudier I'impact du couplage d'échange anti-ferrimagnétique Jcs sur les températures de
compensation et de blocage, nous présentons les figures V1.5a et 5b. En I’absence des champs
magnétique externe et cristallin, ces figures sont tracées pour différentes valeurs du paramétre
de couplage d'échange anti-ferrimagnétique Jcs (Jcs = -0,5, -1, -2, -3 et -5). Les deux figures
VI1.5a et 5b sont illustrées pour des valeurs fixes de parametres de l'interaction de couplage
d'échange dans le noyau Jc = 1 et dans la coquille Js = 5. A partir de ces figures, le systéme
révele une valeur de température de compensation Tcomp Si [Jcs| <6, tandis que pour |Jcs| >6, la

phase super-paramagnétique (correspondant a Tcomp) €st inexistante.

On note que la température de compensation (Tcomp) augmente lors de l'augmentation du
parametre en valeur absolue | Jcs |. Ceci peut s'expliquer par le fait que lorsque l'interaction
entre les atomes du noyau et ceux de la coquille est plus importante, le systeme persiste plus
longtemps dans son etat ordonné méme lorsque la température est légerement augmentée. Les
valeurs de température de compensation correspondantes, pour [Jcs| = 0.5, 1, 2, 3 et 5, sont

respectivement Teomp= 5.3, 6, 7.8, 9.2 et 11.4.

Suivant le méme raisonnement, la valeur de la température de blocage (Tg) augmente lors de
l'augmentation du parametre de couplage d'échange |Jcs|, pour les mémes raisons évoquees ci-
dessus. De plus, les valeurs de températures de blocage obtenues pour |[Jcs| = 0.5, 1, 2, 3, 5 et
6 sont Te=13.2, 13.5, 14, 14.8, 15.2 et 15.6, respectivement. Les resultats obtenus sont

essentiellement dus a l'interaction anti-ferrimagnétique entre le noyau et la coquille (Jcs <0).
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Figure V.5: Comportement thermique des aimantations (a) et des susceptibilités (b), pour

valeurs de parametres fixes: D=0, H=0, Jc=1 et Js=5.
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V.4.3 Effet du couplage Jc des spins du noyau

Maintenant, nous illustrons les Figures V1.6a et 6b pour différentes valeurs de I’interaction de
couplage d'échange (Jc = 0.5, 1, 1.5, 2 et 3) et pour des valeurs de paramétres fixes: H =0, D
=0,Jcs=-1etJs=5.

A partir de ces figures, nous voyons que la température de compensation (Tcomp) €t la
température de blocage augmentent en augmentant le paramétre Jc. En effet, I'augmentation
de Jc favorise la cohésion entre les atomes, ce qui permet au systeme de rester davantage dans
son état ordonné. On note que la température de compensation disparait pour Jc > 3. Les
valeurs de température de compensation obtenues, pour chaque valeur de Jc = 0.5, 1, 1.5 et 2
sont respectivement Tcomp=3.9, 6, 8.5 et 10.6. De méme, les températures de blocage obtenues
pour Jc =0.5,1, 1.5 2et 3sont Te= 12.8, 13.5, 14, 14.4 et 15.6, respectivement.
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Figure V.5: Aimantations thermiques (a) et susceptibilités (b) avec barres d'erreur pour

valeurs de parametres fixes: D=0, H=0, Jcs= -1 and Js=5.

V.4.4 : Effet du champ cristallin et des couplages sur les comportements de

I’aimantation du systéme

Pour étudier le comportement de l'aimantation totale (Mwt) en fonction du champ cristallin
(D), nous tracons les figures VI1.7a et 7c, pour une valeur de température fixe T=1 et en
absence de champ magnétique externe (H = 0). La figure V.7a est obtenue pour des valeurs de
paramétres fixes Jcs = -1 et Js = 5 et pour différentes valeurs de Jc (Jc = 0.5, 1, 1,5, 2 et 3).
Sur cette figure, pour les valeurs du champ cristallin D inférieures a une certaine valeur
appelée Dc, l'aimantation totale reste constante. La valeur de Dc dépend en grande partie du
parametre Jc et est égale a 0, -2, -4, -5 et -8, respectivement pour les valeurs de Jc citées ci-
dessus. Nous notons qu’au point D = Dc, I’aimantation totale Myt Subit une transition du

premier ordre pour atteindre sa valeur de saturation égale a 0,25 indépendamment de Jc.

D'autre part, la figure V.7b est tracée pour des valeurs fixes du parametre Jsc (Jcs = -1, Jc = 1)
et pour des valeurs sélectionnées de Js. Dans le cas ou Jsc < 3, nous distinguons trois
domaines qui dépendent de la valeur de ce couplage. Par contre, pour Js > 3, seules deux

régions persistent.
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En fait, pour Js < 3, les aimantations totales sont constantes dans la premiére région. Ensuite,
ces aimantations totales diminuent en subissant une transition de premier ordre. Dans la
deuxieme région, M reste constante et presque égale a -0,26. Puis Myt Subit une transition
du second ordre pour atteindre la troisieme région ou elle est égale a sa valeur de saturation
(0,25). Cependant, pour Js > 3 la premiere phase disparait et I’aimantation totale passe de la
phase ou Mt ~-0,26 a la phase de saturation (Mt = 0,25) a ’aide d’une transition du second

ordre.

La figure V.7c est tracée pour des valeurs fixes des paramétres Js = 5 et Jc = 1 et pour
diverses valeurs de Jcs. Dans ce cas, le systeme présente deux régions. La largeur de chaque
région dépend largement de la valeur du paramétre |Jcs|. En effet, dans la premiére région Mot
est négative et augmente en valeur absolue, pour un champ cristallin donné, en augmentant
[Jcs|. En revanche, dans la seconde région, toutes les courbes convergent vers la saturation
(Mot = 0,25). De plus, toutes les aimantations subissent une transition de deuxiéme ordre
entre les deux régions, sauf celles qui correspondent a |Jcs| > 5, leur transition est du premier

ordre.
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Figure V.7 : Aimantation totale en fonction du champ cristallin pour H=0, T = 1: () Jcs = -
letJs=5(b)Jcs=-letlc=1(c)Jc=1etlJs=5.
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V.4.3 Comportement de la température de blocage

Afin d’étudier le comportement de la température de blocage avec la variation du couplage
noyau-coquille Jcs, nous avons collecté les résultats obtenus sur la figure V.5b pour tracer la
figure V.8. Cette figure est obtenue pour les valeurs fixes des paramétres Jc = 1 et Js = 5, en
I'absence a la fois du champ cristallin et du champ magnétique externe D =0 et H = 0. La
figure V.8 confirme le comportement de la température de blocage en fonction de Jcs déja
observé sur la figure V.5b. Il est clair que la température de blocage augmente lors de

l'augmentation de Jcs en valeur absolue.

Par ailleurs, le comportement de la température de blocage Ts en fonction du coefficient de
couplage d'échange dans le noyau Jc est illustré sur la figure V.9, pour des valeurs fixes des
parametres suivants : Jcs = -1, Js =5, D = 0 et H = 0. Cette figure est tracée en utilisant les
résultats de la figure V. 6. Il est évident que la température de blocage Ts augmente presque

linéairement avec Jc.

16 T | T T T T T T T T

Ts

Figure V.8: Température de blocage Tg en fonction de Jcs pour des valeurs de parameétres
fixessD=0,H=0,Jc=1etJs=5.
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Figure V.9: Température de blocage Tg en fonction de Jc pour des valeurs de parametres
fixes:Jes=-1etJs=5etD=0,H=0.

V.5. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les propriétés magnétiques et thermodynamiques de la
structure de nanotubes anti-ferrimagnétiques type noyau-coquille avec des spins ¢ = 3/2 (dans

le noyau) et S =1 (dans la coquille), par la méthode de Monte Carlo.

Les diagrammes de phase de I'état fondamental dans divers plans ont été élaborés. Une
symétrie parfaite concernant I'axe H = 0 a été trouvée dans les deux plans (H, Jcs) et (H, Jc).
En outre, nous avons examiné l'effet des coefficients d’interactions d'échange, dans le noyau,
dans la coquille et entre noyau et coquille, sur les températures de compensation et de blocage
du systéeme. Les températures de compensation et de blocage augmentent en augmentant l'un
des parametres de couplage d'échange, Jc, Js ou | Jcs |. Cela a été attribué au renforcement de
la cohésion entre les spins. En outre, I'aimantation totale (Miot) en fonction du champ cristallin
(D) a été inspectée, pour plusieurs valeurs des couplages d'échange dans la coquille (Js), dans

le noyau (Jc) et entre noyau et coquille (Jcs).
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CHAPITRE VI:
COMPORTEMENT DE LA TEMPERATURE DE COMPENSATION DANS
UNE STRUCTURE CORE-SHELL DE NANOTUBES AVEC INTERACTIONS
RKKY : SIMULATION DE MONTE CARLO
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V1.1 Introduction

L'étude des propriétés magnétiques des nanotubes est d'une grande importance. En effet,
plusieurs travaux de recherche ont été consacrés aux nanotubes comme, notamment :
I'influence de la température et du potentiel d'électrodéposition sur les propriétés magnétiques
de la structure des nanotubes de nickel [225], les propriétés magnétiques et électriques du
nanotube de carbone [226] et les propriétés magnétiques du nano-fil de fer encapsulé dans des
nanotubes de carbone dopés au cuivre [227]. De plus, les ponts atomiques covalents
permettent une amélioration unidirectionnelle du transport électronique dans les nanotubes de

carbone alignes [228].

Le but de ce chapitre est d’étudier les propriétés magnétiques et I'influence du champ
cristallin de la structure nanotube noyau-coquille en présence des interactions de type Rkky
(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) a I’aide des simulations de Monte Carlo (MCS). En effet,
dans cette partie, nous étudions un systeme constitué par une structure ‘core-shell’ de
nanotubes magnétiques, avec des spins mixtes ¢ = + 3/2, + 1/2 (dans le noyau) et S =+ 1,0
(dans la coque), séparés par un nombre L de nanotubes non magnétiques. Les interactions de
couplage d'échange Rkky (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) [229,234] agissent entre les
atomes du noyau et ceux appartenant a la coquille a travers les couches non magnétiques

intermédiaires.

VI11.2 Théorie et modele

L’étude de notre structure noyau-coquille de nanotubes est faite dans le cadre de conditions
aux limites libres. Le systéme est composé de spins mixtes ¢ ==+ 3/2, £ 1/2 (dans le noyau) et
S =10 (dans la coquille), séparés par un nombre L de nanotubes non magnétiques. Le
nombre total de spins du systéme est N = N, + Ns = 128 avec N, = 64 et Ns = 64 (voir Figure
VI. 1).
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Nanotubes non-magnétiques

Figure V1.1: Représentation schématique d'une structure noyau-coquille de nanotubes.

L'Hamiltonien de la structure noyau-coquille du nanotube étudié est donné par :

H= _]S Z<i,j> SiSj - Ic Z<k,l> OxO] — ]RKKY 2<m,n> Sman
(VIL 1)
—HYi(S; + 0;) — Ds Zisiz — D, 2o}

Ou Js et Jc représentent les interactions de couplage d'échange entre les atomes voisins les
plus proches dans le noyau et dans la coquille, respectivement. Les notations <i, j>, <k, I> et
<m, n> representent des spins proches voisins. Jrkky signifie I'interaction entre les atomes du
noyau et ceux de la coquille a travers les nanotubes non magnétiques. H est le champ
magnétique externe. Les champs cristallins appelés Ds et D, sont créées par les spins S et o,
respectivement. En vue de simplifier nos calculs, nous prendrons identiques les champs

cristallins agissant dans la coquille et dans le noyau : D = Ds = D..

L'interaction Jrkky, entre les atomes du noyau et ceux de la coquille est définie comme suit:

2
JRKKY = aL_iOCOS(KfL) (V1.2)
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Le coefficient ‘@’ représente la constante de réseau, Jo est la constante de couplage
magnétique, Kr désigne I’énergie de Fermi et prend la valeur 0.5. De plus, la quantité a?Jo est

prise egale a 1 comme dans la référence [48].

Les aimantations partielles du core et du shell, et I'aimantation totale sont données par:

MS - _Zi Si (V|3)
Ng
1
MO‘ = N_GZ] Gj (V|4)
Mg +Mg
Mot ; (VL.5)
No et Ns sont respectivement les nombres de spins o et S.
Les susceptibilités magnétiques partielles et totales sont données par:
Xs = B(< M§ > —< M >?) (V1.6)
Xo = B(S M3 > —< Mg >?) (VL.7)
Xeor = X22Xe (V1.8)

2

. 1 L .
oup = o Ksg est la constante de Boltzmann. T désigne la température absolue.
B

V1.3 Etude des diagrammes de phase de I’état fondamental (T=0).

Dans cette partie, nous étudions les diagrammes de phase de I'état fondamental basés sur
I'Hamiltonien de I'équation (V1.1) régissant la structure du nanotube noyau-coquille. A cet
effet, nous présentons sur les Figures V1.2 (a-f) les diagrammes de phase correspondants dans
le cadre du modéle de Blume-Capel a spins mixtes 6 =+ 3/2, £ 1/2 et S =+ 1, 0. Ces figures
sont tracées dans différents plans de parametres physiques. Dans le présent modéle, nous

avons 3x4 = 12 configurations possibles. Pour tracer les diagrammes de phase de [I'état
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fondamental, nous avons adopté le cas particulier d’un seul tube intermédiaire non-

magnétique (L = 1).

Présentée dans le plan (H, D), la figure V1.2a montre I'impact du champ cristallin et du champ
magnétique externe sur les configurations stables. Cette figure est obtenue pour des
interactions de couplage d’échange fixes : dans le noyau Jc = 1 et dans la coquille Js = 1.
Cette figure montre que seules six phases sont stables parmi les douze configurations
possibles. Ces configurations stables sont (+3/2, +1); (+1/2, +1); (+1/2, 0); (-1/2, 0); (-1/2, -1)
et (-3/2, -1). Il est a noter que ces différentes configurations stables apparaissent toutes pour
D<0.

La figure VI1.2b est illustrée dans le plan (H, Jc), en I'absence du champ cristallin (D = 0) et
pour l'interaction de couplage d'échange fixe Js = 1. Dans le plan (H, Jc), seules quatre phases
sont stables a savoir : (+1/2, +1); (+3/2, +1); (-1/ 2, -1) et (-3/2, 1).

Par ailleurs, la figure V1.2c, est tracée dans le plan (H, Js), en I'absence du champ cristallin (D
= 0) et pour linteraction de couplage d'échange fixe dans le noyau, Jc = 1. Cette figure
présente les quatre phases stables suivantes : (+ 3/2, 0); (+3/2, +1); (-3/2, 0) et (-3/2, -1).

Il est & noter que les Figures V1.2 (a-c) présentent une symétrie parfaite par rapport a I'axe du

champ magnétique externe H = 0.

Pour explorer l'effet du paramétre de couplage d'échange Js et du champ cristallin D, nous
tracons la figure VI.2d dans le plan (D, Js). Cette figure est illustrée en I'absence du champ
magnétique externe (H = 0) et pour une valeur fixe de l'interaction de couplage d'échange
dans le noyau, Jc = 1. Cette figure présente six phases stables, a savoir : (+3/2, 0); (+3/2, +1);
(-3/2, -1); (+1/2, 0); (-1/2, -1) et (+1/2, +1).

Pour compléter cette étude, nous €lucidons sur la figure V1.2e les configurations stables dans
le plan (D, Jc) en I'absence de champ magnétique externe (H = 0). Cette figure est tracée pour
une valeur de paramétre de couplage d'échange fixe dans la coquille, Js = 1. Seules six phases
stables sont présentes. Nous mentionnons que toutes les configurations stables trouvées dans

cette figure sont celles déja obtenues dans le plan (D, Js).
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Figure V1.2: Diagrammes de phase de I'état fondamental pour L = 1, dans les plans: (a) (H,
D), Jc=1 et Js=1, (b) (H, Jc), Js=1 et D=0, (c) (H, Js), Jc=1 et D=0, (d) (D, Js), Jc=1 et H=0,
(e) (D, Jc), Js=1 and H=0.

V1.4 Résultats des simulations Monte Carlo

V1.4.1 Les variations thermiques des aimantations et des susceptibilités sous I’effet des

couplages.

Dans cette partie, nous étudions l'effet des interactions Jrkky Sur les propriétés magnétiques
de la structure nanotube noyau-coquille. Sur la figure V1.3a, nous présentons le comportement
des aimantations thermiques partielles (Ms et M) et totale (Mt). Cette figure est tracée en
I'absence des deux champs magnétique externe et cristallin (H = 0 et D = 0), pour un nombre
de nanotubes non magnétiques L = 5, pour un couplage d'échange dans le noyau Jc = 2 et
pour un couplage d'échange dans la coquille Js = 0,1. On constate que l'aimantation totale
diminue vers une température de transition Tr caractérisant la phase paramagnétique du
systeme (Mw=0). De plus, le systeme présente une température de compensation
correspondant a une valeur de ’aimantation totale nulle. En effet, ce comportement est di a la

compétition entre les interactions de couplage d'échange dans le noyau et celui dans la
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coquille. Cette température de compensation se situe a la valeur Tcomp=0,5 pour les parametres

sélectionnés. Par ailleurs, nous représentons la figure V1.3b pour les mémes valeurs de

paramétres physiques que sur la figure VI.3a. Cette figure illustre les comportements

thermiques des susceptibilités magnétiques partielles (xs , X5) €t totale (x..). Cependant, la

susceptibilité magnétique totale montre deux pics. Le premier pic correspond au point

d'inflexion situé a proximité de la température de compensation, tandis que le second pic

montre l'emplacement de la température de transition (Tr=4.86). En fait, Tr indique la

transition entre les phases ferrimagnétique (Mot # 0) et paramagnétique (Mot = 0).
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Figure V1.3: Aimantations (a) et susceptibilités (b) thermiques pour des valeurs de
paramétres fixes : D=0, H=0, L=5 et Js=2 and Jc=0.1.

Pour cerner l'effet du nombre L de nanotubes non magnétiques sur les comportements
thermiques des aimantations et des susceptibilités totales, nous illustrons sur les Figures VI.4a
et 4b les résultats obtenus. Ces figures sont tracées pour différents nombres de nanotubes non
magnétiques intermédiaires (L = 1, L = 2 et L = 5), en l'absence du champ cristallin et du
champ magnétique externe (D = 0, H = 0) et pour des valeurs de parameétres fixes : Js =2 et Jc
= 0,1. La figure VI1.4a montre que la température de compensation (Tcomp) apparait
uniquement pour L =5 du fait que le paramétre Jrkky est anti-ferrimagnétique (Jrxxy <0). Par
ailleurs, pour les cas L =1 et L = 2, le couplage Jrkky est ferrimagnétique (Jrxky >0), aucune
compensation n’est observée. De plus, sur la figure V1.4b, la susceptibilité magnétique totale
présente deux pics. Le premier correspond au point d'inflexion lié & Tcomp, alors que le
deuxiéme pic correspond a la température de transition (Tr). Les valeurs des températures de
compensation obtenues sont comme suit: Temp= 0,5, pour le cas L=5 nanotubes non
magnétiques. En outre, la température de transition obtenue pour L = 1 est égale a Tr=4,30

tandis que celle obtenue pour L = 2 et 5 est de Tr~4,86.
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Figure V1.4: Aimantations (a) et susceptibilités (b) thermiques pour des valeurs de

parametres fixes : D=0, H=0, Js=2 et Jc=0.1.

Afin d'étudier les effets de l'interaction de couplage d'échange entre les atomes de la coquille
(Js) sur les températures de compensation et de transition, nous tragons les figures V1. 5a et 5b
pour différentes valeurs du parametre de couplage d'échange (Js = 1, 2, 3) et en l'absence du
champ cristallin et du champ magnétique externe (D = 0 et H = 0). Ces figures sont obtenues
pour un nombre de nanotubes non magnétiques L=5 et pour une valeur d'interaction de

couplage d'échange Jc = 0,1.

Les figures VI. 5a et 5b montrent que la valeur de la température de compensation n'est pas
influencée par la variation du paramétre d'interaction de couplage d'échange Js. Alors que la
valeur de la température de transition augmente lorsque la valeur de ce paramétre (Js)
augmente. La température de compensation obtenue (Tcomp) pour toutes les valeurs
sélectionnées du paramétre de couplage d'échange Js est égale a Tcomp=0,5. Par ailleurs, la
température de transition obtenue pour les valeurs de parametre Js = 1, 2 et 3 sont
respectivement Tr=2.57, 4.86 et 7.43.
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Figure VL5 : Aimantations (a) et susceptibilités (b) thermiques pour des valeurs de

parametres fixes : D=0, H=0, L=5 et Jc=0.1.
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Pour des valeurs de parametres fixes: D =0, H =0, L =5 et Js = 2, les Figures VI. 6a et 6b
illustrent les comportements thermiques des aimantations et des susceptibilités totales pour
différentes valeurs d'interaction de couplage d'échange (Jc = 0.1, 0.5, 0.7 et 1). La Figure VI.
6a montre que la température de compensation (Tcomp) augmente en augmentant la valeur du
parametre Jc. En revanche, la valeur de la temperature de transition (Tr) subit une
décroissance puis augmente pour des valeurs de Jc supérieures a 0.7. Les valeurs de
température de compensation obtenues, pour Jc = 0.1, 0.5, 0.7 et 1 sont respectivement
Teomp=0.5, 2.2, 2.85 et 4.55. De plus, les températures de transition qui correspondent aux
mémes valeurs du paramétre Jc sont respectivement Tr=4.86, 4.28, 4.56 et 5.14. On note
également que lorsque la valeur de Jc augmente d’avantage (Jc> 1), la température de
compensation disparait.

0,2 1 (a)

Total magnetization
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0.14 (b) .

Total susceptibility

Figure V1.6 : Aimantations (a) et susceptibilités (b) thermiques pour des valeurs de

parametres fixes : D=0, H=0, L=5 et Js =2.

V1.4.2 Cycles d’hystérésis magnétiques

Pour compléter notre étude, nous examinons sur les figures V1.7 (a-d) le comportement des
cycles d'hystérésis magnétiques de la structure noyau-coquille de nanotubes en I'absence de
champ cristallin (D = 0). Ces cycles d'hystérésis magnétiques donnent le comportement de
l'aimantation totale en fonction du champ magnétique externe (H) et mettent en évidence le
champ magnétique coercitif (Hc), la saturation de l'aimantation totale et l'aimantation totale
rémanente dans le but de fournir des informations sur les phases magnétiques

(ferrimagnétique ou paramagnétique).

La figure V1.7a est tracée pour différentes valeurs du nombre de nanotubes non magnétiques
L =1, 2 et5, pour des valeurs de parametres fixes : Js=1, Jc=1 et T=1. Cette figure montre la
diminution du champ magnétique coercitif (Hc) lors de l'augmentation du nombre de
nanotubes non magnétiques (L) ce qui conduit a une diminution de la surface de la boucle. Par
ailleurs, pour L>5 le champ magnétique coercitif et la surface de la boucle deviennent

constants.
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En outre, la figure VI.7b est illustrée pour des valeurs sélectionnées de température T = 0.5, 1,
3, 4 et 5 et pour des valeurs de paramétres fixes : Js=1, Jc=1 et L=1. Sur cette figure,
l'augmentation de la température induit une diminution du champ magnétique coercitif donc
une diminution de la surface de la boucle du cycle. Le comportement paramagnétique (boucle

fermée) est observé pour T>5.

De plus, pour explorer I'effet de l'interaction d'échange dans coquille (Js) sur les cycles
d'hystérésis magnétiques, nous avons établis la figure VI.7c pour des valeurs sélectionnees du
paramétre de couplage Js: Js= 0.5, 1, 2 et 3. Cette figure est tracée pour des valeurs de
parametres fixes : Jc=1, L=1 et T=1. A partir de cette figure, le champ magnétique coercitif et
la surface de la boucle diminuent en diminuant la valeur du parametre Js. En effet la

diminution de Js facilite le passage du systéme de la phase ordonnée a la phase désordonnée.

Enfin, nous étudions sur la figure VI1.7d l'effet de I'interaction d'échange du noyau (Jc) sur le
comportement du cycle d'hysterésis. Dans cette figure, Jc = 0.5, 1, 2 et 3, pour des valeurs de
paramétres fixes, a savoir : Js=1, L=1 et T=1. Sur cette figure, nous retrouvons le méme
comportement du champ coercitif magnétique et de la surface de la boucle obtenue sur la

figure VI.7c.
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Figure V1.7 : Cycles d'hystérésis magnetiques de la structure noyau-coquille de nanotubes
pour D=0: (a) Js=1, Jc=1 et T=1, (b) Js=1, Jc=1 et L=1, (c) Jc=1, L=1 et T=1, (d) Js=1,
L=1et T=1.

V1.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les propriétés magnétiques de la structure noyau-coquille
de nanotubes a spins mixtes c=3/2 (noyau) et S = 1 (coquille) avec le couplage de type Rkky
(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida), a l'aide de simulations de Monte Carlo. Les diagrammes
de phase de I'état fondamental dans différents plans ont été établis. De plus, nous avons étudié
l'effet des interactions Rkky sur les aimantations et les susceptibilités magnétiques du
systéeme. Nous avons constaté que les valeurs de la température de compensation diminuent
guand on augmente le nombre de nanotubes non magnétiques (L) et le couplage d'échange de
la coquille (Js). Alors que la température de compensation n'a pas été influencée par la
variation de l'interaction d'échange entre les atomes du noyau (Jc). Par ailleurs, I'aimantation
totale (Mwt) en fonction du champ cristallin (D), (Js) et (Jc), pour plusieurs valeurs de
nanotubes non magnétiques ont été examinés. Finalement, les cycles d'hystérésis magnétiques

sont étudiés pour des valeurs de parameétres fixes, tels que L, T, Js et Jc.

127



CONCLUSION GENERALE ET PERSPECTIVES

Ce mémoire de thése a été consacré a 1’étude des propriétés magnétiques et thermiques de
quelques nanostructures, notamment : les nanotubes de carbones, le borophene dans leurs
structures core-shell, ainsi la structure ferrimagnétique diluée dans deux arrangements
atomiques différents a savoir ABA et BAB. Pour ce fait, nous avons utilisé la méthode Monte

Carlo.

Pour la structure ferrimagnétique étendue ABA et BAB, nous avons établi les résultats de la
simulation de Monte Carlo pour les configurations ABA et BAB montrant que l'aimantation
totale et la tempeérature de compensation dépendent fortement des valeurs des coefficients
d'interaction d'échange et de la dilution. En effet, dans le cas de la configuration ABA, la
température de compensation augmente en diminuant la valeur de probabilité p de dilution.
Par ailleurs, la configuration BAB présente un comportement opposé en fonction de la

probabilité p. La dilution porte uniquement sur les atomes du plan B.

En ce qui concerne la structure du Borophene Core-Shell, les résultats obtenus montrent
différents types de topologies de diagrammes de phases. Nous avons discuté en particulier
I’influence des interactions d’échange et 1’influence du champ cristallin sur les aimantations
et sur la compensation du systeme. Le comportement de la température de compensation varie
proportionnellement avec le couplage ferromagnétique entre les spins de la partie Shell. Une
diminution de la température de compensation est obtenue lorsque l'interaction de couplage
d'échange anti-ferrimagnétique entre le ‘core’ et le ‘shell” augmente. Un résultat remarquable
nommé la ‘réentrance’ est obtenu, cela signifie que pour une valeur de température de
compensation, les valeurs croissantes des interactions de couplage déchange anti-
ferrimagnétique conduisent a la transition du systeme de la phase d'ordre a celle du désordre

et vice versa.

Concernant la structure de borophene en alliage binaire, nous avons étudié le comportement
des températures de compensation et de transition ainsi que 1’effet de la concentration p d’un
type de spin sur les propriétés magnétiques et le cycle d’hystérésis. Une augmentation du

degré de l’alliage (p augmente) conduit a la diminution de I’aimantation totale du systéme
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conduisant ainsi a une diminution de la température de transition. Ainsi, le point de
compensation du champ cristallin augmente avec l'augmentation de la valeur de la
concentration p. Ensuite, nous avons montré qu'une augmentation de la valeur du champ
cristallin conduit également & une diminution de la surface des boucles d’hystérésis. Par
ailleurs, la surface des boucles et le champ magnétique coercitif augmentent avec
I'augmentation du couplage d'échange ferromagnétique.

En ce qui concerne la structure nanotube Core-Shell anti-ferrimagnétique, nous avons
déterminé les diagrammes de phases dans différents plans: L’étude thermique par la
simulation Monte Carlo des comportements de I’aimantation et de la susceptibilité
magnétique a permis de mettre en évidence deux températures particulieres. Une température
de compensation due a la compétition entre les interactions du couplage d’échange entre le
‘core’ et le ‘shell’. Une température de blocage ou le systeme atteint sa phase
paramagnétique. Nous avons remarque que ces températures augmentent en augmentant les

couplages du ‘shell’ et du ‘core’.

La méme démarche a été entreprise pour la structure nanotube ‘Core-Shell’ séparée par L
nanotubes non magnétiques en s’appuyant sur l’interaction Rkky. La température de
compensation a été relevée. Puis, nous avons déduit d’aprés les susceptibilités thermiques
deux pics correspondent au point d’inflexion voisin de la température de compensation et a la
température de transition qui indique le passage entre la phase ferrimagnétique et
paramagnétique. Les résultats obtenus indiquent que la température de compensation diminue
en augmentant le nombre de nanotubes non magnétiques et le couplage des spins dans la

partie ‘shell’.

Nous envisageons dans 1’avenir :

- Compléter la présente étude par la détermination d’autres paramétres qui peuvent influencer

la Tcomp et la Tr.

- Examiner autres propriétés a savoir: Diélectriques: (Polarisation, champ et susceptibilité

électriques...) et thermodynamiques: Entropie, Enthalpie ...

- Mener une étude théorique de simulation par la méthode Monte Carlo et par DFT ( Théorie

de la fonctionnelle de la densité).
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- Etudier des matériaux et alliages pour le stockage électronique de I’information.

- Examiner les propriétés magnétiques, €électriques et optiques de nanomatériaux utilisés en

nanotechnologies.
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Abstract

In this paper, we study the magnetic properties of a tri-laver graphyne-like struc-
ture using Blume-Capel Ising model. The smdied system is composed by a mixed
spins o==+35/2, +3/2 and + 1/2 {in the plane B) and S=+2,+1 and 0 (in the plane
A). The study is performed through Monte Carlo simulations under the Metropolis
algorithm. Besides, we examine the effects of the exchange coupling interactions on
the obtained compensation emperature. Additionally, we investigate the elTects of
the erystal and external magnetic felds on the partial and total magnetizations. The
magnetic and thermal properties of the considerate system are largely affected by
the exchange coupling interactions, the erystal and external magnetic fields.

Keywords Compensation temperature - Magnetic hysteresis cveles - Magnetic
propertics - Monte carlo simulations - Tri-layer graphyne-like siructure

1 Introduction
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Abstract
In this paper, we have

of the

be core-shell structure with RKKY (Ruderman-Kiitel-

dicd the magr

P

Kasuya-Yosids) imeractions, using Monte Cardo ssmulations (MCS). The system consists of hexagonal core-shell nanotube

structure with mived spans o = 13/2
Initially, we start ths study by d

12 (of the core) and S= 21, © (of the shell), separmted by non-magnetic nanotubes.

ag for zero

*

o phase dug in different planes. Moreover, we

mmwnumwwuummmamaxxv Interactions on the thermal magnetization and magnetic

susceptibility of the system. Additionally, we study the effects of the exchange coupling int of the core and of the shell
mmmmw l Finally, we exp mcbehnhrolmc Ectic hy is cycles as & funct)
of the g b ez, the and the exchang pling

Keywords Nunotube core-shell structuse - Magnetic peop + Coemnp { o + Transition temperature - Mante
Carlo simulations - RKKY i jons - Magnetic hysteresis cycles

1 Introduction structure was also possible. It was Tijma i 1991 who was

The carbon element is located on the fourteenth column and
the second period of the table of the clements 1, 2], It there-
fore has six el which can lute in three different
ways called hybeidiztions. Only sp” hybridizatons and sp’
generate the forms of solid carbons alloeropic. [n the case of
dismoexds, carbon is sp” hybridized and cach atom is linked 10
four other wioms i a tetrahodral arrangement (3, 4], The foar
bnmhognﬁh:dmmmﬂnhldmm . and
its praperty of el I insulation [5]. Graphene has sp” hy-
baidization where each som of carbon is linked to three other
atoms in a planar pattern hexagonal [6]. In 1985, Smalley and
his fteam haghlaght another allotropic form of carbon sp hy-
brid: the Cyy, fullerene ar “bucky ball™ [7]. These molecul

credited with the first observation of this new object called
carbon nanotube (CNTs) [8]. The CNTs can be single-
walled carbon (SWCNT) bes having di be-
tween 0.4 and 6 nm [9-11). Their lengths range from o few
bundred to several mi depending on the
methods of synthesis. Or they can be multi-walled (MWONT)
comprising of several concentrically inerlinked nanotubes
with space betwoen cach sheet 0.34 nm: their diameters can
therefore reach several tens of nancenclers [12-14]. In goneral,
it is properly known that core-shell structure consists of a
centml particle {core) and a covering shell, which wsually
has different properties that the single component material
does not have. delellmchlp&::wﬁu:hﬂgcdm-

composed of &0 moms of carbon, have the rounded shape of &

foothall unlike graphite composed of plancs. This new orga-
nization of carbon atoms gave nse to the idea that a tubular

sity. fi ] groups, reactivity, biocompatibility, and sta-
bility of these composise structures [15-18], In recent papers,
the authors paid amention 1o the investigation of the magnetic
properties using Monte Carlo simalations and relevant results
were found such as the compensation temperature and the
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Blume-Capel model of a nano-Stanene like structure with RKKY
interactions: Monte Carlo simulations
Z. Fadil, N. Maaouni, M. Qajjour, A. Mhirech, B. Kabouchi, L. Bahmad and W. Ousi Benomar

Faculty of Sciences, Laboratoire de Matiére Condensée et Sciences Interdisciplinaires (LaMCScl), Mohammed V
University, Rabat, Morocco

ABSTRACT

In this paper, the magnetic properties of a bi-layer nano-stanene like
structure with RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) interactions have
been studied using Monte Carlo simulations. The considered system is
composed of two magnetic planes with mixed spins 0=7/2 and S=1,
separated by the non-magnetic planes (L). Firstly, the ground state
phase diagrams for zero temperature are reported and discussed.
Secondly, for non-zero temperature, we examine the effect of the RKKY
interactions on the magnetic properties of our system. It is found that
the value of the blocking temperature increases when decreasing the
number of the non-magnetic layers. Furthermore, the effect of the
exchange coupling interactions on the blocking temperature behavior
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are investigated. Finally, the effect of several physical parameters on the
hysteresis cycles have been determined.

Highlights

o We study the magnetic properties of bi-layer nano-stanene like separated by non-magnetic layers
with RKKY interaction.

¢ The ground-state phase diagrams are presented and discussed.

» The magnetic properties of a bi-layer nano-stanene like structure using Monte Carlo simulations
are investigated.

o The hysteresis cycles of a bi-layer nano-stanene like structure are analyzed.

1. Introduction

Recently, the Graphene-like materials have attracted enormous attention due to their novel proper-
ties, such as high strength of the lattice, high electronic mobility [1], which allows the electrons to
move freely and thermal conductivity [2]. In addition, great potential applications in microelec-
tronics, spintronics, and hydrogen storage materials have been found [3-6]. The Stanene (which
means tin which gives us its chemical symbol Sn) [7] is the new cousin of graphene. This material
with a two-dimensional (2D) has attracted a significant interest since its discovery, leading to a boom
in the development of 2D materials [8,9]. One of its unique property is the high carrier mobility
[10,11], which allows the electrons to freely move while experiencing low scattering from the defects
and impurities [12]. The Stanene is a honeycomb-like monolayer of tin atoms. It may be a competi-
tive candidate for graphene because of the high conductivity of stanene. Moreover, its electric

CONTACT Z. Fadil §) fadilzakaria604@gmail.com
© 2020 Informa UK Limited, trading as Taylor & Francis Group
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Keywords:

Bi-layer graphyne structure
Magnetic properties

Monte Carlo simulations
Susceptibility

Transition temperature
Magnetic hysteresis cycles

In this paper, the magnetic properties of a bi-layer graphyne structure have been studied using Monte Carlo
simulations. The considered system is composed of two planes of graphyne with mixed spins: 6 =7/2 and S=1.
Firstly, the ground state phase diagrams for zero temperature are reported and discussed. Secondly, the magnetic
properties for the studied system are examined for non-zero temperature. The effects of exchange coupling
interaction and ure on mag; ion, susceptibility and transitional temperature. Furthermore, the
effects of the crystal field on total magnetization of the system have been exhibited. Finally, the effect of the
ferrimagnetic parameter, temperature and crystal field on the hysteresis cycles have been determined. The ob-

tained results have been compared with theoretical and experimental researches.

1. Introduction

Since 2004, graphenes have fascinated physicists for their remark-
able properties [1]. These carbon sheets made of a single layer of atoms
have a honeycomb structure and their very special electronic and me-
chanical characteristics make it a future material. Many researchers
have shown that other carbon structures - which they call graphynes -
might be even more interesting [2-5]. The Graphyne is a carbon-like
two-dimensional structure also is a layer of carbon just one atom thick
[6]. Additionally, graphyne has double and triple bonds and has no al-
ways a hexagonal symmetry. There are many numbers of double and
triple bonded graphynes, but slightly distinct structures and arrange-
ments [7]. Indeed, different kinds of graphynes are suggested by
inserting triple carbon bonds (-CC-) into graphene C-C bonds, including
three extremely symmetrical forms a-, p- and n-graphyne [8-10].
Moreover, graphynes have the same exceptional characteristics as Gra-
phene, such as elevated carrier mobility, powerful mechanical charac-
teristics and outstanding chemical and thermal characteristics [11-13].
Scientific models have shown that the conductive electrons of graphyne
are traveling very quickly, as they do in graphene, but in just one di-
rection [14,15]. In addition, bonding other transition metals can cause a
narrow gap semi-conductor or a spin-polarized semi-conductor. While
graphyne use is not yet prevalent, its characteristics are encouraging for
a number of uses, including nanofillers, transistors and sensors [16,17].
Besides, the magnetic properties of different types of structure were

* Corresponding author.
E-mail address: fadilzakaria604@gmail.com (Z. Fadil).

https://doi.org/10.1016/j.physb.2019.411852

studied using the Monte Carlo simulations and that leads to interesting
results, namely for a magnetic and thermal properties of a core-shell
borophene structure [18], for a Lieb Nanolattice spin [19], in a
diluted ferrimagnetic materials structure [20] and for a bilayer and
trilayer nano-graphene structure [21,22].

In this work, we investigate a system constituted by a magnetic bi-
layer graphyne structure, with half-integer ¢ = 7/2 and integer S=1
spins. As far as we know, there is no investigations in the literature that
have studied the bi-layer graphyne structure in the basis of the Monte
Carlo simulations. Indeed, we study and deduce the ground state phase
diagrams of the bi-layer graphyne structure in different physical
parameter planes. In addition, the thermal behavior of both magneti-
zation and susceptibility of the considered system is illustrated. More-
over, the dependency of total magnetization as a function of the crystal
field of this graphyne structure is explored. To complete this study, the
hysteresis cycles of the bi-layer graphyne structure are elaborated. The
outline of this paper is organized as follows: the model and method used
are illustrated in section 2, the ground state phase diagrams are dis-
cussed in sub-section 3.1 and the Monte Carlo simulation details in sub-
section 3.2. Finally, the conclusion is given in section 4.

2. Model and method

The bi-layer graphyne structure is studied with free boundaries
conditions. The system is composed by two magnetic plane, with spins

Received 13 June 2019; Received in revised form 31 October 2019; Accepted 4 November 2019

Available online 8 November 2019
0921-4526/@ 2019 Elsevier B.V. All rights reserved.

154



Chinese Journal of Physics 68 (2020) 930-939

Contents lists available at ScienceDirect

Chinese Journal of Physics

J

o ¥

ELSEVIEI

R journal homepage: www.sciencedirect.com/journal/chinese-journal-of-physics

- . - - . Check for
Compensation behaviors in a tri-layers nano-dicoronylene G
like-structure with ferrimagnetic mixed spins (3/2,1): Monte
Carlo study
M. Qajjour ™ , N. Maaouni”, Z. Fadil®, A. Mhirech”, B. Kabouchi®, L. Bahmad *,

W. Ousi Benomar *

* Laboratoire de la Matiere Condensée et Sciences Interdisciplinaires (LaMCScl), Faculty of Sciences. P. O. Box 1014, Mohammed V University in

Rabat, Morocco

ARTICLE INFO ABSTRACT

Keywords: This paper outlines the magnetic properties of a tri-layers nano-dicoronylene like-structure, using
Nano-dicoronylene Monte Carlo simulations under the Metropolis algorithm in the Blume Capel model. The top and

Monte carlo simulations
Compensation temperature
Blocking temperature
Hysteresis cycles

bottom layers are composed by S-spins (S = 0, 1), While the middle layer is composed by o-spins
(0=+3/2, +1/2). Each layer contains 48 atoms. We establish, in six various planes, the ground
state phase diagrams. Still, we present the thermal variation of partials and total magnetization
and susceptibility for several values of exchange coupling interactions and crystal field. Also, the
hysteresis cycles have been reported for selected values of temperature and exchange coupling
interaction. The compensation and blocking temperatures values increases when increasing the
exchange coupling parameter in the extreme layers.

1. Introduction

Currently, the developing interest in nanotechnology is focused on different nano-magnetic materials due to their exceptional
magnetic properties. These materials exhibit very high surface reactivity and many interesting electric and magnetic properties [1-3].
In general, the surface properties give vigorous contributions to the magnetic properties, as a significant fraction of the atoms in the
nanostructures existing at the surface [4-6]. Recent experimental realizations have been developed to explain the significant nano-
particles when decreasing the dimension of these materials. Nanostructured materials are classified as zero-dimensional, one
dimensional, two dimensional, and three-dimensional nanostructures [7-14]. These materials are recognized by several properties,
such as the compensation temperature, which is known in general as a method used to regulate system performances to compensate for
properties caused by variations in temperature. Alternatively, among the parameters that have been explored by the researchers, we
find the compensation temperature, which is also our objective in this study. Notably, in Ferromagnetic materials under certain
conditions, at which the total magnetization vanishes [15-21]. As part of the exciting new research for the creation of a Bose-Einstein
molecular condensate (BEC) opens the challenge of finding new states of quantum matter, several theoretical researchers have focused
their research on the study of a nonlinear problems. They investigated matter-wave solitons in hybrid atomic-molecular Bose-Einstein
condensates (BEC) with tunable interactions and external potentials. Also, they investigate the dynamical and energetic instabilities of
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Keywords: In this work, we use Monte Carlo simulations with the Metropolis algorithm to study the dilution
Honeycomb nano-lattice effect on the magnetic properties in a honeycomb nano-lattice. The geometry of the system is
Monte Carlo simulations formed by two sub-lattices of 45+45 = 90 atoms consisting of the spins ¢ = 3/2 and S = 5/2.

Dilution concentration
Compensation temperature
Hysteresis loops

Exchange coupling p

The ground state phase diagrams at zero absolute temperature are presented. Also, the variation
of the total magnetization with reduced temperature for several values of the reduced exchange
coupling are discussed. It is found that the compensation temperature depends on the reduced
exchange coupling parameters. Furthermore, the dilution of the S spins affects the compensation
temperature and hysteresis loops of the studied system.

1. Introduction

Since its discovery, graphene continues to attract the interest of researchers from various perspectives [1] due to the peculiarity of
its properties, whether it be the magnetic, electrical, mechanical or thermal properties [2-4]. The technological development in the
electronics industry requires a search for new materials with better properties, especially, those with low size and weight [5-8].
Similarly, nano-graphene attracts more attention, even in civil engineering, owing to the fact that this material has some better
mechanical properties than steel, like its density and strength [9]. Graphene is a two-dimensional honeycomb crystal, consisting of a
single layer of carbon atoms [10]. Many theoretical and experimental studies about the magnetic properties of graphene have been
done, using several methods. Wang et al. [11] have studied the nano-graphene bi-layer in a longitudinal magnetic field using Monte
Carlo simulations. They have presented the effect of single-ion anisotropy and the intralayer exchange coupling on the magnetic
properties of the nano-graphene. On the other hand, Guo et al. [12] have studied some magnetic properties of a doped graphene-like
bi-layer, using the Heisenberg model, a Green's function and the linear spin-wave approximation. Other researchers have presented
the magnetic properties of a bi-layer graphene structure with non-equivalent planes, using Monte Carlo simulations [13-17]. Despite
the fact that it is still difficult to synthesize graphene, many other researchers have focused their works on the experimental aspects of
its study [18-20]. Moreover, it is so important to study the dilution effect on the magnetic properties of the graphene, because the
pure systems are not very common in nature [21,22].

In addition, recently there are many works reporting results for nano-structure systems, such as the bath room [23], borophene
core-shell and Lieb structures [4].

We recall that in some of our earlier works, we have studied the dilution effect on the compensation temperature in a nano three
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