ROYAUME DU MAROC

Université Mohammed V uulil A drol>
- RABAT - - by -

Faculté des sciences

pplell Luls

CENTRE D’ETUDES DOCTORALES - SCIENCES ET TECHNOLOGIES

N° d’ordre : 3370

THESE DE DOCTORAT
Présentée par :
Zakaria FADIL
Discipline : Physique
Spécialité : Physique de la Matiére Condensée

Titre :

Eudes des propriétés magnétiques et diélectriques des nanomatériaux en

vue de leurs applications en nanotechnologie : Simulation de Monte Carlo

Hamid EZ-ZAHRAOUY

Abdelaziz MHIRECH

Bousselham KABOUCHI

Lahoucine BAHMAD

Abdelkader BOULEZHAR

Mohamed DAOUD

Wahib OUSI BENOMAR

Soutenue le 21/11/2020, devant le jury :

PES, Faculté des Sciences, Université Mohammed V-Rabat
PES, Faculté des Sciences, Université Mohammed V-Rabat
PES, Faculté des Sciences, Université Mohammed V-Rabat
PES, Faculté des Sciences, Université Mohammed V-Rabat
PES, Faculté des Sciences, Université Hassan I1-Casablanca
PES, Faculté des Sciences, Université Ibn Tofail Kénitra

PES, Faculté des Sciences, Université Mohammed V-Rabat

< Faculté des Sciences, avenue 1bn Battouta, BP. 1014 RP, Rabat—Maroc

Président

Directeur de thése
Co-Directeur de these
Rapporteur / Examinateur
Rapporteur / Examinateur
Rapporteur / Examinateur

Rapporteur / Examinateur

@ 00212(05) 37 77 18 76 = 00212(05) 37 77 42 61; http://lwww. fsr.um5.ac.ma







Remerciements

Les travaux exposés dans cette these ont eté réalisés au sein du Laboratoire de Matiére
Condensée et Sciences Interdisciplinaires (LaMCScl) du département de physique de la Faculté
des Sciences de Rabat (Responsable de la structure de recherche: Pr. Hamid EZ-
ZAHRAOQOUY), sous la direction du Professeur Abdelaziz MHIRECH et la co-direction du
Professeur Bousselham KABOUCHI.

Je remercie tout d'abord Dieu tout puissant de m'avoir donné le courage, la force et la patience

d'achever ce travail.

Je tiens a remercier vivement tous les membres du Jury pour I’honneur qu’ils m’ont fait en

acceptant d’examiner et juger ce travail.

J’adresse, mes remerciements les plus chaleureux a mon Directeur de thése, Monsieur
Abdelaziz MHIRECH, Professeur a la Faculté des Sciences de Rabat, pour sa disponibilité,
ses idées scientifiques, ses investissements dans ce travail de recherche et de ’aide qu’il a

apportée pour I’avancement et 1’aboutissement de cette thése.

Mes sincéres remerciements vont aussi a mon Co-Directeur et rapporteur de thése, Monsieur
Bousselham KABOUCHI, Professeur a la Faculté des Sciences de Rabat, pour sa contribution
et ses conseils précieux qui m’ont donné le courage et la confiance pour 1’achévement de ce

travail de recherche.

Je remercie particulierement, Monsieur Hamid EZ-ZAHRAOUY, Professeur a la Faculté des

Sciences de Rabat, d’avoir accepté de présider le Jury de cette thése.

Mes remerciements les plus profonds vont a Monsieur Lahoucine BAHMAD, Professeur a la
Faculte des Sciences de Rabat, pour sa participation a mon jury de these en qualité de rapporteur
et examinateur et pour toutes les remarques intéressantes qu’il m’a faites. Veuillez agréer,

Monsieur, I’assurance de mon profond respect.

Je tiens a remercier, également, le rapporteur et examinateur de ce travail, Monsieur
Abdelkader BOULEZHAR, Professeur a la Faculté des Sciences Ain Chock de Casablanca,

pour ’intérét qu’il a témoigné a 1’égard de mon travail.

Un grand merci a Monsieur Mohamed DAOUD, Professeur a la Faculté des Sciences de
Kénitra, pour I’intérét qu’il a porté a mon travail de recherche et pour avoir accepté d’étre

rapporteur et examinateur de cette these.



Je remercie vivement Monsieur Wahib OUSI BENOMAR, Professeur a la Faculté des
Sciences de Rabat, d’avoir accepté d’étre rapporteur et examinateur de cette thése et d’avoir

participé a mon jury et je le remercie également pour sa sympathie et sa bonne humeur.

Un grand merci & mes parents pour leur soutien financier et moral constant et leur bienveillance
sensationnelle, 2 mon frére et a toute ma famille de m’avoir toujours encouragé et soutenu

durant la préparation de cette these.
Je remercie vivement tout le corps professoral qui a participé a ma formation.

Finalement, que tous ceux qui ont contribué de pres ou de loin a I’accomplissement de ce travail

trouvent ici I’expression de mes remerciements.



Résumé

L’importance et la capacité des nanotechnologies a révolutionner I’informatique et
I’€lectronique par la production de nouveaux matériels de plus en plus miniaturisés, nous a
poussé a nous pencher sur la modélisation des nanomatériaux. Dans le présent travail, nous
avons développé cet axe de recherche dans le but d’étudier les propriétés magnétiques
(aimantations et susceptibilités) et diélectriques (polarisations et susceptibilités) de différentes
nanostructures a savoir le graphéne, le graphyne, la stanene, 1’ovalene, la coronene, le
naphtalene et le borophene. De telles nanostructures ont été traitées avec différentes
morphologies notamment un, deux ou trois plans et avec différents arrangements de spins. Nous
avons utilisé les simulations de Monte Carlo sous 1’algorithme de Metropolis dans le cadre du
modele de Blume Capel. En effet, nous avons d’abord commencé par traiter les diagrammes de
phase des différentes nanostructures a I'état fondamental pour connaitre les configurations de
spins les plus stables. En outre, pour les températures non nulles, nous avons examiné I'effet
des interactions de couplage entre spins et les interactions RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-
Yoshida) sur les propriétés magnétiques et diélectriques dans nos nano-systemes. Par ailleurs,
une attention particuliere a été portée aux différents paramétres physiques qui influencent les
températures de compensation et de transition ainsi que les cycles d’hystérésis. En fait, les
nanomatériaux étudiés dans cette these pourraient avoir un grand potentiel d’applications
technologiques notamment dans les enregistrements magnéto-optiques, la spintronique, la

magnétorésistance géante et les effets magnétocaloriques.

Mots-clefs : Nanomatériaux; Simulations de Monte Carlo; Graphene; Graphyne; Borophene;
Stanene; Naphtaléne; Ovalene; Coronene; Diagrammes de phases; Température de

compensation; Temperature de transition; Modele de Blume-Capel.



Abstract

The importance and the capacity of nanotechnologies to revolutionize computer science and
electronics by the production of new increasingly miniaturized materials, has prompted us to
look into the modeling of nanomaterials. In the present work, we have developed this line of
research in order to study the magnetic (magnetizations and susceptibilities) and dielectric
(polarizations and susceptibilities) properties of different nanostructures, namely stanene,
graphene, graphyne, ovalene, coronene, naphthalene and borophene. Such nanostructures have
been treated with different morphologies, in particular one, two or three planes and with
different arrangements of spins. We used Monte Carlo simulations under the Metropolis
algorithm as part of the Blume Capel model. Indeed, we first started by processing the phase
diagrams of the different nanostructures in the ground state to know the most stable spin
configurations. Additionally, for non-zero temperatures, we examined the effect of spin
coupling interactions and RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) interactions on magnetic
and dielectric properties in our nano-systems. Furthermore, special attention has been paid to
the various physical parameters that influence the compensation and transition temperatures as
well as the hysteresis cycles. In fact, the nanomaterials studied in this thesis could have a great
potential for technological applications, particularly in magneto-optical recordings, spintronics,
giant magnetoresistance and magnetocaloric effects.

Keywords: Nanomaterials; Monte Carlo simulations; Graphene; Graphyne; Borophene;
Stanene; Naphthalene; Ovalene; Coronene; Phase diagrams; Compensation temperature;

Transition temperature; Blume-Capel model.
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Introduction générale

Les propriétés magnétiques des matériaux jouent un réle majeur dans les machines électriques
(moteurs électriques, génératrices, transformateurs) et le stockage de I'information (bandes et
pistes magnétiques, disques durs). Le magnétisme est donc d’une grande importance dans le
domaine de la physique. L’origine du comportement magnétique provient du fait qu’une charge
électrique en mouvement (le spin et le mouvement orbital des électrons) engendre un champ
magnétique autour d’elle-méme. Les électrons peuvent former de petits dipdles magnétiques
capables de réagir a un champ magnétique extérieur appliqué. Un aimant contient deux poles :
un pole nord et un pdle sud. Les lignes de champ magnétique émergent du péle nord pour
converger au pdle sud. La puissance d’un champ magnétique H, qui mesure la magnitude et la
direction du champ, détermine la force agissant sur les dipdles magnétiques. Si toutes les
couches électroniques d'un atome sont remplies, la somme de ces courants est nulle et cet atome
n'aura aucun moment magnétique résultant. Il sera insensible a un champ magnétique externe
et fera partie des matériaux diamagnétiques [1-3]. Les atomes comportant un seul électron sur
la couche externe sont faiblement sensibles a un champ magnétique externe. lls font partie des
matériaux paramagnétiques [4-6]. A I'état solide, seuls les éléments ayant une couche interne
incompléte auront une forte sensibilité a un champ magnétique externe. lls constituent la famille
des matériaux ferromagnétiques [7] ou des matériaux ferrimagnétiques qui se composent en
deux ou plusieurs sous-réseaux magnétiques avec des spins non égaux [8,9]. En outre, au début,
seuls les matériaux dans un état massif étaient considérés. Mais grace aux nouvelles méthodes
de fabrication, de nouvelles formes de matériaux ont vues naissances, commencant par les
couches minces, puis ultra-minces et en arrivant aux nanofils [10], nanotubes [11], nanorubans
[12] et nanoparticules [13]. En effet, les propriétés magnétiques des matériaux ont des potentiels
d’applications dans plusieurs domaines, comme dans les supports d’enregistrement magnétique
[14,15]. D’autre part, les nanotechnologies [16] bénéficient de plusieurs milliards de dollars en
recherche et développement dans le monde. Ces nanotechnologies reposent sur la connaissance
et la maitrise de I’infiniment petit. Elles regroupent 1’ensemble des techniques qui permettent
de fabriquer, de manipuler et de caractériser la matiére a 1’échelle nanométrique. De plus, les
nanomatériaux magnetiques, suscitent un grand intérét conduisant a des nouvelles
fonctionnalités de 1’électronique de spin (spintronique). La premiére manifestation des effets
caractéristiques de la spintronique a été la magnétorésistance géante (GMR) en 1988 par Peter

Grinberg et Albert Fert dans une structure multicouche [17].
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Dans cette these, nous étudions les propriétés magnétiques et diélectriques de différentes
nanostructures de types graphéne, graphyne, stanene, ovalene, naphtaléne et borophene. Nous
commencgons par déterminer les diagrammes de phases a 1’état fondamental (au zéro degré
Kelvin) pour les différents systemes étudiés. En outre, pour une température non-nulle, nous
nous basons sur les simulations de Monte Carlo afin d'étudier les propriétés magnétiques et
diélectriques de ces nanostructures, & savoir : I’aimantation, la polarisation, les susceptibilités
diélectriques et magnétiques et enfin les cycles d'hystérésis. Ce travail de these comporte quatre
chapitres, en plus d’une introduction et conclusion générales. Le premier chapitre constitue une
revue bibliographique des propriétés magnétiques des matériaux et les modeles et méthodes de
calcul. Dans le second chapitre nous étudions les nanostructures de type graphyne, stanene et
naphtalene tenant compte de I’interaction RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida). Le
troisieme chapitre est consacré a la localisation de la température de compensation dans les
nanostructures telles que graphene, borophene, naphtaléne et ovaléne en fonction des différent
parametres physiques, notamment les couplages entre spins, le champ cristallin associé a
chaque type de spin, le champ magnétique externe et la taille du systéme étudié. Le quatriéme
et dernier chapitre est réservé a 1I’étude du comportement de I’aimantation, de la polarisation et
de la susceptibilité dans les structures de coronene monocouche et graphyne en monocouche et

en bicouche.



CHAPITRE I : Propriétés magnétiques des
matériaux, modeéle et méthode de calcul




1.1 Introduction

Les proprietés magnétiques des matériaux proviennent de leurs moments magnétiques
atomiques produits par le spin et le moment cinétique de leurs électrons. Elles sont déterminées
a I'échelle macroscopique par le comportement du moment magnétique des atomes a I'échelle
microscopique. L'origine du moment magnétique vient de l'interaction et du mouvement des
électrons dans le matériau. Il présente deux comportements différents de 1’électron : un moment
magnétique intrinséque de spin et un moment magnétique orbital qui est di a la rotation de

I’¢électron dans son orbite. Pour un atome libre, le moment magnétique M, est donné par :

M = gJus (I.1)

ou : g représente le facteur de Landé qui est le rapport entre le moment magnétique et le moment

angulaire.

J est le moment angulaire total de I'atome. J=L + S, ou L est le moment angulaire orbital et

S est le moment angulaire de spin. Son signe est déterminé par la loi de Hund [18].
ue est le magnéton de Bohr ( 1pg = 9.274x10-24J/T),

Les matériaux magnétiques sont actuellement utilisés dans plusieurs domaines tels que les
aimants permanents et I'enregistrement magnétique a haute densité. Les propriétés magnétiques
influencées par les caractéristiques structurales a I'échelle atomique sont celles que I'on nomme
propriétés intrinseques : la température de Curie, l'aimantation de saturation et I'anisotropie
magnéto cristalline. Généralement ces propriétés sont liées fortement d'une part a
I'environnement et a la distance des premiers proches voisins et d'autre part a l'interaction entre
les électrons et a leur interaction avec les noyaux et elles sont indépendantes de la quantité de
matiére. Pour la grande majorité des applications, la température de Curie doit étre supérieure
a la température ambiante, ce qui explique que les matériaux concernés sont a base des éléments

de transition tel que le fer (Fe) et le cobalt (Co), qui ont une forte aimantation.

D’autre part, la mécanique statistique s'intéresse particuliérement aux propriétés de la matiére
condensée. La difficulté c’est que ces systémes sont formés par un grand nombre d’atomes ou
de particules. En effet, le calcul de la fonction de partition consiste a additionner un grand

nombre d’états. Cependant, a la limite thermodynamique [19], le nombre d'états étant illimité,



la somme devient difficile a calculer. Par conséquent, il existe trés peu de modeles ou la fonction
de partition est une expression analytique précise. Cela a conduit au développement de
techniques d'approximations, comme les méthodes de la théorie des champs et les méthodes
numériques. En outre, la méthode numérique la plus simple pour traiter le modéle de physique
statistique est de le placer sur un réseau de taille limitée, de sorte que le calcul numérique de la
fonction de partition devient facile. De plus, la simulation Monte Carlo permet de calculer la
fonction de partition d'un modéle donné sur un grand réseau. L'idée de base de cette méthode

est de simuler les fluctuations thermiques aléatoires du systeme d'un état a un autre.

Dans ce chapitre, nous présenterons les notions de base pour comprendre le principe des
simulations par la méthode de Monte Carlo. De plus, nous introduisons les algorithmes

d'échantillonnage les plus utilisés.

1.2 Classifications magnétiques des matériaux

Les matériaux magnétiques sont généralement séparés en deux classes : les matériaux doux et
les matériaux durs (aimants permanents). Les matériaux magnétiques doux peuvent étre
aimantés a 1’aide de champs magnétiques faibles. Ils sont utilisés dans les machines électriques
pour canaliser et concentrer le flux magnétique. Les matériaux magnétiques durs conservent
leur état d’aimantation initial méme lors de I’application d’un champ magnétique relativement
élevé. lls sont utilisés comme source de champ magnétique dans les machines électriques. La
coercivité est le champ magnétique externe inverse qu’il faut appliquer pour rendre nulle
I’aimantation d’un matériau qui a été porté a saturation. La limite généralement fixée entre les

matériaux doux et les matériaux durs est une coercivité de 10 kA/m [20].

Par ailleurs, en dessous de la température critique dite température de Curie [21], il en découle
un comportement responsable de différents comportements magnétiques tels que le
diamagnétisme, le  ferromagnétisme, [l'antiferromagnétisme, le  ferrimagnétisme,
I’antiferrimagnétisme et le superparamagnétisme. Tandis que pour une température en dessus

de la température critique on parle du comportement paramagnétique.

Les catégories des matériaux magneétiques sont exposees ci-apres :



1.2.1 Diamagnétisme

Les matériaux diamagnétiques se comportent comme des atomes non-magnétiques dont tous
les électrons sont appariés [22]. Lorsqu’un matériau diamagnétique est soumis a un champ
magnétique H, il y a création d’une trés faible aimantation opposée au champ extérieur, et donc
génération d’un champ magnétique opposé au champ extérieur. Lorsque le champ n’est plus
appliqué, cette aimantation disparait.

- — 00— - - P -
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- - - — - - -
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H

Fig. 1.1 : Moments magnétiques de chaque atome s’apposent au champ magnétique extérieur

H.

1.2.2 Paramagnétisme

Le paramagnétisme se produit quand les orbitales des atomes ne sont pas complétement
remplies, conduisant a I'existence d'un petit moment magnétique total. Sous I'effet d'un champ
magnétique extérieur, 1’aimantation est orientée dans le méme sens du champ magnétique
appliqué, le comportement paramagnétique des matériaux peut apparaitre sous certaines
conditions de température et de champ appliqué. Un
matériau ferromagnétique ou ferrimagnétique devient paramagnetique quand la température du
systeme est supérieure a latempérature de Curie (T>Tc). Tandis qu’un
matériau antiferromagnétique devient paramagnétique quand la température du systeme est

supérieure a la température de Néel (T>Tn).
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https://fr.wikipedia.org/wiki/Antiferromagn%C3%A9tisme
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Fig. 1.2 : Moments magnétiques de chaque atome s‘alignent avec le champ magnétique

extérieur H.

1.2.3 Ferromagnétisme

Le ferromagnétisme (resp. le ferrimagnétisme) désigne la capacité de certains corps a
s'aimanter sous l'effet d'un champ magnétique extérieur et a garder une partie de cette
aimantation. De plus, 1’aimantation d’un matériau ferromagnétique décroit lorsque la
température augmente pour s’annuler & une température de transition qui décrit la transition
entre 1’ordre et le désordre, cette température est appelée température de Curie Tc (resp.
température de Néel Tn) [23]. A des températures supérieures a la température de Curie T>Tg,
ces matériaux deviennent paramagnétiques (Mwt=0). De plus, dans ces matériaux les moments

magnétiques sont alignés parallelement comme le montre la Fig. 1.3 [23].

‘- - *-— — - - -
- — *-— — - - -
‘- - *-— — - - -
- — *-— — - - -

Fig. 1.3 : Arrangement des moments magnétiques dans les matériaux ferromagnétiques.

1.2.4 Antiferromagneétisme
Dans un corps antiferromagnétique, I'état de plus basse énergie correspond a un alignement

antiparalléle des moments magnétiques [22,23], comme le montre la Fig. 1.4 :
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Fig. 1.4 : Alignements de spins dans un matériau antiferromagnétique.

Il en résulte un regroupement des moments en deux sous réseaux d'aimantation égale et opposée
de sorte qu'en absence de champ l'aimantation totale est nulle. La susceptibilité magnétique
présente un maximum correspondant a une certaine température, analogue a la température de
Curie pour les matériaux ferromagnétiques, appelée la température de Néel [23]. Au-dessus de
cette température, un matériau antiferromagnétique devient paramagnétique. De nombreux
composés des métaux de transition connus tels que les oxydes de cobalt, nickel, chrome et

manganése sont antiferromagnétiques [24].

1.2.5 Ferrimagnétisme

Les matériaux ferrimagnétiques se décomposent en deux ou plusieurs sous-réseaux
magnétiques avec des spins non égaux [23, 24]. Les interactions d’échange dans les matériaux
ferrimagnétiques menent a un alignement des spins du méme sous-réseau et a un alignement

paralléle des spins des deux sous-réseaux différents comme illustré sur la Fig. 1.5 :

- — -~ — -+ — - —
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Fig. 1.5 : Alignements de spins dans un matériau ferrimagnétique.
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1.2.6 Anti-ferrimagnétisme

Dans les matériaux anti-ferrimagnétiques, les spins sont répartis en deux ou plusieurs sous-
réseaux magnétiques non ¢égaux, a Dintérieur desquels les interactions sont
antiferromagnétiques. Les spins sont donc antiparalleles entre eux. C’est le cas notamment dans
certains composés comportant deux types d’atomes de moments magnétiques de spins

différents [22], comme le montre la figure 1.6.

e e B o -

Fig. 1.6 : Alignements de spins dans un matériau anti-ferrimagnétique.

1.2.7 Super-paramagnétisme

Le super-paramagnetisme est un comportement des matériaux ferromagnétiques ou
ferrimagnétiques qui apparait lorsqu’ils sont sous la forme de petits grains ou nanoparticules.
Sous I’influence de la température, I’aimantation de ces nanoparticules peut se renverser
spontanément. On appelle le temps moyen entre deux renversements temps de relaxation de
Néel [25]. En outre, les directions des moments magnétiques des particules dans le cristal sont

disposées de fagon aleatoire. Ainsi, le moment magnétique net est nul.

1.3 Température de transition et de compensation

La température de transition correspond au passage d’une phase ferromagnétique a une phase
paramagnétique, ceci est utilisé dans le domaine du stockage magnéto-optique qui emploie une
combinaison des technologies optiques et magnétiques, pour la suppression et 1’écriture de

données.


https://fr.wikipedia.org/wiki/Disque_magn%C3%A9to-optique

1.3.1 Température de Curie

La température de Curie (Tc), ou température d'ordre magnétique, est l'une des propriétés
intrinséques des aimants permanents. Elle représente la température de transition de I'état
magnétique ferromagnétique (ordonné) a I'état paramagnétique (désordonné). Ce processus est
réversible car 1’ordre ferromagnétique réapparait dans le systtme quand sa température
redescend en dessous de la température de Curie. La valeur de la température de Curie varie

selon la composition chimique du matériau et des distances interatomiques.

1.3.2 Température de Néel

Similaire a la température de Curie (Tc) pour les matériaux ferromagnétiques. La température
de Néel (Tn) représente la température de transition de I'état antiferromagnétique a I'état
paramagnétique. Cette transition de phase se manifeste par I’apparition d’un pic dans le graphe
de susceptibilité. Au-dessous de la température de Néel, la susceptibilité magnétique augmente
avec l'augmentation de la température. La susceptibilité atteint un maximum pour T=Ty et

diminue pour T>Ty, selon la relation suivante :

(1.2)

X~ st

ou C est la constante de Curie.

1.3.3 Tempeérature de blocage

L’effet de la température a I’échelle nanométrique est crucial sur les moments magnétiques des
nanoparticules. La température de blocage T est une grandeur physique qui dépend de la nature
du matériau. Cette température peut étre obtenue a partir du pic de la susceptibilité magnetique
en fonction de la température. En effet, pour une valeur de température superieure a la
température de blocage, un matériau dans la phase ferromagnétique, antiferromagnétique ou

ferrimagnétique devient super-paramagnétique.

La température de blocage peut étre exprimeée par la relation suivante [26] :

KV
- 4. T
KBln (%)

T (1.3)

ou
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K : Anisotropie magnétique de la nanoparticule,

V : Volume de la nanoparticule,

Kg : Constante de Boltzmann,

7. Temps de mesure de 1’aimantation de la nanoparticule,

0 : Temps de mesure d'une valeur comprise entre 10° et 10°1° secondes.

1.3.4 Température de compensation

Les matériaux ferrimagnétiques peuvent présenter une température de compensation sous
certaines conditions. La température de compensation (Tcomp) est la température a laquelle, les
aimantations partielles (Ms et Ms) se compensent pour donner une aimantation totale nulle
(Miot) en dessous de la température critique. En fait, a la température de compensation Tcomp,
les moments magnétiques des deux sous-réseaux (S et o) sont alignés antiparallélement et ont

la méme valeur absolue.

Nous devons donc avoir :
IMs (Teomp)| = [Mo (T eomp)| (1.4)

sign [Ms (Tecomp)| = -sign [Mo (Tcomp)| (1.5)

L’apparition d’un point de compensation rend le matériau prometteur pour des applications
technologiques importantes, notamment dans le domaine de [I’enregistrement

thermomagnétique.

1.4. Classification des Transitions de phases
La transition de phase d’un systéme se traduit par le passage de ce systéme d’un état a un autre

état différent relativement a certaines de ses propriétés physiques.

1.4.1 Classification d’Ehrenfest
Selon le physicien P. Ehrenfest, les différentes transitions de phase sont classées en deux

catégories : les transitions du premier ordre et les transitions du second ordre [27].
Transitions du premier ordre :

Les transitions du premier ordre se caractérisent par une discontinuité dans les dérivées

premiéres des fonctions thermodynamiques. Par exemple, les transitions entre les trois états :
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(solide, liquide et gaz), sont des transitions de phase du premier ordre si la dérivée premiere de

1’énergie libre par rapport au potentiel chimique est discontinue [28].
Transitions du second ordre :

Ce type de transition se distingue par la continuité des fonctions thermodynamiques et de ses
dérivées premicéres et la discontinuité des dérivées d’ordre plus élevé. Aussi, le passage d’une
phase a une autre d’une fagon continue est possible. C’est le cas de la transition
ferromagnétique-paramagnétique. En outre, la classification d’Ehrenfest reste inexacte au
voisinage d’une transition de phase parce qu’elle ne prévoit pas la possibilité de divergence a

la limite thermodynamique [19].

1.4.2 Classification de Landau

En 1937 L. Landau a propose une autre classification qui est plus adaptée pour les transitions
continues. Cette nouvelle classification est basée sur la notion de brisure de symétrie qui
accompagne généralement ces transitions. Associé aux notions de brisure de symétrie, il est
important donc de définir le paramétre d’ordre qui permet de déterminer I’ordre de transition
de phase (tableau 1.1). De plus, les systemes physiques sont différemment définis selon le

parametre d’ordre associé.

Nature de la transition Paramétre d’ordre
Para-Ferromagnétique Aimantation M
Para-Antiferromagnétique Aimantation des sous réseaux M1 et M»
Para-Ferroélectrique Polarisation P
Gaz-liquide Masse volumique p
Supraconductivité Gap supraconducteur A
Superfluidité Fonction d’onde superfluide

Tableau 1.1 : Quelques exemples des parameétres d’ordre [29].

Ainsi Landau a proposé deux types de transition de phase :

Les transitions sans parametre d’ordre :
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Le paramétre d’ordre est discontinu, ces transitions sont toujours du premier ordre au sens
d’Ehrenfest.

Les transitions avec paramétre d’ordre :

Dans ce type de transition, le paramétre d’ordre présente une discontinuité, cas d’une transition
du premier ordre qui devient du second ordre ou d’ordre supérieur si le paramétre d’ordre est

continu lors de la transition.

1.5 Interactions magnétiques

Les matériaux magnétiques peuvent étre apercus comme un ensemble de deux systemes. Un
contenant des €lectrons délocalisés (bande de valence ou de conduction) et I’autre contenant les
électrons des impuretés magnétiques avec un moment magnétique localisé. Les interactions
magnétiques peuvent étre décrites par plusieurs modéles : double-échange, super-échange et
interaction RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida).

1.5.1 Interaction de double-échange

L'interaction de double échange est un type d’échange magnétique, elle a été proposée par Zener
pour expliquer la forte corrélation entre le caractere métallique et ferromagnétique de certains
composés [30]. Ce modéle ressemble superficiellement a 1’interaction de super-échange. Le
double échange est une interaction ferromagnétique qui fait intervenir les ions pour assurer le
transport des électrons entre les cations séparés par une distance trop grande et pour lesquels

I’échange direct (cation-cation) est nul.

Cas de deux ions Mn** et Mn®* séparés par un ion oxygéne. Au méme moment ol un électron
de I’ion Mn*" saute vers I’oxygene, celui-ci céde un électron vers 1’autre ion Mn. Ceci n’est

possible que si les deux ions de Mn ont leurs spins paralleles (Fig. 1.7) [9].
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M) (¢ >t ) ()
Fig. 1.7 : Interaction de double échange.

L'interaction de double échange permet au systéme d’occuper deux états différents. Le systéme
peut passer d’un état a 1’autre si les spins des ions Mn sont alignés parallélement car le saut
peut se faire sans émission d'excitations magnétiques. L’état de plus basse énergie correspond

a une hybridation résonante des deux états, 1’état fondamental est donc un état ferromagnétique.

1.5.2 Interaction de super-échange

Cette interaction d’échange est indirecte. L’antiferromagnétisme via I’interaction de super-
échange a été généré pour des cristaux de manganite de lanthane de formule chimique LaMnQO3
[31]. 1l s'agit d'un processus indirect dans lequel les deux ions magnétiques (cations) les plus
proches interagissent par le biais des ions oxygeéne (anions). Les moments magnétiques des ions
sont liés les uns aux autres par l'interaction d'échange entre eux et la bande de valence. Dans ce
cas, il n'y a pas de recouvrement orbital entre les ions magnétiques voisins les plus proches. De
plus, I’interaction super-échange n’a pas besoin de la présence des porteurs de charges
délocalisés. La Fig. 1.8 montre a 180° différentes configurations (cation-anion-cation). Le
premier cas correspond a I’antiferromagnétisme fort, obtenu quand deux cations ont une
orbitale a moitié pleine pointant dans la direction de 1’anion. Le couplage est direct par les
regles de Hund. Dans le deuxieme cas (I’antiferromagnétisme est faible), les électrons du cation
ont une probabilité différente de zéro et identique pour les deux cations afin de se trouver sur
I’orbitale vide. De ce fait, nous retrouvons I’antiferromagnétisme fort (cas 1) mais seulement
dans un petit délai. Ce qui explique pourquoi I’interaction est dite faible. Dans le troisieme cas,

correspondant a I’interaction ferromagnétique faible, un des cations a une orbitale a moitié
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pleine tandis que I’autre est vide. En effet, I’électron en question peut virtuellement passer d’un

cation a I’autre a condition que les deux cations aient leurs spins paralleles [9].

Configuration Orbitale Couplage par Super-échange

! @.@} I Couplage antiferromagnétique fort
2 f {e.e} l Couplage antiferromagnétique faible

3 Il {.}’e} Il Couplage ferromagnétique faible
=T

Orbitales tz, remplies et une orbitale e, a demi-remplie pointant
dans la direction de ’anion.

Orbitales t, remplies et une orbitale e, vide pointant dans la
direction de I’anion.
C)C@ Orbitale po

Fig. 1.8 : Ordre magnétique en fonction du type d’orbitale des cations adjacents avec un angle

180° entre les deux cations [32].

1.5.3 Interaction RKKY

L’interaction RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) [33-35] se réfere au mécanisme de
couplage de moments magnétiques ou spin d’électrons localisés dans 1’enveloppe interne d ou
f dans un métal au moyen d’une interaction avec les électrons de conduction. Ce modeéle a été
appliqué pour expliquer le couplage ferromagnétique et 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’application la plus importante de la
théorie RKKY est la théorie de magnétorésistance géante (GMR) [36]. Cette interaction est

caractérisée par un coefficient de couplage J :
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J(Ri-Ry) = 9n (]{:—ZF) F (2K#|Ri — Ri'|) (16)

avec - E (X) - ( xcos(x);sin x) ) (1.7)

X
ou

Ri, R : Moments magnétiques locaux,

Kr : Rayon de la surface de Fermi d'électron de conduction,
Er: Energie de Fermi.

L’interaction RKKY favorise 1’antiferromagnétisme a courtes distances.

Le coefficient qui favorise le ferromagnétisme a courtes distances Jrkky €st donnée par
I’expression suivante :

Jreky(r) = (COS (r)) (1.8)

r3

Le couplage par conséquent oscille entre le ferromagnétisme (Jrkxy>0) et

I’antiferromagnétisme (Jreky<0), selon les distances entre les ions (Fig. 1.9).

A
JRKKY

Fig. 1.9 : Variation de la constante de couplage Jrkky en fonction de la distance séparant les

deux moments magnétiques locaux r [9].
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1.6 Anisotropies magnétiques

L’anisotropiec magnétique est importante pour déterminer la direction de Il'aimantation.
L'expression anisotropie magnétique se refere a la dépendance des propriétés magnétiques de
la direction dans laquelle elles sont mesurées. En général, les propriétés magnétiques d'un
matériau ferromagnétique ou ferrimagnétique sont définies d'une part par les grandeurs de
I'aimantation rémanente Mr et de I'aimantation Ms de saturation propre a ce matériau et d'autre
part par les directions spatiales manifestées par les vecteurs (Mg et Ms). Ainsi I'action d'un
champ magnétique externe (H) sur ces matériaux, suivant différentes directions spatiales, donne
lieu a différentes réponses. En pratique, ce comportement est révélé expérimentalement a
travers les différentes boucles d'hystérésis de différentes formes résultant d'une application d'un

champ magnétique externe (H) suivant différentes directions.

1.6.1 Anisotropie magnéto-cristalline

L’anisotropie magnéto-cristalline est une propriété intrinséque du materiau, car elle découle
directement de I’interaction d’échange et de la symétrie du cristal. Cette anisotropie (cubique
et uni-axiale) est causée par I’interaction spin-orbite. Ce couplage, qui est responsable de
’orientation des spins en fonction de la symetrie du réseau, tend a aligner les moments
magnétiques le long des directions cristallographiques préférentielles. 1l en résulte certains axes
ou plans d’aimantation facile ou difficile. L’énergie magnéto-cristalline est généralement faible
par rapport a I’énergie d’échange. Cependant, la direction de 1’aimantation est uniquement
déterminée par 1’anisotropie car I’interaction d’échange permet d’aligner les moments
magnétiques paralléles peu importe la direction. De plus, I'anisotropie uni-axiale est essentielle
pour le stockage de l'information. En effet, les deux orientations stables de I'aimantation
permettent I'encodage binaire de I'information [8].

1.6.2 Anisotropie de forme (ou dipolaire)

L'anisotropie de forme prédomine le reste des anisotropies magnétiques possibles dans le cas
des systémes magnétiques a faible dimension ou des nanoparticules de forme non sphérique.
L'anisotropie de forme appelée aussi énergie magnétostatique provient du champ
démagnétisant, ce dernier dépend de l'orientation de I'aimantation par rapport a la forme du
matériau. La présence de ce champ démagnétisant rend anisotropes les propriétés magnétiques

du matériau selon sa forme, ce champ est di a l'interaction dipolaire. En effet, lorsque le
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matériau est sphérique, I'énergie magnétostatique est nulle, mais elle prend des valeurs non
négligeables si la symétrie n'est plus sphérique [8]. L'anisotropie de forme conduit a la
formation de domaines magnétiques séparés par des parois de Bloch dans des systemes de
tailles mesoscopiques. Pour de petites particules, la formation d'une paroi étant trop codteuse,

un seul domaine magnétique s'y forme.

1.6.3 Anisotropie de surface ou d’interface

L'origine des anisotropies de surfaces et interfaces provient de la rupture ou du changement de
la symétrie de translation des atomes des plans de surfaces. Ce comportement est a I'origine de
la modification des propriétés magnétiques des atomes de ces plans de surfaces et interfaces.
Les atomes de surface ont une symétrie inférieure comparée a celle des atomes a I’intérieur du
matériau. Ces atomes ont une influence sur I'énergie de la particule qui peut dépendre de
I'orientation de I'aimantation. Cela donne lieu a I'anisotropie de surface qui peut aussi étre
dépendante des impuretés absorbées a la surface. De plus, I’ampleur de la contribution de la
surface a I’énergie de 1’anisotropie magnétique augmente avec la diminution de la taille des

matériaux [8].

1.6.4 Anisotropie d’échange

L’anisotropie d’échange apparait dans les systémes comportant une interface ferromagnétique
/antiferromagnétique qui ont été refroidis sous champ a partir d’une température T supérieure
a la température de Néel de la couche antiferromagnétique (Tn) et inférieure a la température
de Curie de la couche ferromagnétique (Tn<T< Tc). Ce phénomene peut étre expliqué
qualitativement par ’existence d’une interaction d’échange a I’interface ferromagnétique /
antiferromagnétique qui se caractérise d’un point de vue macroscopique par un décalage en
champ magnetiqgue (H) [8]. En effet, lorsqu’un champ magnétique est appliqué a une
tempeérature T telle que Tn<T<Tc, les moments magnétiques ferromagnétique s’alignent
suivant ce champ. L’antiferromagnétisme étant dans un état paramagnétique et les moments

magnétiques sont orientés aléatoirement.
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1.6.5 Anisotropie magnéto-élastique

Les contraintes élastiques intérieures ou extérieures sont a I'origine d'une anisotropie magnéto-
élastique qui est essentiellement générée soit par les défauts d'empilement soit par les
contraintes extérieures appliquées sur le matériau magnétique [8]. La déformation change la
direction de l'aimantation au sein du matériau et induit donc une modification des propriétés
magnétiques. L'existence d'une anisotropie magneéto-élastique est essentiellement due au

couplage spin-orbite.

1.7. Simulation de Monte Carlo

1.7.1. Introduction

On appelle méthode de Monte Carlo toute méthode visant & calculer une valeur numérique, et
utilisant des nombres aléatoires pour simuler les phénomenes comportant un ou plusieurs
variables aléatoires, c'est-a-dire des techniques probabilistes. Le nom de ces méthodes fait

allusion aux jeux de hasard pratiqués a Monte-Carlo.

1.7.2. Concept de la simulation Monte Carlo
Le concept des simulations de Monte Carlo est de simuler les fluctuations thermiques aléatoires
d’un état de systéme a un autre. La probabilité de trouver le systeme dans 1’état a au cours de

la simulation est égale au méme état en systéme réel.

Nous allons discuter dans ce qui suit toutes les étapes de cette simulation. Nous commencgons

par parcourir le processus physique qui donne 1’équation maitresse :
Estimation

En physique statistique, nous sommes fréquemment ameneés a calculer des valeurs moyennes
de grandeurs observables. Pour un systéme en contact avec un thermostat de température T, la

probabilité d'un micro-état a dont I'énergie est Ex est proportionnelle au facteur de Boltzmann :

Ea

e KBT = ¢ PEa (1.9)

L'estimation de toute quantité observable, telle que l'aimantation, la polarisation, la
susceptibilité ou I'énergie interne est calculée par la valeur moyenne d’une quantit¢é Q en

sommant sur tous les états a du systeme et sur leurs probabilités respectives, et est donnée par :

YaQaePFa
Q) = Zae—:ﬂga (1.10)
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Le dénominateur, noté Z, est la somme du facteur de Boltzmann pour tous les états :
Z=Y_ e PFa (1.12)

La moyenne de Q ne peut étre calculée que pour les trés petits systemes. Tandis que pour les
grands systémes, la sommation se fait sur un sous ensemble d’états. Ceci conduit & des
imprécisions dans les calculs. Les techniques Monte Carlo consistent a choisir, au hasard, un

sous ensemble d’états a partir d’une distribution de probabilité Pa a définir.
Supposons que le choix porte sur les sous ensemble M= {as...... am}.
L’estimation de la quantité Q sera donnée par :

Qm = 21 Qqi Pyl e PP
M~ M p-1,-BEgj
Z]-=1 Pa]- e aj

(1.12)

Plus le nombre M d’états dans 1’échantillon augmente, plus on se rapproche de la vraie valeur

de (Q), on peut traduire cela comme suit :
(Q) = 1\}[1_1}30 Qm = Qm (1.13)

Comment choisir les M états pour que Qwm soit une bonne Estimation ? Ceci revient a choisir

une distribution de probabilité Pa. Le choix le plus simple est que tous les Pa sont égaux, d’ou :

M —BE,;
_Zi:lQaie B al

.14
QM Z]Nil e—BEa]- ( )

En fait, c’est le plus mauvais choix.

Dans la majorité des méthodes numériques, il n’est pas possible d'échantillonner un grand
nombre d'états. Cependant, 1’idée est de faire un échantillonnage seulement sur les
configurations importantes. Cette méthode d'échantillonnage est connue sous le nom de
I’échantillon important. Les simulations Monte Carlo sont également basées sur d'autres

concepts tels que l'ergodicité, la balance détaillée et le rapport d'acceptation [8, 9].
Echantillon important

La méthode Monte Carlo se base sur le choix d’un échantillon qui contient les états dominants.
Cette opération s’appelle 1’échantillon important [38]. On peut voir a partir de 1’équation
maitresse que la moyenne est effectuée dans le temps sur les états que traverse le systeme au

cours de la mesure. On ne suppose pas que le systeme passe par tous les états durant la mesure.
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Les systemes réeels se comportent comme une sorte de Monte Carlo pour calculer leurs
propriétés. Les états de 1’échantillon ne sont pas équiprobables, mais ils sont distribués selon la

probabilité de Boltzmann qui permet d’améliorer I’estimation :

e_BEa
Pa=— (1.15)
L’estimation Qwm devient :
Om==YM Q.; 1.16

Ce résultat est mieux que 1’estimation obtenue en équation (1.14) lorsque tous les Pa sont égaux.
Processus de Markov

L’un des points importants de la simulation Monte Carlo est de générer, de facon aléatoire, les
états selon la distribution de probabilité de Boltzmann. En général, les simulations Monte Carlo
utilisent le processus de Markov [39] pour générer les états. Dans notre cas, le processus de
Markov génere un état b a partir d’un état a, donc la probabilité de transition w(a—b) doit

satisfaire les points suivants :
i) Ne varie pas avec le temps.
ii) Dépend seulement des états a et b.

Ceci traduit le fait que la probabilité de transition m(a—b) d’un état a a un autre b du processus

de Markov est toujours constante et doit satisfaire a la relation de fermeture [19] :
Ypo(a—b)=1 (1.17)
La probabilité de transition w(a—a) n’est pas obligatoirement nulle.

Dans la simulation Monte Carlo, on répete le processus de Markov pour générer la chaine de
Markov des états [40, 41]. Ce processus est choisi de fagon a générer une succession d’états
avec des probabilités de Boltzmann. La simulation décrit correctement 1’évolution du systéme
réel. De plus, pour la réalisation de ce processus de Markov, on aura besoin de deux conditions

supplémentaires : I’ergodicité et la balance détaillée.
Ergodicité

La condition d’ergodicité est que le systéme peut, a partir d’un état donné, passer, lors du

processus de Markov, par n’importe quel état aprés un temps suffisamment long. Si par exemple
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toutes les probabilités de transition a partir d’un état donné sont nulles, alors 1’ergodicité est
violée. De plus, la plupart des algorithmes de Monte Carlo configure toutes les probabilités de
transition pour la valeur zéro. 1l faut dans ce cas faire attention a ne pas créer un algorithme qui

ne satisfait pas la condition d’ergodicité.
La balance détaillée

La condition de la balance détaillée assure que I'équilibre a venir n'est qu'une distribution de
Boltzmann et non pas une autre distribution [42]. Si le systéme est en équilibre, les probabilités

de transition a partir d’un état vers le méme état sont égales :
Yp Pyo(a—b) =Y, B,o(b—a) (1.18)
A partir de ), (a—>b) =1, 0na:
Pa= Y} Pro(b—a) (1.19)

Pour tous ensembles de probabilités de transitions, qui satisfont 1’équation (1.19), la distribution
de probabilité Pa sera un état d’équilibre a partir de la dynamique du processus de Markov.
Malheureusement, satisfaire cette équation ne garantit pas d’atteindre Pa a partir de n’importe
quel état du systeme [43]. Pour démontrer cela, on suppose que la probabilité de transition

®(a—Db) représente les éléments de la matrice W qui est la matrice de Markov.

On considére ga (t), si on mesure le temps mis dans chaque état le long de la chaine de Markov,

la probabilité d’étre dans 1’état b a un instant t + 1 est donnée par :
Gp (t+1) = 2a @(a—b) 0a(1) (1.20)
En notation matricielle, 1I’équation (1.20) devient :
Q(t+1) = W. Q(t) (1.21)
Quand le processus de Markov atteint 1’équilibre, on aura :
Q (o0) = W.Q () (1.22)

Cependant, le processus peut également atteindre un équilibre dynamique par rotation Cette

rotation de Q dans toute la chaine est appelée cycle limite [19].

Dans ce cas Q () devient :
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Q () = W"Q () (1.23)
ou n est la taille du cycle.

Donc I’équation (1.19) ne garantit pas 1’équilibre défini par la distribution. Pour résoudre ce

probleme, on impose la condition de balance détaillée donnée par :
P,0(a—b) = Bo(b—a) (1.24)

Cette condition élimine le cycle limite [44]. Lorsque le temps approche a l'infini (t—0), Q(t)
tend exponentiellement vers le vecteur propre qui correspond a la plus grande valeur propre de
W. De plus, a partir de I’équation 1.22, la plus grande valeur propre de la matrice de Markov

est 1. L’équation (1.19), s’écrit comme suit :
P=W.P (1.25)

A P’équilibre, lorsque le temps s'approche de I'infini (t—o0), Q(t) tend vers P. Les systémes réels

obéissent a la balance détaillée.

Pour que la distribution a 1’équilibre soit la distribution de Boltzmann, alors une condition

additionnelle est donnée par :

®(@>b) _ Pb _ —B(Ep—Ea)

o(b—>a) P, € (1.26)
L’équation (1.26) et la relation (1.17) sont les contraintes du choix de la probabilité de transition
®(a—b). Le but donc est d’écrire un programme qui bétit la chaine de Markov d’états a partir
des probabilités de transition. On laisse le programme tourner suffisamment longtemps pour

que ga (t) tende a I'équilibre vers la distribution de Boltzmann P..
Rapport d’acceptation

Geénéralement les méthodes standards ne s’appliquent pas aux nouveaux problémes. On est
obligé donc de construire de nouveaux algorithmes pour les besoins spécifiques et pour cela on
propose plusieurs processus de Markov. De plus, le bon ensemble des probabilités de transition
n'est pas strement défini par un algorithme donné. Le rapport d’acceptation permet de trouver

les bonnes probabilités de transition a partir d’un processus de Markov quelconque.

Donc la condition w(a—a) # 0 dans ce cas est autorisée et satisfait toujours a la balance

deétaillée, on peut ajuster (a—b) en gardant )., (a—b)=1.

23



En conséquence, la probabilité de transition est donnée comme suit :
o(a—b) = g(a—b) A(a—>b) (1.27)

Avec g(a—b) la probabilité de sélection, qui est la probabilité pour que I’algorithme génére

1’état final b a partir de 1’état initial a.

A(a—Db) est le taux d’acceptation (appelé aussi probabilité d’acceptation). En effet, si on
commence a I’état a et que 1’algorithme géneére 1’état b, on doit accepter b et changer 1’état du
systeme a b, pendant une fraction de temps A(a—b). Le temps reste dans 1’état a, 1’acceptation

est arbitraire entre zéro et 1 (0 < A(a—b) <1).

Choisir A(a—b)=0 est équivalent a prendre w(a—a) =1 pour toutes les transitions. Ceci donne

une liberté totale du choix de la probabilité de sélection :

o(a—b) _ g(a—b) A(a—>b)
o(b—a) - g(b—a) A(b—a)

(1.28)

A(a—b)
A(b—a)

Avec le rapport € [0, o[ donc les probabilités de sélection g(a—b) et g(b—a) peuvent

prendre n’importe quelle valeur.

Pour éviter que 1’algorithme soit long, on choisit 1’acceptation proche de 1, comme c’est le

A(a—b)
A(b—a)

rapport qui est fixé, on prend 1’un des deux (A(a—b) ou A(b—a)) égal a 1 et I’autre

est choisi de facon a satisfaire a la balance. Donc le meilleur algorithme ajuste bien g(a—b) et

pose A(a—b) = 1.

1.8 Conditions aux bords
Tout modele numérique est fini. Le but des simulations Monte Carlo est de reproduire un
systeme réel infini d’une maniére approximative. Pour cela, la question des conditions aux

bords s’impose. Ceci a donné naissance a plusieurs types de conditions aux limites.

1.8.1 Conditions aux limites périodiques
Cette méthode a pour but d’éliminer les limites aux bords. En effet, elle consiste a joindre la
premiere ligne des spins du réseau avec la derniere ligne, la premiere colonne du réseau avec la

derniére colonne, voir I’exemple d’un réseau carré dans la Fig. 1.10.
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Fig. 1.10 : Conditions aux limites périodiques pour le modéle d’Ising bidimensionnel [8, 37].

1.8.2 Conditions aux limites périodiques vis

Dans cette approche, il s’agit d’une représentation des spins du réseau telle une chaine
unidimensionnelle qui s’enveloppe autour du systéme. En effet, le dernier spin de la ligne et le
premier spin de la ligne suivante sont proches voisins, comme illustré sur la Fig. 1.11 pour le

modele d’Ising bidimensionnel.

Ty o o e o= o w

Fig. I.11 : Conditions aux limites périodiques vis pour le modéle d’Ising bidimensionnel [8,37].

1.8.3 Conditions aux limites de bord libre
Un autre type de frontiere n’implique aucun type de connexion entre la fin d'une rangée et toute
autre rangée sur le réseau. Au lieu de cela, les tours a la fin d'une rangée n’ont aucun voisin

dans cette direction (Fig. 1.12). Notons aussi que les limites aux bords libres constituent
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I’approche la plus réaliste pour certaines situations telles que la modélisation du comportement

des particules ou des nanoparticules super-paramagnétiques.

*—eo—9o o+

L & . > —

r—o —9—9—

*r——0—4o

——o—o—4

Fig. 1.12 : Conditions aux limites de bord libre pour le mod¢le d’Ising bidimensionnel [8,37].

1.9. Modeles de Spin
La mod¢élisation d’un systeme de spin est un aspect clé du magnétisme a température finie. Les
modeles de spin permettent une description simple du comportement d’un spin dans un milieu

magnétique. Une description de ces modeéles est proposée.

1.9.1 Modéle d’Ising

Le mode¢le d’Ising est un modele fréquemment utilisé pour tester de nouvelles idées et méthodes
en physique statistique. Afin de représenter les atomes qui composent un matériau magnétique,
chaque atome a un moment magnétique appelé spin. Pour simplifier, les spins n’auront que
deux orientations possibles : haut (on dira que le spin est +1) ou bas (on dira que le spin est -1)
Ces spins interagissent entre eux deux a deux, uniquement entre premiers voisins avec une
énergie d’interaction. Initialement, les spins sont orientés aléatoirement. Le but est de montrer

I’existence d’une transition de phase dans ce modele

L’hamiltonien du systéme d’Ising est défini comme suit :
<ij> <i>

L'hamiltonien se compose de deux sommes. La premiére concerne les interactions entre les
spins adjacents notés <i, j>, les sites i et j sont les plus proches voisins. La deuxieme sommation

se réfere au champ magnétique extérieur. Les signes négatifs dans 1’hamiltonien du systéme
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d’Ising dictent simplement le choix du signe pour le paramétre d’interaction Jjj et le champ

magnétique extérieur H.
Par conséquent, on distingue trois types d’interactions :

Jij > 0 : l'interaction entre les spins S; et S;j est du type ferromagnéetique,
Jij < 0 : l'interaction entre les spins S; et S;j est du type antiferromagnétique,

Jij=0:il n'y a pas d'interaction entre les spins S; et S;.

De plus, la simulation d’un systéme d’Ising de taille finie par la méthode Monte Carlo permet
de calculer les valeurs des grandeurs physiques telles que I’aimantation, la polarisation,

I’énergie, la chaleur spécifique et la susceptibilité¢ a une température donnée.

1.9.2 Modéle de Potts

Ce modeéle est une généralisation du mod¢le d’Ising. Il permet de comprendre le comportement
des matériaux ferromagnetiques. Il est également utilisé pour expliquer certains phénomenes
tels que les transitions de phases et les propriétés magnétiques des structures périodiques en
couches. Le mode¢le de Potts est similaire au modéle d’Ising, sauf le fait que le spin S; sur chaque
site du réseau peut prendre plus de deux valeurs discrétes différentes. Généralement, ces valeurs
sont représentées par des nombres entiers positifs a partir de 1, et le modéle de Potts a g états

est celui dans lequel chaque spin peut avoir des valeurs entieres Si=1...q.

L’ hamiltonien du modéle de Potts est donné par :
H = —Jij X<ij> Bs;s, (1.30)

ou 85isjest le symbole de Kronecker qui satisfait :

_ 1 si Si = S]
55, (1.31)

Le modele de Potts est équivalent au modele d’Ising pour q = 2, et pour g > 2 le systéme transite

de I’état ferromagnétique a 1’état paramagnétique.

1.9.3 Modéle de Blume-Capel
Le modéle Blume-Capel est parmi les modeles les plus étudiés en physique statistique [45, 46].

Il correspond au modéle d’Ising a 1’état ferromagnétique a spin 1, avec un couplage
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d’interaction d’échange entre les plus proches voisins sous 1’influence du champ cristallin. Il a
été introduit au départ par Blume pour expliquer la transition de phase magnétique du premier
ordre observée dans le dioxyde d’uranium UQOg, et indépendamment, par Capel en tant que

modele théorique pouvant présenter des transitions de phases magnétiques du premier ordre.

L’hamiltonien du modeéle de Blume Capel est défini comme suit :
= —J; Z 5:S; — Dz 5,2 (1.32)
<ij> <i>
Les sites i et j sont les plus proches voisins et D est le champ cristallin.

Pour cet hamiltonien, on a trois cas particuliers :

D = - o: le systéme est réduit au modele d’Ising de spin 1/2 qui présente un ordre
magnétique <S> # 0 a basses températures.

D=0:c’est le mod¢le simple d’Ising avec S = 1 qui présente aussi un ordre magnétique
a basses températures.

D = + oo: le systéme est réduit dans le cas ou S = 0 sans ordre magnétique <S> = 0.

1.9.4 Modéle de Blume-Emery-Griffiths

Le modeéle de Blume-Emery-Griffiths (1971) est un modéle de spin qui présente une grande
variété de phénomenes critiques et multi-critiques [47, 48]. Ce modeéle a été introduit au début
pour décrire la séparation de phase et la superfluidité dans les mélanges *He—*He [46]. Par la
suite, il a été utilisé pour décrire les systemes caractérisés par trois états de spin. Il est I’un des
rares modeles simples qui donne a la foi la transition de phase du premier ordre et du second

ordre.

Le modéle Blume-Emery-Griffiths (BEG) est décrit par 1’hamiltonien suivant :

}cz—]i,-z sisj—Kz SiZsz—DZSiZ—HZSi (1.33)

<i,j> <i,j> <i> <i>
Les deux premieres sommations concernent les interactions entre les spins adjacents notes <i,j>.

Ji; et K sont, respectivement, I’interaction bilin¢aire et I’interaction biquadratique.

D et H sont les champs cristallin et magnétique externe, respectivement.
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1.9.5 Modéle XY

Les modeles de spin continu constituent une autre généralisation du modéle d’Ising. Dans ces
modeles, les spins sur le réseau ont une gamme continue de valeurs, plutot qu’un spectre discret
comme dans les modeles vus précedemment. Les deux modéles les plus fréquents sont : le
modéle XY et le modele d’Heisenberg. Dans le modéle 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) [49].

L’hamiltonien du modele XY est exprimé par la relation suivante :

H=-J; ) §5-H) S, (1.34)
<ij> <i>
ol Jjj est le paramétre d’interaction d’échange, S, et S, sont les opérateurs de spin et H est le

champ magnétique externe.

Les spins peuvent étre représentés soit par leurs composantes Sx et Sy qui satisfont la contrainte
S$?=SZ+SZ = 1, soit par une variable angulaire qui indique la direction de spin [19]. Il convient

donc de réécrire ’hamiltonien en fonction des variables angulaires :

= —J; 2 cos(8; — ;) — z (Hy(cos(8)) + Hysin(6;)) (1.35)
<ij> <i>
Ou les angles 6; et 6; sont des variables angulaires locales qui spécifient les orientations des
spins. Le modéle XY s’étale aussi a I’étude des systémes tridimensionnels en dépit du fait que

les spins sont a deux dimensions.

1.9.6 Modé¢le d’Heisenberg

Le modele d’Heisenberg est un modele de spin qui permet de traiter directement la dépendance
en spin d’un systéme de plusieurs électrons. La différence entre le modéle Ising et le modele
Heisenberg est que le premier décrit les spins comme dip6les qui ne peuvent avoir que deux
orientations possibles (haut ou bas), tandis que le second permet aux vecteurs de spin de repérer
toutes les directions. Les spins du modéle d’Heisenberg sont donc des vecteurs unitaires a trois
dimensions. En effet, les spins d’Heisenberg sont représentés par deux méthodes, soit par des

vecteurs a trois composantes S, Sy et S; tel que S? =Sz+S7 +SZ= 1, ou bien par deux angles

variables 6 et @ des coordonnées sphériques [49].
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Le modele d’Heisenberg est décrit par ’hamiltonien suivant :

3= Ty D (kSuSy +ly SyiSy+S2S2)

<ij>
— Z (HySxi + HySyi+H,S) (1.36)
<i>
Ou Jx, Jy et J; sont les paramétres d’interaction d’échange suivant I’axe X, y et z respectivement.
Hx, Hy et H; sont les composantes du champ magnétique extérieur suivant I’axe X, y et z

respectivement.

Le modéle de Heisenberg est connu aussi comme le modele XYZ (ou le modéle XXZ si Jx=Jy
+1)).

Le cas spécial Jz =0, Jx = Jy correspond au modéle XY.

1.10 Algorithme de Simulation

1.10.1 Algorithme de Metropolis

La méthode de Monte Carlo (MC) Metropolis a été introduite en physique de la matiére
condensée par Metropolis et al. en 1953 [50]. En fait, cette méthode est particulierement adaptée
au calcul d'intégrales de dimension supérieure a 10. Les premieres simulations furent réalisées
dans I’ensemble canonique (N, V et T constants), puis la technique fut étendue a d'autres
ensembles statistiques. Nous générons une séquence aléatoire d’états accessibles appelé chaine

de Markov [40, 41] dans I’espace des configurations du systéme. On échantillonne en

privilégiant les régions ou le facteur de Boltzmann exp(ﬁ (densité de probabilité de
B

I’ensemble canonique dans cet espace) est le plus élevé (algorithme de Metropolis). La

probabilité d’une configuration particuliére d’énergie potentielle Uj est alors proportionnelle a

—-U;j 1 ’ : b : A
eXp(K—,;), en d'autres termes, 1’acceptation d’une configuration de la chaine de Markov est
B

déterminée par une fréquence proportionnelle au facteur de Boltzmann.

Une propriété d’équilibre est alors obtenue comme une simple moyenne dans les configurations
acceptées. Cette exploration de l’espace des configurations, en suivant I’algorithme de
Metropolis, constitue le premier cas d’échantillonnage suivant I’importance en mécanique
statistique. Elle est encore largement utilisée de nos jours parce qu’elle représente une méthode
simple et relativement efficace pour obtenir des moyennes de grandeurs physiques dans un

ensemble statistique.
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En plus, I’algorithme de Metropolis se généralise a tout probleme de calcul statistique. Cet
algorithme est caractériseé par le choix de I'acceptation A(a—b).

On considére la dynamique de retournement d’un seul spin a chaque étape Monte Carlo. La
différence d’énergie entre deux états successifs ne dépasse pas 2zJ ou z est le nombre des sites
voisins d’un site donné et J décrit ’interaction d’échange [19]. De plus, dans ce cas, toutes les

probabilités de sélection sont égales :

gla—b)=— (1.37)

ou N est le nombre de spins du systéme.
L'équation de la balance détaillée s’écrit :

o(a—b) - g(a—»b)A(a—b) - A(a—b) - e—B(Eb_Ea)
o(b—a) g(b—a)A(b—a) A(b-a)

(1.38)
On choisit :

1
A(a—b) = Age™ zPEb~Ea) (1.39)
Avec Ao est arbitraire. L'algorithme est plus efficace pour les grandes valeurs de I'acceptance

A(a—b).

L'algorithme de Metropolis avec la dynamique de retournement d’un seul spin est défini donc

par l'acceptance suivante :

“BEb-Ea) g _
A(a—b) :{e g st Ep—E, >0 (1.40)

1 ailleurs

qui est I’algorithme de Metropolis lancé pour le modele d’Ising avec la dynamique de

retournement d’un seul spin [19,48].

Implémentation de I’algorithme Metropolis dans le modele d’Ising :

Pour le modele d’Ising en appliquant un champ magnétique externe, le nouvel état b est généré
a partir de lI'ancien état a. Les deux états ne different que par un simple retournement. Certains

détails pratiques devraient étre respectés lors de 1’application de I'algorithme de Metropolis :
L’hamiltonien du systeme d’Ising est définit comme suit :
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= Z 5:S; — Hz S, (1.29)

<ij> i
Configuration initiale

L'état initial ne devrait, en aucun cas, influencer le nouvel état. Toutefois, pour atteindre

I'équilibre plus rapidement, la configuration initiale doit étre choisie correctement.
Effets de taille

Le réseau d'un systéme examiné peut-étre limité par la capacité de I'ordinateur. Pour cela, la
taille du réseau étudié doit étre définie d’une facon a faire apparaitre les propriétés
macroscopiques d’un systeme infini. De plus, il faut définir la limite thermodynamique pour
laquelle les grandeurs physiques deviennent invariantes. Pour cela, il faut calculer une moyenne

pour des tailles différentes.
Erreurs statistiques

Le premier détail qui doit étre résolu est le grand nombre d'étapes Monte Carlo qui est limité
par la capacité de I'ordinateur comme c’est le cas pour la taille du réseau. De plus, a une certaine
étape Monte Carlo, I'équilibre est obtenu et les mesures peuvent donc étre faites. Les moyennes
en considération peuvent étre calculées a partir de cette étape d’équilibre jusqu'a la derniére
étape Monte Carlo choisie. Cependant, pour éviter I'effet des erreurs statistiques qui deviennent
plus grandes pres du point critique, I'étape Monte Carlo qui définit le début de I'équilibre du

systeme doit étre déterminée soigneusement.
Pour la simulation :
On considere le cas ou le champ magnétique extérieur et nulle H=0.

On génére 1’état b a partir de 1’état a. Ces deux états différent par le retournement d’un seul
spin. Puis, il est important de choisir par exemple un spin m au hasard sur le réseau étudié et de
consideérer son renversement (flip) Sm — -Sm. On calcule la variation d’énergie entre les deux

états ( Ep - Ea) a partir de I’expression de 1’hamiltonien (1.29) :

Ep — Ea = —Jij Z<ijs ST SP + Jij T<ij> SASP
= —Jij Deij> S (S —Sh)  (141)
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Si S3, =-1  donc sb=1 et Sb-sa =2
Si S3 =1 donc Sb=-1 et Sb-sa =.2
Alors :

St~ S& = -2S%,
Donc :
Ep, —E; = 2Ji; X<ij> ST S
=2J;;Sh 2<ij> SP (1.42)
Si Ep, —E, <0 onaccepte le retournement  Sp, — -Sp.

Si Ep, —E; >0 on accepte le retournement Sm — -Sy mais avec la probabilité
A(a—b)=e~PEb—Ea)
On choisit un nombre aléatoire 0 < w < 1 siw < A(a—Db) on accepte le retournement.

On répete cette étape plusieurs fois.
On présente I’algorithme de Metropolis de la maniére suivante (Fig. 1.13) :
% exp(- BAE) A

toujours rejeté
accepté

accepté

2

e = — — 0= —

o
>
s}

Fig. 1.13 : Interprétation graphique de 1’algorithme de Monte Carlo Metropolis [17].

L’algorithme suivant récapitule les différentes étapes vues précédemment [51].
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Algorithme de Monte Carlo Metropolis

—

. On part d’une configuration initiale (spins répartis aléatoirement)
2. On choisit un spin m au hasard et on considére son renversement Sm — -Sm
3. On calcule 1a variation d’énergie AE correspondante

4. si AE <0

5. On accepte le renversement (flip)

6. finsi

7. SIAE>0

8. On accepte avec une probabilité P = exp(-BAE)

9. on tire un nombre aléatoire w entre 0 et 1

10. siw<P

11.  onaccepte

12.  sinon

13.  onrefuse

14.  finsi

15. fin si

16. Retour a I’étape 2

Donc vu I’importance de cet algorithme, on étudiera dans les chapitres qui suivent les propriétés
magnétiques et diélectriques des nanomatériaux grace a la simulation Monte Carlo sous

I’algorithme de Metropolis.

D’autre part, la simulation de Monte Carlo sous I’algorithme de Metropolis peut étre proche de

la simulation des systémes réels, quoiqu’elle prend du temps pour atteindre 1’équilibre et
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représente des fluctuations de grande intensité au voisinage de la température de transition. Pour
résoudre ce probleme de nombreux algorithmes ont été développés.

D’une autre part, quand la longueur de corrélation est importante au voisinage de la température
critique T¢, des domaines se forment, dans lesquels tous les spins pointent dans la méme
direction. Il devient alors tres difficile de retourner ce domaine grace a I’algorithme de
Metropolis, car cela se fait spin par spin avec une grande probabilité de rejet du retournement
[19]. En effet, quand la probabilité de retourner un spin du bord est grande, on fait retourner
tout le domaine en méme temps. Ces algorithmes mis en place sont appelés : algorithmes de

retournement d’amas ou algorithmes de I’amas.

1.10.2 Algorithme de Wolff

L’algorithme de Ulli Wolff (1989) est basé sur le travail de Swendsen et Wang (1987) [53]. Le
concept de cette méthode et de chercher des clusters (appelé aussi amas de spins) avec la méme
orientation de spins et de les flipper une seule fois. En effet, I’algorithme de Wolff se base sur
le choix aléatoire d’un spin du réseau et voir s’il existe un voisin qui posséde la méme
orientation. Ensuite on continue de proche en proche jusqu’a batir un cluster. De plus, I’ajout
des spins au cluster se fait suivant la probabilité Paga=1-e72%. On répéte le processus jusqu’aucun
spin ne s’ajoute. Ensuite, le cluster est flippé. L avantage de la méthode Wolff est que dans cet
algorithme un seul cluster est construit et peut générer un grand nombre de clusters afin
d’obtenir de bonnes statistiques [51]. Cependant, en s’approchant du point critique, le cluster
connecté peut étre trés grand et le nombre d’opérations pour trouver les sites a joindre en une

seule étape peut donc augmenter.

Il faut donc suffisamment de temps pour générer chaque amas critique a partir des difféerents

spins du réseau étudié [51].

Algorithme de Wolf

1. On choisit un spin m au hasard

2. Voir s’il existe un spin voisin qui posséde le méme signe et 1’ajouter au cluster avec une

probabilité Paga=1-e"2%.
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3. Pour chaque spin ajouter au cluster, examiner ses voisins qui ont le méme signe que lui et les

ajouter au cluster selon la probabilité Pags=1-e72,
4. Répéter I’étape 3 jusqu’a qu’aucun spin ne soit ajoute.
5. Flipper le cluster.

6. Retour a I’étape 1.

1.10.3 Algorithme de Swendsen-Wang

Apres I’algorithme de Monte Carlo Metropolis (1953), vient 1’algorithme de Swendsen-Wang
(1987) [54]. En effet, cet algorithme se base sur le flippe des amas (clusters). L’idée essentielle
a eté inspirée du travail de Fortuin-Kesteleyn (1972) [55]. L’algorithme Swendsen-Wang
ressemble a celui de Wolff, I’ensemble du réseau de spin est divisé en clusters. En effet, en lie
les spins voisins de méme état avec la probabilité Pas=1-e2¥. Les mémes étapes de
I’algorithme de Wolff sont répétées, sauf que tous les clusters sont flippés avec une probabilité
1/2. D’autre part, pour chaque cluster flippé, une décision est prise pour que le flip soit accepté
ou pas. La probabilité considérée est de 1/2. La mise a jour de tous les sites du réseau se fait
apreés chaque mouvement. Pour mesurer le temps de corrélation, on mesure le nombre d’étapes
Monte Carlo et non pas le nombre d’étapes par site comme dans le cas Metropolis. En effet,
I'algorithme de Swendsen-Wang est similaire a celui de Metropolis a faible température. Par
contre, il reste principalement identique a 1’algorithme de Wolff a haute température. Un
inconvénient de la méthode de Swendsen-Wang est le grand effort nécessaire pour la
détermination de 1’amas qui comprend les petits et les grands clusters. Malgré cela, le petit
cluster ne contribue pas au ralentissement critique. De ce fait, cette contribution ne permet pas
I’accélération du programme. Ce probléme a été résolu dans 1’algorithme de Wolff. Cependant

ce dernier est deux fois plus rapide que celui de Swendsen-Wang [19, 43, 44, 48, 51].

Algorithme de Swendsen-Wang

1. On choisit un spin m au hasard
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2. Voir s’il existe un spin voisin qui posséde le méme signe et 1’ajouter au cluster avec une

probabilité Paga=1-e2M.

3. Pour chaque spin ajouter au cluster, examiner ses voisins qui ont le méme signe que lui et les

ajouter au cluster selon la probabilité Pags=1-e"P,
4. Répéter 3 jusqu’aucun spin ne sera ajouté.
5. Flipper le cluster avec une probabilité 1/2.

6. Retour a I’étape 1.

1.10.4 Algorithme de Niedermayer

Un autre algorithme de cluster a été proposé par Ferenc Niedermayer (1988) [56]. En effet, cet
algorithme est une extension de 1’algorithme de Wolff et de Swendsen-Wang et s’applique a
tous les types de modéles. De plus, I’algorithme de Niedermayer utilise deux probabilités : la
premiére lie deux spins voisins paralleles, tandis que la deuxiéme lie deux spins antiparalléles.

Dans le cas du modele d’Ising, par exemple, 1’énergie de liaison d’une paire s’écrit :
Eij = - Jsisj (1.43)

La probabilité de créer un lien entre deux spins voisins en fonction de cette énergie Padd (Ejj).
De plus, dans le modéle d’Ising, 1’énergie Ejj prend deux valeurs +J ou -J. On a donc deux

valeurs de Padd (Ejj) :
Paga(-J) = 1-e2P et Paga (J) =0 (1.44)

D’autre part, pour tout choix de la probabilité Pagq, 1’algorithme de Neidermayer satisfera a la
condition d’ergodicité sauf pour Padd (E) = 1 quel que soit E. D’autre part, le renversement d’une
succession de ces clusters permet de passer d'un état a un autre dans un nombre fini de

transitions, et d’appliquer la condition de la balance détaillée dans cet algorithme.

Aux bords, il existe des paires de spins paralleles notés m et des spins antiparalleles notés n.

La probabilité est définie comme suit : [1-Paga (-] [1 - Paga (I)]".
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Dans le sens opposée, la probabilité devient : [1 - Pagg (-J)]" [1 - Padsa ()]™  [56].
Comme dans I’algorithme de Wolf, le passage de 1’état a a I’état b est :
E, — Ea=2J (m-n) (1.45)

La balance détaillée est examinée par le taux d’acceptation :

A(a—b) _ [ 28] 1 = Pada D" ™
— = e 1.46
A(b—a) 1="Pada () (1.46)
Padd est choisie de fagon a satisfaire :
1 laad OB _ o-2p) (1.47)

1 —Paqq (E)

La solution de Niedermayer de cette équation s’écrit : Pagg (E)= 1 — elBE-Eo] avec Eo

choisie de facon arbitraire.

Cependant, la probabilité Paia (E) est censee étre positive. En outre, entre les sites i et j, la
probabilité s’écrit :

Paga (Ejj) =

Eii—E i
{1 — ePEij=Eo) 4 Eij < E, (1.48)

ailleurs

Ceci définit I'algorithme Niedermayer, qui peut étre résumé comme suit [56] :

Si Ejj < E, quels que soient i et j, on peut supposer que les taux d'acceptation sont égaux a 1.

Ceci revient a chercher la valeur maximale de Eij. Pour le modéle d’Ising la valeur maximale

est J.

En augmentant la valeur de Eo au-dessus de J, la probabilité Paqd (Eij) est proche de la valeur 1
et donc le cluster devient de plus en plus grand. Cela permet de contrdler la taille des clusters

formés par cet algorithme.

Si on choisit une valeur de Eo inférieure a la valeur maximale de Eij, on ne peut pas choisir un
taux d'acceptation égal a 1. Dans ce cas, pour le modele d’Ising on choisit —] < E, < J, on aura

donc :

A(a-b) _ 1 o _ E)1R—m_ _E,)]n—m
o= [e2Ple=BU+E)]" ™™= [¢B0—Eo)] (1.49)
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Pour que I’algorithme obéisse a la balance détaillée, on doit choisir un taux d'acceptation égal

a 1, tandis que I’autre obéira a cette équation.

Si on choisit une valeur de Eo inférieure a la valeur minimale de Eij, cette valeur c’est -J du
modele Ising. Alors, on aura Pagd ( Eij ) = 0 et le taux d'acceptation est donc donné par :
A@@-b) _ 1_opjq0—m
Abom [e2PT] (1.50)
En variant Eo, l'algorithme de cluster de Niedermayer inclut I’algorithme de Metropolis et

I’algorithme de Wolff, et interpole Iégerement de I'un a l'autre.

1.11 Equilibre et grandeurs physiques

1.11.1 Introduction
Le programme de simulation Monte Carlo prend suffisamment de temps pour atteindre

I'équilibre. Dans ce cas, le temps est défini par I'étape Monte Carlo. Quand I’équilibre est atteint,
la valeur estimée des grandeurs physiques telles que I’aimantation, la polarisation et la
susceptibilité, sera calculée dans la nouvelle période.

1.11.2 Equilibre

Pour déterminer I'étape Monte Carlo a I'équilibre, I'évolution d'une guantité physique suivie,

change d'abord, puis se stabilise a I’équilibre pour n'afficher que les fluctuations.

Dans certains cas, le systeme est maintenu dans un minimum d'énergie local. Pour empécher

cela, on recommence a partir des différentes configurations initiales [9].

1.11.3 Grandeurs physiques
Pour les modeles de Spin tels que le modele d’Ising, de Blume Capel, ou de Blume-Emery-

Griffiths nous pouvons calculer certaines gradeurs magnétiques et diélectriques intéressantes

telles que 1’aimantation, la polarisation, les susceptibilités magnétique et diélectrique.
Les propriétés magnétiques sont obtenues en appliquant le champ magnétique extérieure H :

Les aimantations partielles (Mg et M) et totale (M) sans dilution (cas pure) des structures a

spins mixte (S et o) sont données par les expressions suivantes :

1
Mg = N_SZiSi (1.51)

1
MG=Eij (1.52)
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Mot Ns+Ng (1.53)
Les aimantations avec dilution sont données par
Mg = ——7Y.&S 1.54
S_PSNS i &i9i ( )
M, =—7Y 155
o 7 PN, 4159 (159
PsNgMg+PsNoM,
Mior = —5=° (1.56)

P5N5+PO-N0

Le coefficient & est une variable aléatoire désactivée, non corrélée, qui prend la valeur 1 avec
la probabilit¢ P pour 1’atome magnétique ou 0 avec probabilit¢ 1-P pour I’atome non-

magnétique.

Les susceptibilités partielles ( xs et xs) et totale ( x.o ) Sans dilution (cas pure) sont données

par :

Xs = B(< M2 > —< Mg >2) (1.57)

Xo = B(K M2 > —< M, >2) (1.58)
NgXxo+N

Xtot = —13](0 +N2X5 (1.59)

Ns et Ns sont respectivement les nombres de spins o et S.

1 . .
On note que B = - et la tempeérature absolue est notée T.
B

Kg est la constante de Boltzmann qui prend la valeur 1.
La susceptibilité totale avec dilution est donnée par :

_ PsNgxg+Po Ny,
X'tOt PgNg+P5N,

(1.60)

Tandis que les propriétés diélectriques sont obtenues en appliquant un champ électrique

extérieur E :
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Les polarisations partielles (Ps et Py) et totale (P,,¢) @ Spins mixte sont données par les relations

suivantes :
Ps = NiSZiSiZ (1.61)
P, = N%,Zi o? (1.62)
Piot = % (1.63)

Les susceptibilités diélectriques partielles (xs et x) et totales (x.or) SONt données par :

Xs = B(< P& > —< Pg >2) (1.64)

Xo = B(< P2 > —< P, >?) (1.65)
NgXo+N

Xtot = —ﬁfo +N2X5 (1.66)

1.12 Propriétés hystérétiques

1.12.1 Structure des domaines magnétiques
Les matériaux magnétiques possedent des régions ou domaines uniformément aimantées. En

effet, deux domaines adjacents sont séparés par des couches ou se passe la transition appelée
paroi. De plus, les matériaux magnétiques présentent au sein des domaines magnétiques
(connus aussi comme les domaines de Weiss) d’une part des moments magnétiques ordonnés
ou I’aimantation totale est non nulle ( Myt # 0 ) et d’autre part des moments magnétiques

désordonnés ou I’aimantation totale est nulle ( Mwt=0) [22,57,58].

Dans la partie qui suit, nous allons énoncer les principes physiques essentiels pour la
compréhension du comportement du domaine de Weiss et les parois dans les systémes

macroscopiques.
Domaines de Weiss

Le domaine magnétique ou domaine de Weiss, se forme quand les moments magnétiques des

matériaux sont orientés dans la méme direction telle que dans les matériaux ferromagnétiques,
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antiferromagnétiques et ferrimagnétiques. En effet, les domaines de Weiss sont des régions qui
ont le méme ordre magnétique dans un matériau.

Les régions sont séparées par des parois appelées parois de domaine [58, 59]. Les moments
magnétiques au sein d'un méme domaine de Weiss s’alignent dans la méme direction, et

donnent une aimantation nette. Tandis que les autres domaines donnent des aimantations
différentes ( Fig. 1.14).

b) c)

————— ="

Fig. 1.14 : Différentes structures de domaines pour un matériau ferromagnétique : la structure
mono-domaine (a), la structure possédant deux domaines (b) et enfin la structure de domaines
de fermeture (c) [8, 59].

La structure mono-domaine, telle que représentée sur la Fig. 1.14.a, crée un champ magnétique
H et minimise les énergies d’échange et d’anisotropie tandis que 1’énergie dipolaire est
importante. Ceci est dii a ce que les poles sont écartés les uns des autres. En effet, pour diminuer
I’énergie dipolaire, le matériau peut se décomposer en deux domaines magnétiques avec une
aimantation de signe opposée (Fig. 1.14.b). De plus, les lignes de champs créent une boucle
d’un domaine magnétique a un autre et sont de directions opposées, diminuant le champ a

I’extérieur du matériau.

Pour diminuer encore le champ, on divise chacun des domaines pour obtenir des petits
domaines paralléles plus petits avec une aimantation dans différentes directions. Ce qui annule
les poles et donc le champ magnétique a I’extérieur du matériau est annule, (Fig. 1.14.c). Des
structures a domaine fermé peuvent étre congues pour minimiser 1’énergie dipolaire [59]. En
considérant le colt énergétique résultant de la formation des parois des domaines magnétiques,

une stabilité est atteinte entre 1’énergie dipolaire et le colit énergétique des parois de ces
domaines [8].
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Paroi magnétique

Un matériau magnétique présente plusieurs domaines de directions différentes séparés par des
parois entre eux. En effet, la création de ces domaines magnétiques de directions opposees
permet au matériau d’abaisser son énergie dipolaire. De plus, I’énergie de la paroi de domaine
magnétique est obtenue en calculant la différence entre les moments magnétiques avant et apres
la création de la paroi. La valeur de cette énergie est donnée genéralement par unité de surface
de la paroi [57, 60]. Lorsque chague moment magnétique est aligné avec I'axe du réseau
cristallin, I'énergie anisotrope est minimale, ce qui réduit la largeur de la paroi du domaine [24].
Tandis que lorsque les moments magnétiques sont alignés parallélement les uns aux autres,
I'énergie d'échange diminue, et les parois du domaine magnétique deviennent plus épais a cause
de larépulsion des domaines. Selon I'angle formé par deux aimantations de domaines adjacents,

il existe deux types de murs de domaine.

La Fig. 1.15.a montre une paroi de domaine magnétique a 90° séparant deux domaines entre
eux. La direction verticale de la paroi du domaine magnétique correspond a la demi-droite qui
coupe un angle en deux angles égaux. Cette bissectrice est entre les directions de 1’aimantation
des domaines voisins. De plus, comme le montre la Fig. 1.15.b, une paroi de domaine a 180°

sépare deux domaines dont les aimantations sont antiparalleles [24].

(a) (b)

Fig. 1.15: Paroi de domaine a 90° (a), paroi de domaine a 180°(b) [8, 59].

Paroi de Bloch

Les domaines de Weiss sont séparés les uns des autres par des parois appelées parois de Bloch.
Dans cette paroi, les moments magnétiques passent progressivement d'un domaine de Weiss a
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un autre, dans le plan de la paroi. Dans la paroi de Bloch, la rotation de I’aimantation se produit

dans un plan paralléle a celui de la paroi de domaine (Fig. 1.16).

Fig. 1.16 : Rotation de 1’aimantation dans une paroi de Bloch [8, 59].

Dans la paroi de Néel, la rotation du vecteur d’aimantation se fait dans un plan perpendiculaire
a celui de la paroi de domaine (Fig. 1.17).

I..-"‘"l 2

o
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Fig. 1.17 : Rotation de I’aimantation dans une paroi de Neel [8, 59].

Une paroi de Néel est une paroi dans laquelle I’aimantation tourne tout en restant paralléle a la
surface du matériau dans laquelle elle se trouve (Fig. 1.18). En effet, cela se produit
généralement dans les systemes de couches minces ferromagnétiques [24]. De plus, la paroi de
Néel est adaptée énergétiquement dans les systémes composés de couches minces. La paroi de

Néel présente seulement une petite épaisseur d avec une aimantation dans le plan.

i) 4

Fig. 1.18 : Paroi de Néel dans les systéemes de couches minces [8, 59].
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1.12.2 Cycles d’hystérésis

Les cycles d’hystérésis magnetiques sont un phénomene dans lequel 1’aimantation provoquee
par le champ magnétique ne dépend pas seulement de ’intensité du champ appliqué mais aussi
des états magnétiques antérieurs du corps aimanté. Dans ce cycle, la variation de I’aimantation
est représentée en fonction du champ magnétique appliqué. De plus, le cycle d’hystérésis est

étudié pour différents matériaux magnétiques.

Dans la partie qui suit, nous discutons les détails de la courbe de premiére aimantation et le

cycle magnétique d’hystérésis.

Courbe de premiére aimantation

Lorsqu’on applique un champ magnétique extérieur H a un matériau ferromagnétique
démagnétisé, I’aimantation nette du matériau augmente. En effet, cette augmentation dépend
de I’orientation du champ externe par rapport a I’orientation de chaque domaine magnétique de
la structure du matériau, de I’anisotropie et de la géométrie du matériau étudié. Les différentes

étapes que subit la premiere aimantation sont reportées sur la Fig. 1.19 [58, 61].

zat _|

3 @

H

Fig. 1.19: Courbe de premiére aimantation [8].

Dans cette courbe, on peut distinguer quatre différentes régions 1, 2, 3 et 4.
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Région (1) : c’est le début de la courbe aimantation et les parois de Bloch qui séparent les
domaines magnétiques se déplacent. Cette partie de la courbe montre une augmentation de
I’aimantation en appliquant un champ magnétique extérieur a un matériau démagnétise.

Cependant, en annulant le champ appliqué, I’aimantation revient a sa valeur initiale nulle [61].

Région (2) : Dans cette région, les déplacements des parois de Bloch séparant les domaines
magnétiques sont irréversibles. De plus, I’aimantation nette dans cette région augmente de telle
sorte que les parois de Bloch vont occuper de nouveaux emplacements et ne peuvent plus

reprendre leur état initial.

Région (3) : Cette région est connue a la fois comme la phase de déplacement des parois de
domaine irréversible et de rotation des aimantations des domaines. De plus, en appliquant le

champ magnétique externe, I’aimantation nette augmente.

Région (4) : C’est la région finale ou I’aimantation du matériau se rapproche pour atteindre sa

valeur de saturation [61].

1.12.3 Parametres caractéristiques des cycles d’hystérésis

Les cycles d’hystérésis sont d’une grande importance dans le domaine des matériaux. Ils servent
a caracteériser les matériaux magnétiques ou electriques. Ces cycles nous permettent d’avoir des
informations sur les matériaux telles que : le champ coercitif Hc, 1’aimantation rémanente M
et I’aimantation de saturation Ms. Ces propriétés dépendent de plusieurs facteurs tels que la
structure du matériau, ’intensité du champ magnétique extérieur appliqué au systéme, les

défauts microscopiques et les propriétés thermiques.
Nous definissons les parameétres du cycle d’hystérésis comme suit :
Champ de saturation (Hs)

C’est la valeur minimale du champ magnétique extérieur appliqué qui permet a 1’aimantation

du matériau d’atteindre sa valeur de saturation (Ms) [59].
Aimantation de saturation (Ms)

Dans ce cas tous les moments magnétiques sont orientés suivant le champ magnétique appliqué

et I’aimantation du matériau prend sa valeur maximale [59].

Aimantation rémanente (Mr)
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En réduisant la valeur du champ magnétique appliqué a zéro apres saturation, on obtient
I’aimantation rémanente Mr. Dans ce cas, certains moments magnétiques restent orientés dans
la direction du champ magnétique extérieur appliqué du fait du blocage des parois de Bloch
[59].

Champ coercitif (Hc)

Le champ coercitif est obtenu en appliquant le champ magnétique extérieur dans le sens oppose
au champ de saturation (Hs), afin de diminuer I’aimantation du matériau a zéro pour

démagneétiser le matériau.
Toutes ces propriétés sont trés importantes dans les applications magnétiques [58].
Cycle d’hystérésis

Dans les matériaux ferromagnétiques, les cycles d'hystérésis magnétiques donnent le
comportement de I’aimantation totale en fonction du champ magnétique externe H, mettant en
évidence le champ coercitif magnétique Hc, le champ de saturation Hs, 1’aimantation de

rémanente et enfin ’aimantation de saturation (Fig. 1.20).

M,

(3) (6)
-H. H. H.

-H,

-M

(4) (5| -M

r

Fig. 1.20 : Représentation d’un cycle d’hystérésis magnétiques montrant le retournement des

parois séparant les domaines magnétiques [8].
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Sur la Fig. 1.20, on remarque six points différents :

Au point (1), ’aimantation subit un champ de saturation Hs on parle alors d’une aimantation
de saturation Ms ou tous les domaines magnétiques sont alignés suivant le sens du champ

magnétique extérieur appliqué H.

En passant du point (1) vers le point (2), le champ magnétique extérieur s’annule (H=0). Dans

ce cas, on parle de I’aimantation rémanente M.

En passant du point (2) vers le point (3), le champ magnétique est négatif et I’aimantation
décroit pour arriver au point (3) ou elle s’annule. Il s’agit donc d’un champ coercif négatif

(Hc<0) au point (3).

Entre le point (3) et le point (4), la valeur du champ magnétique augmente dans le sens négatif,
I’aimantation subit un champ de saturation négatif (Hs<0), on parle a nouveau d’une

aimantation de saturation au point (4) mais cette fois-ci inversée (Ms<0).

En passant du point (4) au point (5), le champ magnétique extérieur s’annule et le matériau

devient donc aimanté sans champ.

En augmentant le champ magnétique extérieur, mais cette fois-ci pour les valeurs positives,
I’aimantation croit pour arriver au point (6) ou elle s’annule. On assiste donc a un champ
coercitif positif (Hc>0), pour enfin atteindre le point de saturation. On obtient ainsi le cycle

magnétique d’hystérésis.

En outre, Il convient de mentionner qu'il existe une relation étroite entre les propriétées
électriques et magnétiques des nanomatériaux. Au début, on peut réaliser les phénomeénes
électriques a partir du concept de magnetisme. En effet, il existe une grande similitude entre
I'électricité et les quantités magnétiques telles que la polarisation et I’aimantation. Mais une
différence importante entre eux est que leurs champs externes sont distincts, I'un correspond a
I’application d’un champ électrique E (cycle électrique d’hystérésis) tandis que l'autre est relatif

a I’application du champ magnétique H (cycle magnétique d’hystérésis) [62].

1.12.4 Matériaux magnetiques durs et doux
Les matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques sont généralement classés selon la largeur

de leur cycle d’hystérésis magnétique en deux catégories : les matériaux magnétiquement doux
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et les matériaux magnétiquement durs, dont les différentes caractéristiques et applications sont

décrites ci-dessous :
Matériaux durs

On distingue les matériaux magnétiques durs (ferromagnétiques ou ferrimagnétiques) par la
largeur du cycle d’hystérésis magnétique et les valeurs élevées du champ coercitif (Hc> 10000

A/m) et de I’aimantation rémanente (M) (Fig. 1.21).

M 4

Fig. 1.21: Cycle d’hystérésis magnétique d’un matériau ferromagnétique dur.

Les matériaux durs sont donc difficiles @ magnétiser et a démagnétiser [57]. Pour cela, ils sont
surtout utilisés pour la fabrication d’aimants permanents. Un exemple des matériaux durs c’est
I’aimant samarium-cobalt (Sm-Co) avec une coercivité Hc=500 kA/m. De plus, plusieurs
applications grace aux aimants permanents ont été faites. On retrouve ces matériaux durs dans
les générateurs, les moteurs électriques, les aimants du refrigérateur, les instruments

galvanométriques, les dynamos, les haut-parleurs.
Matériaux doux

Les matériaux magnétiques doux (ferromagnétiques ou ferrimagnétiques) ont une petite largeur
du cycle d’hystérésis magnétique et des petites valeurs du champ coercitif (Hc< 1000 A/m)

tandis que de I’aimantation rémanente (M;) est importante (Fig. 1.22).
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Fig. 1.22 : Cycle d’hystérésis magnétique d’un matériau ferromagnétique doux.

Un exemple des matériaux doux est I’aimant du ferro-silicium (Fe-Si) avec une coercivité Hc=8
A/m. De plus, les matériaux doux sont faciles a magnétiser et a démagnétiser. Ces matériaux

sont composés de fer, cobalt, nickel, magnésium, molybdene et silicium [61] et ils sont utilisés

dans les bobines des transformateurs, les générateurs, les moteurs.

1.13 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté les propriétés magnétiques des matériaux et leurs

classification et comportements. Ces matériaux suscitent un grand intérét de la part de la
communauté scientifique du fait de leurs grands champs d’applications. Parmi les propriétés

magnétiques, on distingue 1’aimantation et la susceptibilité qui constituent des grandeurs d’une

grande importance. D’autre part, nous avons aussi présentés les principes de base pour
comprendre le principe des simulations de Monte Carlo. De plus, nous nous sommes intéressés
aux algorithmes d'échantillonnage les plus utilisés et nous avons présenté les difféerents modeles

de spins utilisés en magnétisme. Enfin, nous avons exposé les cycles d’hystérésis et leurs

différents composants.
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par Pinteraction RKKY : Simulations de Monte Carlo
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I1.1 Modéle de Blume-Capel appliqué a une structure graphyne bicouche avec

Pinteraction RKKY : simulations Monte Carlo

11.1.1 Introduction

Le graphyne est I'un des matériaux bidimensionnels, composé d'atomes de carbone liés par des
liaisons sp? qui, pour le moment, n'a pas été synthétisé en quantité suffisante pour étre étudié
mais il a été prédit par des modéles informatiques. La structure du graphyne est plus flexible
que celle du graphene, ce qui donne la possibilité d’en construire des nanotubes. Des recherches
théoriques ont montré que la structure du graphyne présente de bonnes propriétés thermiques
[63] et électroniques [64].

Dans ce travail, nous considérons un systéme constitué d'une structure de graphyne magnétique
bicouche, avec des spins mixtes 0=+3/2 et S=t1, séparés par des plans non magnétiques.
L'interaction entre les spins des deux couches est régie par le couplage d'échange RKKY
(Ruderman Kittel-Kasuya-Yoshida) [65,66]. Pour étudier numériquement ce systéme, nous

utilisons la technique de Monte Carlo sous 1’algorithme de Metropolis.

11.1.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien

La structure de graphyne a deux plans considérés ici est étudiée sous les conditions aux limites
libres. Le systeme est constitué¢ de deux plans A et B a spins mixtes ¢ =£3/2 et S = +1, séparés
par un nombre L de couches non magnétiques. Un tel systeme contient un nombre Ns (atomes
de spin S) = N, (atomes de spin ) = 108 atomes (voir Fig. 2.1). Plusieurs algorithmes ont été
développés pour générer des statistiques de séquence aléatoire, mais aucun n’a atteint la
popularité de 1’algorithme de Metropolis et al. [50]. Nous avons génére un calcul de Monte
Carlo de 10° itérations. Pour atteindre cet équilibre, nous éliminons les 10* premiéres étapes

des simulations.
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Plane A

@ c=3/2
@ S=1

Fig. 1.1 : Représentation schématique des deux plans de graphyne magnétiques séparés par

des couches non-magnétiques (L).

L'hamiltonien du systeme étudié est donné par :

H =—Jss Z Sioj — ]gKKYZ 0i0j — IISRKKYZ SiS; —H Z o; + Z Sj

<ij> i€A i€A i j
jeB jeB

—Dcz o} — Ds z S? (1. 1)
j i

Ou J4s est le couplage d'échange magnétique entre les atomes de spin o et S au sein des plans
magnétiques A et B (Jos<0). JRkky €st l'interaction de couplage d'échange entre les spins o du
plan A et les spins ¢ du plan B, alors que J3xky décrit l'interaction entre les spins S du plan A
avec les spins de méme type du plan B. Par ailleurs, H et D définissent respectivement le champ

magnétique extérieur et le champ cristallin.
Pour simplifier nos calculs, nous avons pris : Jrxxy = JSkky = JRkKy-

Ou l'interaction Jrkky est donnée par :

2
JrRky = %COS(KfL) (11.2)

53



Le paramétre a est la constante du réseau, Jo représente la constante de couplage magnétique et
Kt le niveau de Fermi pris égal a 0.5. La quantité a?Jo est prise égale a 1 comme dans la réf. [67]

et L désigne le nombre de couches non-magnétiques.

L'équation (I1.2) devient donc :

Jrky = 73 €0s(0.5L) (11.3)

11.1.3 Résultats et discussion

Nous rappelons que les résultats sont obtenus par simulation de Monte Carlo sous I'algorithme
Metropolis. Les résultats sont présentés comme suit: dans la sous-section 11.1.3.1, nous
étudions les diagrammes de phase a I'état fondamental (pour la température nulle), puis pour
les températures non nulles, nous explorons, dans la sous-section 11.1.3.2, le comportement des
aimantations et des susceptibilités thermiques et I'aimantation totale en fonction du champ

cristallin (D) et du champ magnétique extérieur (H).

11.1.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette section, nous étudions les diagrammes de phase de 1’état fondamental dans deux
plans (D, H) et (Jss, D) pour des valeurs fixes des autres paraméetres physiques. Premierement,
sur la Fig. 11.2.a, nous présentons les configurations stables dans le plan (D, H) pour les valeurs
fixes des paramétres Jss=-5 et L=3. On observe clairement sur cette figure que, sur 12
configurations possibles, seules trois configurations sont stables, a savoir : (-1/2,0), (+3/2,-1),
(-3/2, +1). La variation du champ cristallin est responsable de I'apparition de différentes phases
pour une valeur fixe du champ magnétique externe H. Les résultats préliminaires ont montré
que la variation du nombre de couches L n'affecte pas la topologie des diagrammes de phases.
Toutefois, lors de la variation de l'interaction de couplage d'échange Jos, la région occupée par
la phase (+3/2,-1) varie de maniére significative. D'autre part, nous présentons sur la Fig. 11.2.b
les configurations stables obtenues dans le plan (Jss, D). Cette figure montre que cing
configurations sont stables : (-1/2,0), (+1/2,0), (+3/2,+1), (+3/2,-1), (-3/2, +1). De la méme
maniere que sur la Fig. 11.2.a, la variation du nombre de couches L n'influence ni le nombre de

phases ni la nature du diagramme dans le plan (Jos, D).
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Fig.11.2 : Diagrammes de phases de 1’état fondamental du systéme étudié pour L=3 : (a) dans
le plan (D, H) pour Jss = -5, (b) dans le plan (Jss, D) pour H=0.
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11.1.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette sous-section, nous utilisons les simulations de Monte Carlo pour montrer 1’effet de
I’interaction Jgxgy Sur les propriétés magnétiques de la structure de graphyne (voir Fig. 11.1).
Nous présentons sur la Fig. 11.3.a le comportement thermique des aimantations partielles (ms
et m,) et totale (myt) en I'absence du champ magnétique externe H et du champ cristallin D.
Cette figure est tracée pour une valeur fixe de l'interaction de couplage d'échange Jos = -1 et
pour un nombre de couches non-magnétiques L=1. On observe que les aimantations partielles
et totale diminuent jusqu’a la valeur zéro pour une température supérieure a la température de
transition T=2. Sur la Fig. 11.3.b, nous rapportons les susceptibilités partielles ( xs et x,) et

totale (xwop) pour: H=0, D =0, Jos= -1 et L = 1. Cette figure confirme la valeur de la

température de transition (T~ 2) correspondant aux pics des susceptibilités.
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Fig. 11.3 : (a) Aimantations et (b) Susceptibilités en fonction de la température pour Jss = -1,
L=1,H=0etD=0.

Sur la Fig. 11.4.a, nous illustrons l'aimantation totale en fonction de la température pour des
nombres différents de couches non-magnétiques (L=1, 2, 3 et 4), en l'absence du champ
magnétique externe H et du champ cristallin D et pour une valeur fixe de l'interaction de
couplage d'échange Jss=-1. L’augmentation du nombre de couches non-magnétiques (L)
diminue la valeur de la température de transition. Ce résultat est confirmé par la Fig. 11.4.b, ou
nous présentons le comportement thermique correspondant aux susceptibilités pour les mémes
parametres donnés sur la Fig. 11.4.a. En effet, les températures de transitions correspondant aux
pics de la susceptibilité diminuent lorsque le nombre de couches non-magnétiques augmente.
Les températures obtenues pour quatre valeurs de couches non-magnétiques L=1, 2, 3 et 4 sont

respectivement T, ~2, 1.4, 1.3 and 0.65.
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Fig. 11.4: (a) Aimantation totale et (b) Susceptibilité totale en fonction de la température pour

La Fig. 11.5.a illustre I’aimantation totale en fonction du champ cristallin D pour différentes
valeurs de couches non-magnetiques (L = 1, 2, 3 et 10), en absence du champ magnetique
externe (H=0), pour une valeur fixe de température T=0.1 et pour une valeur du paramétre
d'interaction de couplage ferrimagnétique Jss=-1. Sur cette figure, on remarque que pour D < -
2, le systeme subit la phase paramagnétique indépendamment de la valeur du parametre L. Par

ailleurs, la valeur du champ cristallin de transition augmente avec 1’augmentation du nombre
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de couches non-magnétiques pour atteindre la valeur Dt = -1 pour toute valeur de L>3. Les
paliers qui apparaissent sur la Fig. 1l.5.a sont attribués aux configurations de spin
intermédiaires. De plus, pour D > -1.5, les aimantations du systeme atteignent la valeur de

saturation qui diminue légérement a mesure que le paramétre L augmente.

Sur la Fig. 11.5.b, I’aimantation totale est tracée en fonction du champ cristallin pour différentes
valeurs de I’interaction de couplage d'échange ferrimagnétique (Jos= -1, -2, -3, -4 et -5). Cette
figure a été établie en absence du champ magnétique externe (H=0), pour T=0.1 et pour L=1.
Pour D < -5, le systéeme présente la phase paramagnétique pour toute valeur de I'interaction de
couplage d'échange Jos. Par ailleurs, pour les valeurs négatives et faibles de Jos (Jos=-1 et -2),
les aimantations totales atteignent la valeur de saturation égale a +0.25. Par ailleurs, pour les
valeurs négatives et élevées de Jos (Jos = -3, -4 et -5), les aimantations totales atteignent la valeur

de saturation égale a -0.25. En outre, I’augmentation des valeurs absolues de Jss permet au

systeme d’atteindre rapidement la saturation.
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Fig. 1.5 : Aimantation totale en fonction du champ cristallin en I'absence du champ
magnétique externe et pour T=0.1: (a) Jos=-1, L=1, 2, 3 et 10, (b) L=1, Jos=-1,-2,-3,-4 et -5.

Les Figs. 11.6.a et 11.6.b montrent le cycle d'hystérésis magnétique en I'absence du champ
cristallin (D=0) et pour une valeur fixe de l'interaction de couplage d'échange Jss = -1. La Fig.
I1.6.a est présentée pour une couche non-magnétique (L=1) et différentes valeurs de
tempeérature (T=0.001, 0.5 et 2). Dans ce cas, I’augmentation de la température diminue les
surfaces des boucles. Les cycles d'hystérésis montrent deux phases intermédiaires stables
d'aimantation totales (-0.25 et +0.25). Des résultats similaires ont été observés par d'autres
chercheurs [68-70].

La Fig. 11.6.b est établie pour une valeur de température fixe T=0.001 et un nombre de couches
non-magnétiques (L=1 et L=2). Dans ce cas, le passage d'une couche non-magnétique a deux
couches diminue les boucles de surface. De plus, des calculs préliminaires ont montré que le
cycle d'hystérésis ne dépend pas de la valeur de L pour L>2. Le méme comportement a été
observé par les mesures expérimentales de I'hystérésis magnétique et par I'étude du bruit

Barkhausen de particules non-magnétiques contenant du fer o [71].
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Fig. 11.6: Cycles d'hystérésis magnétiques en I'absence de champ cristallin pour Jos=-1 : Dans
(@) pour L=1, T=0.001, 0.5 et 2, dans (b) pour T=0.001, L=1 et 2.
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11.2 Modéle de Blume-Capel d'une structure de type nano-stanene par ’interaction
RKKY : simulations de Monte Carlo

11.2.1 Introduction

Le Stanene (qui signifie étain dont le symbole chimique est : Sn) [72] est le nouveau cousin du
graphéne. Ce matériau a deux dimensions (2D) a suscité un intérét significatif depuis sa
découverte, entrainant un développement dans les matériaux de type 2D [73, 74]. Une de ses
propriétés uniques est la grande mobilité des porteurs [75, 76], qui permet aux électrons de se
déplacer librement tout en subissant une faible diffusion par les défauts et des impuretés [77].
Le stanene est une monocouche en nid d'abeilles d'atomes d'étain. Il peut étre un candidat
compétitif du graphéne en raison de sa conductivité élevée. De plus, sa structure électrique peut
étre facilement réglée [78-91]. Par ailleurs, il existe des structures 2D stables en silicium [82,
83], germanium [84] étain [85, 86] elles sont appelées respectivement silicéne, germanene et
stanene. Ces structures monocouches présentent pareillement un réseau en nid d'abeille ayant
une excellente conductivité électrique [87-89]. A la température ambiante, les électrons
pourraient traverser les limites de la structure du réseau sans toucher d'autres électrons et
atomes, comme c'est le cas dans d'autres matériaux [90-94]. Cette capacité unique permet au
stanene de conduire I'électricité sans perdre d'énergie ni dégager de chaleur. Shou-Cheng Zhang
a fait ces prédictions en 2013 et il est I'un des auteurs de cette nouvelle étude [95]. Le stanene
pourrait étre un isolant topologique, dans lequel les charges (les électrons) ne pourraient pas
traverser le centre du matériau, mais les électrons pourraient se déplacer librement autour de
ses limites et la direction des électrons sera basee sur leur point de rotation, qui peut étre vers
le haut ou vers le bas. Le point de rotation est une propriété quantique. Le courant électrique ne
se dissipe pas car la plupart des impuretés n'affectent pas la rotation et donc elles ne peuvent
pas ralentir les électrons selon Zhang et al [96-99]. Dans ce travail, nous étudions un systéeme
constitue d'une structure magnétique bicouche mixte de nano-stanene, avec un spin demi-entier
o=+7/2 et un spin entier S=x1 [100, 101]. Les deux couches magnétiques sont séparées par un
nombre L de couches non magnétiques. Les interactions de couplage d'échange RKKY
(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) est établie entre les atomes du plan A et ceux du plan B.
Le systéme est etudié en utilisant les simulations de Monte Carlo sous I'algorithme Metropolis.

11.2.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien
La structure bicouche de type nano-stanene est étudiée dans le cas des conditions aux limites
libres. Le systéme est composé de deux plans de type nano-stanene A et B avec des spins mixtes
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o =%7/2 et S=x1, séparés par un nombre L de couches non magnétiques. Le nombre total de
spins du systeme est N=Ns+Ns=64 avec Ns=32 (16 spins dans chaque plan) et Ns=32 (16 spins
dans chaque plan), (voir Fig. I1.7).
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Fig. 11.7: Représentation schématique de deux plans magnétiques de type nano-stanene

séparés par des couches non magnétiques.

L'hamiltonien de la structure de type nano-stanene est donné par :

<i,j> i€EA i€EA i

—Dcz o — Ds z S? (11 4)

j

Ou J4s est l'interaction de couplage d'échange entre les spins (o et S) dans les plans A et B. Le
terme JRkky est l'interaction de couplage d'échange entre les spins ¢ dans le plan A et les spins
o dans le plan B, tandis que J}xky est l'interaction de couplage d'échange entre les spins S dans

le plan A et les spins S dans le plan B. H est le champ magnétique externe et D est le champ
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cristallin. En effet, les champs cristallins D, et Ds agissent respectivement sur les spins S et .

Dans ce cas, nous limiterons cette étude pour D = Ds = Ds. Pour plus de simplification, nous

. _ _ 1S
prenons : Jrkxky = JRkxy = JRkky-

Et Jrkky est I’interaction entre les deux couches magnétiques voir (Eq. 11.2).

11.2.3 Résultats et discussion

Les résultats sont obtenus par simulation de Monte Carlo sous I'algorithme Metropolis. En effet,
nous commencons par étudier les diagrammes de phase pour la température nulle (état
fondamental) dans la sous-section 11.2.3.1, puis, nous explorons dans la sous-section 11.2.3.2 le
comportement des aimantations et susceptibilités thermiques, I'aimantation totale en fonction

du champ cristallin (D) et du champ magnétique extérieur (H), pour les températures non nulles.

11.2.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans la présente sous-section, nous étudions les diagrammes des phases a I'état fondamental de
la structure de type nano-stanene bicouche dans le cadre du modéle Blume-Capel avec des spins
mixtes 6=+7/2 (nombre d'états =2c+1 = 8) et S=+1 (nombre d'états =25+1=3). Ce modele de

Blume-Capel conduit a 8x3=24 configurations possibles.

Nous présentons dans les Figs. 11.8.a et 11.8.b les diagrammes de phase de 1’état fondamental
pour L=1 et L=10, respectivement dans le plan (H, D) pour la valeur du parametre
ferrimagnétique fixe Jss = -1. Nous évaluons I'impact des champs cristallin et magnétique
externe. De ces figures, nous déduisons que seulement 18 phases sont stables parmi les 24
configurations possibles. Les configurations stables sont: (+1/2, +1); (+1/2, 0); (+5/2, +1);
(+3/2, +1); (+7/2, +1); (+ 712, 0); (+7/2, -1); (+5/2, -1); (+3/2, -1); (-7/2, +1); (-3/2, +1); (-1/2,
0); (-1/2, -1); (-5/2, +1); (-3/2, -1); (-5/2, -1); (-7/2,0); (-7/2, -1). On en déduit une symétrie
parfaite par rapport a I’axe H=0. Nous remarquons que lorsque le nombre de couches non-
magnétiques augmente, l'aire des phases magnétiques augmente pour certaines configurations
asavoir : (+5/2, +1); (+3/2, +1); (+1/2, +1); (+ 1/2,0); (-1/2,0); (-1/2, -1); (-3/2, -1) et (-5/2, -1).
Alors que l'aire des phases magnétiques diminue pour d’autres configurations notamment :
(+7/2, +1); (+7/2,0); (+ 7/2, -1); (+5/2, -1); (+3/2, -1); (-3/2, +1); (-5/2, +1); (-7/2, + 1); (-7/2,0)
et (-7/2, -1).
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11.2.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette partie, nous utilisons les simulations de Monte Carlo sous I'algorithme Metropolis
pour explorer I'effet des interactions Jrkky Sur les propriétés magnétiques de la structure de type
nano-stanene bicouche. Nous illustrons sur la Fig. 11.9.a les aimantations thermiques partielles
(Ms et M) et totale (Miot). Cette figure est présentée en absence du champ cristallin et pour les
valeurs des parametres physiques fixes a savoir H=1.5, L=1 (Jrxxy = 0,87) et Jss = -1. Les
aimantations M, =+7/2 et Ms = -1 sont obtenues a trés basse température (T~0). Les valeurs des
aimantations sont en parfait accord avec les spins (o = £7/2 et S = £1) présentés dans les

diagrammes de phase de I'état fondamental Figs. 11.8.a et 11.8.b.

La Fig. 11.9.a montre que les aimantations diminuent pour la valeur de température de blocage
et le systeme tend vers la phase paramagnétique (M~ 0). En outre, nous illustrons sur la Fig.
11.9.b les susceptibilités magnétiques thermiques partielles ( xs etx,) et totale ( x.o¢) pour les
mémes valeurs des parametres utilisés sur la Fig. 11.9.a. La valeur de la température de blocage

est localisée par le maximum de la susceptibilité totale et a pour valeur Te~ 12.
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Fig. 11.9: Aimantations (a) et susceptibilités (b) en fonction de la température : D=0, H=1.5,

Nous présentons sur les Figs. 11.10.a et 11.10.b le comportement thermique des aimantations et
des susceptibilités magnétiques totales, respectivement, pour différentes valeurs des couches
non magnétiques : L=1 (Jrxxy = 0,87), L=2 (Jrrxy = 0,13) et L=10 (Jrkky = 2,83x1073). Ces
figures sont tracées en I'absence du champ cristallin ( D=0 ) et pour les valeurs des parameétres
fixes H=1.5 et Jss = -1. La Fig. 11.10.a montre que lorsque le nombre de couches non
magnétiques augmente, la valeur de la température de blocage (Tg) diminue. Ceci est di
essentiellement au fait que Jrkky diminue quand L augmente facilement ainsi le passage du
systéeme de 1’état ordonné a 1’état désordonné. Un tel comportement de Tg est confirmé par la
Fig. 11.10.b qui montre le déplacement du pic de susceptibilite totale vers les valeurs de
températures faibles. En effet, ce comportement confirme le résultat précédent. En effet, les
valeurs de température de blocage obtenues, pour le nombre de couches non magnétiques L=1,

2 et 10, sont respectivement Tg ~ 12, 10 et 8.
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Par ailleurs, pour examiner I'effet du paramétre ferrimagnétique Jss. Nous illustrons sur les Figs.
I1.11.a et I1.11.b les aimantations et les susceptibilités totales, respectivement. Ces figures sont
tracées en l'absence du champ cristallin (D=0) et pour les valeurs des parametres fixes H=1.5
et L=1. A partir de la Fig. I.11.a, la chute des aimantations totales vers zéro est retardée en
augmentant la valeur du parameétre | Jsq |. Un tel résultat est d0 au renforcement de la cohésion
entre spins par 1’augmentation du paramétre | Jsq |. De plus, sur la Fig. 11.11.b, les valeurs de
température de blocage correspondent aux pics de susceptibilité totale. En effet, les
températures de blocage obtenues pour le paramétre ferrimagnétique Jss = -1, -2 et -3 sont

respectivement Tg ~ 12, 18 et 22.5.
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Fig. 11.11: Aimantation totale (a), susceptibilité totale (b) en fonction de la température pour :
D=0, H=15et L=1.

Pour étudier le comportement de 1’aimantation totale en fonction du champ cristallin D pour un
nombre sélectionné de couches non magnétiques (L = 1, 2 et 10) et pour les valeurs des
parametres fixes de la température T=2, de l'interaction de couplage Jss = -1 et du champ
magnétique externe H=1.5, nous présentons les résultats obtenus sur la Fig. 11.12.a. A partir de
cette figure, nous constatons que les aimantations totales du systéme subissent une transition
du second ordre pour Dr~-2 pour toutes les valeurs du parametre L. Ensuite, pour Dr >0, les
aimantations totales saturent indépendamment de la valeur du parameétre L en convergeant vers
I’aimantation de saturation totale Msat ~ 1.25. Par ailleurs, nous illustrons sur la Fig. 11.12.b
I’aimantation totale en fonction du champ cristallin D, pour plusieurs valeurs du parameétre
ferrimagnétique (Jos = -1, -2 et -3) et pour les valeurs des parametre fixes de température T=2,
pour une seule couche non magnétique et pour un champ magnétique externe H = 1.5. Cette
figure montre que lorsque Dt~ -3, les aimantations totales du systeme subissent une transition
du second ordre pour toutes les valeurs d'interaction de couplage d'échange Jos. Ensuite, pour
D+ > 0, les aimantations totales converge indépendamment des valeurs du parameétre Jos, Vers

I’aimantation de saturation Msat ~1.25.
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Finalement, les Figs. 11.13.a et 11.13.b montrent les cycles d'hystérésis magnétiques d'une
structure de type nano-stanene bicouche, en I'absence du champ cristallin (D=0). En effet, la
Fig. 11.13.a est illustrée pour différentes valeurs de couches non magnétiques (L=1, 2 et 10) et
pour le paramétre ferrimagnétique fixe Jss=-1 et de température T=0.5. A partir de cette figure,
les surfaces des boucles et le champ coercitif diminuent en augmentant le nombre de couches
non magnétiques. En effet, ce résultat est confirmé par la Fig. I1.10.a ou I’aimantation totale
diminue en augmentant le nombre de couches non magnétiques de L=1 a 10. Enfin, pour
compléter cette étude, nous présentons sur la Fig. 11.13.b I'effet de la température sur les cycles
d'hystérésis, pour les valeurs des parametres fixes : Jss=-1 et L=1. Cette figure montre que les

surfaces des boucles et le champ coercitif diminuent en augmentant la température.
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Fig. 11.13 : Cycles d'hystérésis magnétique en I'absence de champ cristallin pour : (a) Jss=-1
et T=0.5, (b) Jss=-1et L=1.

I1.3 Propriétés magnétiques d’une nanostructure de type naphtaléne en présence de

Pinteraction RKKY : Simulations de Monte Carlo

11.3.1 Introduction

De nombreuses études scientifiques ont été basées sur des molécules composées d'atomes de
carbone et d'hydrogéne appelées : hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) [102-104].
Gréace aux (HAP), d'importantes applications en nanotechnologie ont été réalisées [105-107].
De plus, plusieurs études expérimentales ont eté menées sur des molécules de type (HAP) telles
que la structure ovaléne, notamment la distinction des molécules précurseurs de suie gazeuses
et des particules précurseurs de suie par spectrométrie de masse a photoionisation [108] et les
effets du solvant sur la pureté de I'ovaléne [109]. De plus, I'une des structures intéressantes de
(HAP) est la structure naphtaléene de formule CioHs. Le ferromagnétisme a température
ambiante de cette structure est déja étudié [110]. Dans le présent travail, nous nous intéressons
a un systeme constitué d'une nanostructure magnétique de type naphtaléne bicouche, avec des
spins mixtes 6=+7/2 et S=t1, séparés par un nombre L de couches non magnétiques. Les

interactions de couplage d'échange RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) sont pris en
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compte entre les atomes de spin du plan A et ceux du plan B. Le systéme est étudié a I’aide des

simulations Monte Carlo sous l'algorithme Metropolis.

I1.3.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien

La nanostructure de type naphtaléne est étudiée sous les conditions aux limites libres. Le
systéme est composé¢ par deux plans de type naphtaléne A et B avec des spins mixtes ¢ =+ 7/2
et S =+ 1, séparés par des couches non magnétiques. Le nombre total d’atomes du systéme
étudié est N = Ns + Ns = 36 avec No=16 (8 atomes dans chaque plan) et Ns=20 (10 atomes dans
chaque plan), (voir Fig. 11.14).
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Fig. 11.14: Représentation schématique de deux plans magnétiques de type naphtalene séparés

par des couches non magnétiques.

L'hamiltonien de la nanostructure de type naphtaléne est donné par :

H = —Jss z SiSj — Iss Z SKGI_]RKKY< Z SmSn + Z Gpcq>

<i€A,jeA> <i€eB,jeB> <m,n> <m,n>
2 2
i j jEB jEB
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ou Jss et Jss représentent I'interaction de couplage d'échange entre les deux premiers atomes
voisins. Les notations <i, j>, <k, I>, <m, n> et <p, g> représentent les premiers proches voisins.
Jrkky représente I'interaction entre les plans magnétiques de type naphtaléne A et B. H est le
champ magnétique externe. Les champs cristallins Ds et D, agissent respectivement sur les
spins S et 6. Dans tout ce travail, nous prendrons les champs cristallins identiques agissant
respectivement sur les spins S et ¢ : D=Ds=D..

11.3.3 Résultats et discussion

Dans cette section, les résultats sont obtenus par simulation Monte Carlo sous l'algorithme
Metropolis. En effet, nous étudions les diagrammes de phase a I'état fondamental dans la sous-
section 11.3.3.1. Par ailleurs, nous explorons dans la sous-section 11.3.3.2 pour les températures
non nulles, le comportement des aimantations et susceptibilités thermiques ainsi que

I'aimantation totale en fonction du champ cristallin (D) et du champ magnétique externe (H).

11.3.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette partie, nous présentons les diagrammes de phase a I'état fondamental de la
nanostructure de type naphtalene bicouche dans le cadre d'un modele Blume-Capel, avec des
spins mixtes S = £1 et 6 = £7/2. En effet, nous avons utilisé I’hamiltonien de I'équation (2.20)
pour simuler I'énergie des 3x8 = 24 configurations possibles. En fait, S = 1 génére un nombre
d'états 2S+1=3 et 6=%7/2 génere un nombre d'états 26+1=8. Pour chacune des configurations
possibles, nous calculons I'énergie correspondante. La configuration la plus stable est celle
ayant I'énergie minimale. Ainsi, nous balayons tout I'espace des phases en fixant les différents
parametres physiques notamment : les couplages d'échange, le champ magnétique externe et le
champ cristallin. Les diagrammes de phase de I'état fondamental sont rapportés dans le cas
correspondant a L=1.

Dans la Fig. 11.15.a, nous étudions les effets des champs magnétiques et cristallin externes.
Cette figure est présentée dans le plan (H, D) pour la valeur fixe des interactions de couplage
d'échange Jss = 1 et Jss = -1. Dans ce plan, il y a une parfaite symetrie des configurations par
rapport a I'axe H=0. On constate que seules neuf configurations sont stables pour des valeurs H
positives, a savoir : (+7/2, +1); (+ 7/2, -1); (+ 5/2, + 1); (+ 5/2, -1); (+ 3/2, + 1); (-3/2, + 1);

(+1/2, +1); (-1/2, +1) et (+ 1/2, 0). En revanche, neuf configurations stables sont obtenues pour
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les valeurs négatives de H, a savoir : (-7/2, -1); (-7/2, +1); (-5/2, -1); (-5/2, +1); (-3/2, -1); (+3/2,
-1); (-1/2, -1); (+1/2, -1) et (-1/2, 0).

La Fig. 11.15.b est tracée dans le plan (H, Jss). Dans cette figure, nous explorons les effets du
champ magnétique externe et du paramétre ferrimagnétique en I'absence de champ cristallin
(D=0) et pour l'interaction de couplage d'échange fixe Jss = 1. On observe seulement quatre
phases qui correspondent aux valeurs maximales des spins S et ¢ sont stables : (+7/2,+1); (+7/2,
-1); (-7/2, -1) et (-7/2, +1).

La Fig. I1.15.c illustre le diagramme de phase dans le plan (H, Jss) pour les valeurs des
parameétres fixes : D = 0 et Jss= -1. Une symeétrie parfaite est encore présente sur cette figure
pour H = 0. On constate que seules quatre phases sont stables, a savoir : (+7/2, 0) et (+ 7/2, -1)
pour H> 0, (-7 /2,0) et (-7/2, +1) pour H <O0.

Pour explorer l'effet du paramétre ferrimagnétique Jss et du champ cristallin D sur les
configurations stables, nous tragons la Fig. 11.15.d dans le plan (D, Jss). Cette figure est illustrée
en l'absence de champ magnétique externe (H=0) et pour une valeur fixe d'interaction de
couplage d'échange Jss=1. Cette figure présente dix-huit phases stables. Toutes les
configurations stables trouvées sur cette figure sont les mémes que celles déja trouvées sur la
Fig. I.15.a.

La Fig. 11.15.e est présentee dans le plan (D, Jss), en I'absence du champ magnétique externe,
pour une valeur fixe du parametre ferrimagnétique Jss=-1. Cette figure montre seulement dix
configurations stables, a savoir : (+7/2, 0); (-7/2, 0); (+1/2, 0); (-1/2, 0); (+ 7/2, -1); (-7/2, +1);
(+5/2, +1); (-5/2, +1); (+ 3/2, -1) et (-3/2, +1).

Enfin, la Fig. 11.15.f est tracée dans le plan (Jss, Jss), en I'absence des champs magnétique
externe et cristallin. Cette figure ne présente que six configurations stables, a savoir : (-7/2, 0);
(+7/2,0); (-712, -1); (+712, +1); (-7/2, +1) et (+7/2, -1).
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11.3.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette sous-section, nous nous basons sur les simulations Monte Carlo sous I'algorithme
Metropolis pour étudier 1’effet des interactions Jrkky sur les propriétés magnétiques de la
nanostructure de type naphtalene en bicouches. Dans la Fig. 11.16.a, nous présentons le
comportement thermique des aimantations partielles et totales. Une telle figure est tracée en
I'absence du champ cristallin et pour des parametres physiques fixes H=1, L=1, Jss= 1 et Jsc =

-1.5. Pour les trés basses températures (T~0), les aimantations Ms = +7/2 et Ms = -1 donnent

16xMg+20xMg

” = 1. De telles valeurs de spin sont en accord avec les configurations

Mot =
présentées sur les Figs 11.16. Les aimantations diminuent en augmentant la température (T) pour
tendre vers la phase paramagnétique (Miw=0) pour T > Tg (Tg est la température de blocage).
De plus, nous illustrons sur la Fig. 11.16.b les susceptibilités magnétiques thermiques partielles
et totales pour les mémes valeurs des parametres fixés sur la Fig. 11.16.a. La valeur de la
température de blocage Tg, correspondant au point d’inflexion des courbes sur la figure I1.16a,

est déterminée par le maximum du pic de la susceptibilité et est égale a Te ~7.34.

Magnetizations

Temperature
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Fig. 11.16 : Aimantations (a) et Susceptibilités (b) en fonction de la température pour des

parameétres fixes : D=0, H=1, L=1, Jss=1 et Jss=-1.5.

Maintenant, nous présentons sur la Fig. 11.17.a, le comportement des aimantations totales en
fonction de la température pour plusieurs valeurs de couches non magnétiques (L = 1, 2 et 3).
Une telle figure est tracée pour les valeurs des parameétres fixes : D =0, H=1, Jss = 1 et Jso =
-1.5. A partir de cette figure, on constate que la valeur de la température de blocage diminue
lorsque I'on augmente le nombre de couches non magnétiques. Pour déterminer précisément les
valeurs des températures de blocage, nous avons tracé sur la Fig. 11.17.b les susceptibilités
totales pour les mémes valeurs prises pour la Fig. 11.17.a. Le déplacement des pics des
susceptibilités totales vers les basses températures, par augmentation du nombre de couches
non magnétiques, confirme le comportement des aimantations totales. Les valeurs de
températures de blocage obtenues, pour les cas de couches non magnétiques L=1, 2 et 3, sont
Te ~ 7.34, 5.34 et 4, respectivement. Pour illustrer clairement les effets des couches non
magnétiques sur la température de blocage, nous présentons sur la Fig. 11.17.c les résultats

obtenus pour les mémes parameétres physiques que ceux utilisés pour les Fig. 11.17.a et 11.17.b.
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Nous constatons que la température de blocage décroit pour L<3 et n'est pas affectée par

I'augmentation du nombre de couches non magnétiques pour L> 3.
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Fig. 11.17 : Aimantations totales (a), susceptibilités totales (b) en fonction de la température et
(c) température de blocage en fonction des couches non magnétiques. Ces figures sont tracées

pour des parameétres fixes : D=0, H=1, Jss=1 et Jsc = -1.5.

Sur les Fig. 11.18.a et 11.18.b, nous examinons I'effet du couplage d'échange ferrimagnétique
Jso, entre les spins S et o, sur le comportement thermique des aimantations et des susceptibilités
totales. Ces figures sont tracées en I'absence de champ cristallin et pour les valeurs fixes des
paramétres : H=1, L=1 et Jss=1. Nous remarquons que l'effet de I'augmentation du paramétre
lJso| est d’accroitre la température de blocage. A partir de la Fig. 11.18.b, les valeurs de la
température de blocage sont Te~ 7, 9 et 11.5 pour les valeurs du parametre ferrimagnetique

Jss| = 1, 3 et 5, respectivement.
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Pour étudier le comportement des aimantations totales en fonction du champ cristallin, la Fig.
11.19.a est présentée pour des valeurs fixes du nombre de couches non magnétiques (L=1, 2 et
3) et pour le paramétre Jss = -1. Alors que la Fig. 11.19.b est rapportée pour des valeurs fixes du
paramétre ferrimagnétique Jss = -1, -3 et -5 et pour L = 1. Ces deux Figs. 11.19.a et 11.19.b sont
obtenus pour les parameétres : T=1, H=1 et Jss=1. D'aprés la Fig. 11.19.a, le systéme présente
trois régions : (i) D < -4, (ii) -4 < D <0 et (iii) D > 0. Concernant la région (i), les aimantations
totales sont constantes. Alors que pour la région (ii) les aimantations totales subissent une
transition du premier ordre puis restent constantes. Enfin, lors de I'augmentation des valeurs de
D, région (iii), les aimantations totales gardent une valeur constante apres une transition du
premier ordre entre les régions (ii) et (iii). Dans la région (iii), I’aimantation totale atteint la
saturation (Msat = 1) indépendamment du paramétre L. Par ailleurs, la Fig. 11.19.a montre
I’existence d’une valeur du champ cristallin Dcomp1, €ntre les régions (i) et (ii), pour laquelle
I’aimantation totale est nulle : Dcomp1 = - 4.27 pour L=1, Dcomp1 = -3.6 pour L=2 et 3. De méme,
entre les régions (ii) et (iii), apparait Dcomp2 qui prend les valeurs suivantes : Dcomp2 = -1.21 pour
L=1, Dcompz = -0.54 pour L=2 et Dcomp2 = -0.20 pour L=3. Les points de compensation
concernant le champ cristallin (Dcomp1 €t Dcomp2) COrrespondent aux transitions entre phases
ordonnées. En effet, Dcomp1 cONcerne une transition du premier ordre des aimantations totale
positives vers des valeurs négatives. Tandis que Dcomp2 représente une transition du premier

ordre de I’aimantation totale négative vers une valeur positive.

Nous présentons cette fois sur la Fig. 11.19.b les effets du parametre ferrimagnétique Jss en
fonction du champ cristallin. A partir de cette figure, nous constatons que dans la région des
valeurs du champ cristallin D < -5.5, les aimantations totales ne sont pas affectées par la
variation des valeurs Jss. Cette figure montre une méme topologie que la Fig. 11.19.a. La seule
différence est que pour la région -4 < D <-1.7, nous avons deux transitions de second ordre
(pour Jss=-1 et -3) et une transition du premier ordre (pour Jss = -5). Nous notons que le systéeme

converge vers la méme valeur de saturation de I’aimantation totale Msa=1.

85



— —I-*-'.'»—»'!'t—v';'c—ﬁ—»'!'
1,0 @ ./. '/
0,8 _
—u— =1
0,6 L=2 ]
—_—— L:3
£ 044 ]
g» 0,2 - 5 .
iI-N-N-A-A-n comp2
< Deompt
€ 00 = /7
-0,2 =
-0,4 1 o—b—e 7]
06 ' T—I-I—,—Fjuy‘:—-»'f'm!'r-ﬂ'!'r—T—O— ] | '
-6 -4 -2 0 2
D
104 ' ' ' o-n-0-b-0-0-0-0-0
v
% 0,2 1 o A
E =g—h—-g—-—n Daomo: ./ 7 Deompz
2 00 \ .,A//
] ./ ]
-0,2 ./ ]
0-0-0-0.g_¢"
0,4 - _
i—i—i—E—E—E—E-E-0
06 — femenecetees
-6 -4 -2 0 2
D

Fig. 11.19 : Aimantations totales en fonction du champ cristallinpour : T=1, H=1etJss=1
(@) Jss=-1,(b) L=1.

86



Pour terminer cette étude, nous présentons sur les Figs. 11.20 (a-d) les cycles d'hystérésis
magnétiques de la nanostructure de type naphtalene. Ces cycles donnent le comportement de
I’aimantation totale en fonction du champ magnétique externe, tout en mettant en évidence le
champ coercitif, ’aimantation de saturation et 1’aimantation rémanente. De tels paramétres

nous informent sur I'état du systeme (ferrimagnétique ou anti-ferrimagnétique).

La Fig. 11.20.a est tracée pour plusieurs valeurs de couches non magnétiques L=1, 2 et 3, en
I'absence de champ cristallin (D=0) et pour des parameétres fixes : Jsc = -1, Jss=1 et T=0.01.
Cette figure montre que l'augmentation des couches non magnétiques diminue le champ
coercitif magnétique conduisant a une diminution des surfaces des boucles et donne I'apparition
de trois boucles pour la valeur L=3. Par contre, la Fig. 11.20.b est tracée pour les valeurs
sélectionnées du parameétre ferrimagnétique Jss = -1, -3 et -5 et pour les parametres fixes : D=0,
Jss=1, L=1 et T=0.01. Sur cette figure, I'augmentation de la valeur du paramétre |Jss| augmente
le champ coercitif et fait apparaitre trois boucles pour la valeur |Jss| =5. En outre, la Fig. 11.20.c
est obtenue pour différentes valeurs du champ cristallin, a savoir D = 0, -1 et -3 et pour des
paramétres fixes : Jss = -1, Jss=1, L = 1 et T = 0.01. A partir de cette figure, on constate que
I'augmentation du champ cristallin |D|, en valeur absolue, diminue la surface des boucles et
donne naissance a sept boucles pour la valeur |D| = 3. Enfin, nous étudions sur la Fig. 11.20.d,
I'effet de la température sur les cycles d'hystérésis. En effet, nous avons considéré différentes
valeurs de température a savoir : T = 0.01, 0.5 et 2 et pour les paramétres fixes : D = 0, Jso = -
1,Jss=1et L =1. L'augmentation de la température diminue le champ coercitif et les surfaces

des boucles.
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11.4 Conclusion

En résumé, nous avons étudié numériquement les propriétés magnétiques des systémes
graphyne, stanene et naphtaléne constitué de deux couches a spins mixte séparées par un
nombre L de couches non-magnétiques. L'interaction RKKY entre les deux couches
magnétiques a été prise en compte. Les diagrammes de phase a I'état fondamental pour
différents parameétres ont été établis. En outre, les systémes ont été étudiés numériquement a
I'aide des simulations de Monte Carlo. Nous remarquons que la température de transition entre
les phases ferrimagnétique et paramagnétique diminue avec 1’augmentation du nombre de
couches non-magnétiques (L). Enfin, les cycles d'hystérésis magnétiques sont étudiés pour des
valeurs fixes des parametres physiques (L, Jss, D et T). Une diminution des surfaces des boucles
et du champ coercitif a été observée en augmentant le nombre de couches non magnétiques et

les valeurs de température.
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CHAPITRE IlI : Température de compensation dans les
structures graphéne, borophene ovaléne et naphtaléne :

Simulations de Monte Carlo
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I11. 1 : Effets de dilution sur la température de compensation dans la structure nano-

graphene a trois plans : Simulations Monte Carlo

111.1.1 Introduction

Les structures des nanomatériaux ont des applications dans de nombreux domaines, en
particulier la spintronique [111]. Récemment, I'étude des structures de graphéne a attiré une
attention considerable [112,113]. Le graphéne est un réseau bidimensionnel de matériaux
cristallins constitué d'atomes de carbone contenus dans une structure en nid d'abeille.
Monocouche, bicouche et multicouche, des échantillons d'une telle structure ont été étudiés
[114-116]. En outre, le nano-graphene présente de nombreuses performances, comme I'énergie
électrique, le stockage, la haute stabilité mécanique et la faible intensité. En effet, les anneaux
a six membres de benzéne de la structure de graphéne lui permettent de devenir I'un des
matériaux bidimensionnels les plus légers et les plus minces. De nouvelles avancées
scientifiques ont élargi la portée du graphéne, comme les cellules solaires [117], la
magnétorésistance linéaire [118], le genie chimique [119], les sciences de I'environnement
[120], etc. Par ailleurs, la présence d'impuretés ou des vacances dans les structures de nano-
graphéne affecte en grande partie les propriétés physiques et le systéme d'étude, a savoir sa
conductivité thermique [121]. Récemment, plusieurs chercheurs se sont intéresses a étudier les
propriétés physiques du graphéne multicouches et de ses applications dans différents domaines
(voir la référence [122] et les références qui y figurent). De plus, le ferromagnétisme dans le
graphéne est considéré dans la Réf. [123]. Récemment, I'effet de bord en zigzag sur les
propriétés magnétiques du graphéne est étudié [124]. De nombreux comportements
magnétiques théoriques fonctionnent sur le type graphene, les matériaux ont été réalisés par
différentes méthodes. En effet, plusieurs études ont été réalisées sur les propriétés
ferromagnétiques des nano-systémes, en utilisant différentes méthodes telles que
I'approximation du champ moyen (MFA) [125] et la théorie du champ efficace (EFT) [126,
127]. Les Simulations Monte Carlo ont également été utilisées pour calculer les propriétés
magnétiques d’un réseau nano-graphéne [128-135] et de deux couches de nano-graphene a
plans non équivalents [136, 137]. D’un autre co6té, la présence d'une température de
compensation est possible dans ces magnétiques systémes lorsque 1’aimantation totale est nulle
[138-146]. En plus, étudier l'effet de la dilution sur les propriétés magnétiques est trés

important, parce que les systémes purs sont rares dans la nature [147, 148].

Dans le présent travail, nous considérons une structure de graphéne a trois couches avec des

plans non équivalents ayant deux types d'atomes (A et B). Chaque couche est composée d'un
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seul type d'atome. Les systemes étudiés sont composes par les structures de la forme ABA et
BAB. Nous considérons également la présence de la dilution dans le plan B. Les calculs sont

effectués a l'aide de simulations Monte Carlo sous I'algorithme Metropolis.

I11.1.2 Présentation du nano-systéme et de I’hamiltonien correspondant

Dans cette partie, nous étudions les propriétés magnétiques d’une structure de graphéne
composeée de trois plans non équivalents. Chaque couche est composée exclusivement d’atomes
de spin S=x1 (plan de type A) ou de spin c=+3/2 (plan de type B) : Dans le plan A, il y a Na
atomes et dans le plan B, il y a Ng atomes avec Na = Ng = 50. Le plan B est dilué de maniére
aléatoire avec des atomes non magnétiques (voir Fig. 111.1). En effet, la dilution consiste a

substituer aléatoirement un atome magnétique par un autre non magnétique.

X
"
=
= lon g

® Magnetic atoms

* Non-magnetic atoms

Fig. I11.1 : Présentation schématique des systéemes a trois plans avec (a) ABA et (b) BAB. Le

plan B est dilué de maniere aléatoire avec des atomes non-magnétiques.

L'Hamiltonien du systéme considéré est donné par :

H = —]Jana Z SiSj — Ien Z €i0i€j0j — ] AB Z Si€;0;

<i€A,jEA> <i€B,jeB> <i€A,jEB>
2
—H Si + goj | -4 ) (g0) (111.1)
<ieA> <jeEB> <jeEB>
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ouU Jaa, Jee et Jag sont les constantes de couplage d’échange magnétique entre les premiers
atomes voisins avec les spins S-S, o—oc et S—o, respectivement. H est le champ magnétique
externe et le champ cristallin A est appliqué sur tous les spins 6. Le coefficient &j est une variable
aléatoire désactivée, non corrélée, qui prend la valeur 1 avec la probabilité p pour 1’atome
magnétique ou O avec probabilité 1-p pour I’atome non-magnétique. Pour simplifier les

notations, nous considérons les paramétres réduits comme suit :
Ras=JaslJaa, Res=Jeellaa, h=H/Jaa, d=A/Jan et t=T/Jax.

Dans le cas du systeme ABA, les aimantations partielles d’atomes de type A sont m; et mz ou
m; = mg, et d’atomes de type B est m,, et I’aimantation totale est myg,. Alors que pour le
systeme BAB, les aimantations particlles d’atomes de type A est m;, et d’atomes de type B sont

m’; etm’; oUm’; = m’s, et 'aimantation totale est mgap.

111.1.3 Résultats et discussion

Nous rappelons que les résultats sont obtenus par simulation de Monte Carlo sous I'algorithme
Metropolis. En effet, nous commencons par étudier les diagrammes de phase a I'état
fondamental (température T=0) dans la sous-section 111.1.3.1. Tandis que nous explorons les
deux systemes ABA et BAB, dans la sous-section 111.1.3.2, pour les températures non nulles.
En effet, a T > 0 le comportement des aimantations en fonction de la température réduite (t) et

en fonction du champ cristallin réduit (d) est établi dans le cas pur et dilué.

I11.1.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous calculons les diagrammes de phase a 1’état
fondamental a température nulle (t=0) en fonction des paramétres de 1’hamiltonien du systéme
(I1.1). En fait, a partir de cet hamiltonien, nous calculons les énergies pour différentes
configurations. Dans le cas du systeme ABA, nous avons 3x4x3 = 36 configurations. Alors que
dans le cas du systeme BAB, le nombre de configurations est 4x3x4 = 48. Nous rappelons que
la « phase stable » correspond a la valeur énergétique minimale parmi ces différentes
configurations. Pour le systteme ABA, nous commengons par la Fig. I11.2.a, tracée dans le plan
(d, h), avec les valeurs fixes des interactions de couplage d'échange réduites : Reg =3 et Rag =
-1. Parmi les 36 phases possibles, seulement 12 se sont avérées stables. Cependant, dans le cas
du systeme BAB, nous tragons la Fig. 111.2.b dans le plan (d, h), les phases stables qui
correspondent aux valeurs fixes des interactions de couplage d'échange réduit : Reg = 2 et Rag
=-0.8. Dans cette figure, seulement 18 sont stables parmi les 48 phases possibles.
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Fig. 111.2 : Diagrammes des systemes : (a) ABA dans le plan (d, h), avec : Reg=3 et Rag=-1
et BAB (b) dans le plan (d, h), avec : Ree =2 et Rag =-0.8.

111.1.3.2 Simulations Monte Carlo
Dans cette deuxiéme partie, nous étudions, a l'aide des simulations Monte Carlo (t#0) les effets

des interactions de couplage d'échange, du champ magnétique externe et du champ cristallin
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sur les propriétés magnétiques des deux systemes considérés. Sur la Fig. 111.3.a, nous présentons
les aimantations partielles et totales pour le systeme ABA, dans le cas pur (p = 1), pour les
interactions de couplage d'échange réduites Reg=3 et Rag=-1. Cette figure montre qu’en
I’absence du champ magnétique externe et du champ cristallin (h=0 et d=0), 1’aimantation m>
est négative pour les valeurs a basse température, tandis que les aimantations m1, mz et maga
sont positives. Dans ce cas, la température de compensation, qui correspond a une aimantation
totale nulle, apparait pour tcomp » 3.23. Tandis que pour le systtme BAB, les résultats
correspondants sont représentés sur la Fig. 111.3.b, dans le cas pur, pour les valeurs fixes des
paramétres réduit : Res=2 et Ras=-0.8 et en l'absence des champs magnétique externe et

cristallin. Dans ce systeme, la température de compensation est teomp ~ 2.67.

Les aimantations partielles sont de signes opposés et I'aimantation totale est nulle. Pour t= tcomp,

nous avons :
- Dans le cas du systeme ABA :

| (M1+ M3) tcomp |=]pm: (tcomp) | (1.5)

- Dans le cas du systeme BAB :

| p (m3 +m3) teomp | = | M3 (tomp) | (IIL.57)
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BAB (b), pour les valeurs fixes de Res et Rag pour p=1, d=0 et h=0. En (a) Res=3 et Ras = -1,
en (b) Reg=2 et Rag = -0.8.

Nous présentons sur la Fig. I11.4.a I’aimantation totale du systtme ABA en fonction de la
température réduite, pour différentes valeurs du paramétre Reg. Cette figure est tracée pour une
valeur fixe du paramétre Rag = -1, dans le cas pur (p=1), et en I’absence des champs magnétique

externe et cristallin. Nous constatons que la température de compensation réduite pour le
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systeme ABA dépend fortement du parameétre Rgg. Par contre, dans le systtme BAB, la
température de compensation n'est pas affectée par de la variation du paramétre de couplage
Reg, comme le montre la Fig. 111.4.b. La valeur de cette température de compensation réduite
est approximativement tcomp ~ 2.57. La Fig. 111.4.b est obtenue pour Rag = -0.8, h=0 et d=0 dans

le cas pur.
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Fig. I111.4 : Aimantations totales en fonction de la température réduite dans les systémes ABA
(@) et BAB (b), pour différentes valeurs de Reg et pour des valeurs fixes de Rag. En (a) Rag=-
1, en (b) Rag =-0.8, pour p=1, d=0 et h=0.
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Les Figs. I11.5.a et 111.5.b représentent la variation de I'aimantation totale respectivement pour
les systemes ABA et BAB en fonction de la température réduite, pour le cas pur (p=1). Ces
figures sont présentées pour différentes valeurs de Rag et pour une valeur fixe de Rgs. La Fig.
I11.5.a, tracée pour le parametre Res=3, montre que la température de compensation augmente
lorsque la valeur du paramétre Rag augmente en valeur absolue. Cela est di a I’augmentation
du couplage entre les plans A et B. D'ou une grande température est nécessaire pour qu’un tel
comportement de compensation se produise. Cependant, pour de tres basses températures, le
paramétre Rag n'a aucun effet sur I'aimantation totale, ce qui est en accord avec le diagramme
de phase a I'état fondamental donné par la Fig. 111.2.a. En outre, la Fig. 111.5.b est établie pour
Ree=2. Nous en déduisons que la température de compensation diminue lorsque le paramétre
Rag augmente en valeur absolue jusqu'a atteindre la valeur |-0.5|. Tans disque, pour Rag < -0.5,
la température de compensation augmente. Ce changement de comportement est probablement
dd a la compétition entre les phases ferromagnétique et antiferromagnétique lors du choix de
Ree=2 et la valeur négative de Rag. Par contre, pour les tres basses températures, I’aimantation
totale n’est pas influencée par la variation de Rag. Encore une fois, ce comportement est en

accord avec la Fig. I11.2.b du diagramme de phase de I'état fondamental.
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(a) et BAB (b), pour différentes valeurs de Rag et pour des valeurs fixes de Res. Dans (a) Res
=3, dans (b) Res=2, pour p=1, d=0 et h=0.

Afin d'étudier I'effet de la probabilité de dilution sur les atomes B dans les systemes ABA et
BAB, nous illustrons sur les Fig. 111.6.a et 111.6.b la variation de I'aimantation totale en fonction
de la température réduite, respectivement. Ces figures sont données pour différentes valeurs de
ladilution p, en I'absence des champs magnétique externe et cristallin. La Fig. 111.6.a correspond
a des valeurs fixes de Res=10 et Rag=-0.1, tandis que la Fig. I11.6.b est tracée pour Res=2 et
Rag = -0.8. La Fig. 111.6.a montre que lorsque la probabilité p diminue (la dilution des atomes
de B augmente), la température de compensation augmente. Ce résultat est di au fait que la
dilution ne concerne que les atomes B et que les atomes dominants dans le systeme ABA sont

dans les plans A avec des spins S=+1. Alors que dans le systtme BAB, la température de

compensation augmente en diminuant la probabilité de p=1a 0.8.
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Sur la Fig. 111.7.a, nous tracons pour le systtme ABA les aimantations totales en fonction du
champ cristallin réduit d, pour les valeurs fixes des parameétres Reg=3, Rag=-1, t=0.5 et pour
différentes valeurs de la probabilité p, en I'absence du champ magnétique externe réduit (h=0).
Cette figure présente un champ cristallin de compensation dcomp qui correspond au cas ou
l'aimantation totale du systéeme est nulle. Nous trouvons que le champ cristallin de
compensation est presque constant (dcomp = -2.8) pour toutes les valeurs de probabilité de
dilution. Sur cette figure, nous distinguons trois régions différentes, a savoir : d <-4.2,-4.2 <d
<-2.5etd>-2.5. Dans la premiére région, les aimantations totales restent constantes. Dans la
deuxiéme région, une diminution abrupte se produit, tandis que dans la derniére région, les
aimantations totales augmentent et deviennent constantes. Dans toutes ces régions, la
diminution du parametre p conduit a l'augmentation des aimantations totales pour une valeur
fixe du champ cristallin d. En outre, pour examiner 1’effet de la dilution et du champ cristallin
sur le systeme BAB, nous illustrons sur la Fig. I11.7.b les aimantations totales pour Rgg=2,
Ras=-0.8, t=0.5 et les valeurs sélectionnées de la probabilité p. A partir de cette figure, on note
que pour les probabilités inférieures a 0.9, le systeme présente deux valeurs dcomp, tandis que
trois valeurs dcomp SONt trouvées pour le systéme presque pur (p > 0.9). Sur cette figure, nous
distinguons quatre régions : d <-3, -3 <d <-1, -1 <d <4 et 4 <d. Les aimantations totales sont
constantes dans la premiere région. Dans la deuxiéme région, on trouve une augmentation de
I’aimantation totale. Les aimantations totales présentent un minimum dans la troisiéme région,
sauf dans le cas pur (p = 1). Dans la derniere partie, les aimantations totales ne sont pas affectées
par ’augmentation du champ cristallin. En outre, pour les valeurs positives de d, I’effet de la

dilution est nettement important.
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Fig. I11.7 : Aimantation totale en fonction du champ cristallin réduit dans les systemes ABA
(a) et BAB (b), pour différentes valeurs de (p) et pour des valeurs fixes de Rgg et Rag. En (a)

Ree=3 et Rag = -1, en (b) Reg=2 et Rag=-0.8, pour les valeurs fixes : t=0.5 et h=0.

103



I11.2 Effets de la dilution sur la température de compensation dans la structure coeur-

coquille du borophene : simulations de Monte Carlo

111.2.1 Introduction

Le Borophene est l'un des nouveaux matériaux 2D, ce matériau a été synthétisé
expérimentalement sur une surface d'argent [149, 150]. Cette structure a plusieurs applications
dans les batteries [151-154]. Le bore étant proche du carbone dans le tableau périodique, les
propriétés chimiques de la structure du borophene sont similaires a celles du graphene [155].
Les propriétés magnétiques, électroniques et mécaniques de la structure borophene ont été
étudiées [156-160]. La structure borophene Bss est trés stable, elle a été étudiée
expérimentalement et théoriquement [161]. De plus, les propriétés magnétiques a savoir les
susceptibilités et les boucles d'hystérésis de la structure borophene ont également été étudiées
[162, 163].

Dans ce travail, nous utilisons les simulations Monte Carlo sous l'algorithme Metropolis pour
étudier un systéme constitué d'une structure borophene cceur-coquille, avec des spins entiers
(o=% 1, 0) dans le cceur et demi-entiers (S=+3/2, +1/2) dans la coquille. L'originalité de ce

travail réside dans le fait de prendre en compte la dilution dans la partie coquille du systéme.

I11.2.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien

La structure coeur-coquille du borophene est étudiée avec des conditions aux limites libres. Le
systeme est composé de spins o=+ 1, 0 et S =+ 3/2, £1/2. Le nombre total de spins du systeme
est N=N; + Ns = 210 avec N = 36 (dans le cceur) et Ns = 174 (dans la coquille). La partie

coquille est diluée de maniére aléatoire avec des atomes non magnétiques (voir Fig. 111.8).
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Fig. 111.8: Représentation schématique de la structure coeur-coquille du borophene avec 5%

d'atomes non-magnétiques.

L'hamiltonien de la structure borophene étudiée est défini comme suit :

H = —]ss Z €iS5i&;S;) — Joo Z 6iGj — Jso Z &Sijo; —H Zsisi + Z Oj
j

<> <ij> <ij> i

_As z €252 — A, z o? (IIL. 2)
j

i

ou Jss, Jos €t Jss sont les interactions de couplage d'échange entre toutes les paires de plus
proches voisins S-S, 6—6 et S—o, respectivement. En effet, Jss et Joo décrivent les interactions
ferromagnétiques, tandis que Jss décrit l'interaction ferrimagnétique. H est le champ
magnétique externe. Les champs cristallins des spins S et ¢ sont respectivement As et As. En
raison de simplification de nos calculs, nous considérons le cas A = As = As. Le parametre & est
une variable non corrélée, prise égale a 1 avec la probabilité P pour les sites magnétiques ou

égale a 0 avec la probabilite P' pour les sites non magnétiques (P’=1-P). En fait, le cas P'=0
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correspond au cas ou tous les sites sont magnétiques ; tandis que P'=1 si tous les sites sont non-
magnétiques.

Pour plus de simplification, nous prenons les parametres réduits comme suit : R1=Jss/Jss,
Ro=Jss/Joo, h=H/Jss, d=A/Jss €t température t=T/Js.

111.2.3 Résultats et discussion

Dans cette section, nous discuterons nos résultats obtenus par des simulations Monte Carlo sous
I'algorithme Metropolis. Dans la sous-section 111.2.3.1, nous commengons par étudier les
diagrammes de phase a I'état fondamental. Aprés, dans la sous-section 111.2.3.2, nous traitons
le comportement des aimantations totales en fonction de la température, I'effet de la
concentration de dilution et I'effet du champ cristallin réduit et du champ magnétique externe

pour des températures non nulles.

I11.2.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette sous-section, nous présentons sur les Figs. 111.9, les diagrammes de phase de I'état
fondamental d'un spin (S = £3/2, £1/2) le nombre d'états = 2S+1=4 et (c== 1, 0) le nombre
d'états =20+1=3. Nous avons appliqué le modéle Blume-Capel [164] pour la structure
borophene ceeur-coquille. Pour chacune des 4x3=12 configurations possibles, nous calculons
I'énergie correspondante. Aprés calcul de I’énergie des 12 configurations possibles, la plus
stable est celle ayant I'énergie minimale. Ainsi, nous balayons tout I'espace des phases en fixant
les différents parametres physiques notamment les interactions de couplage d'échange réduites,

les champs magnétiques externes et cristallins réduits.

La Fig. 111.9.a est tracée dans le plan (h, d), pour la valeur fixe des paramétres réduits R1 = 0.1
et R, = -0.5. Sur cette figure, seules dix configurations stables sont obtenues : (0, +1/2);
(+1,+1/2); (+1, +3/2); (-1, +1/2); (-1, +3/2); (0, -1/2); (-1, -1/2); (-1, -3/2); (+1, -1/2) et (+1, -
3/2). Une symétrie parfaite est observée par rapport a I'axe du champ magnétique externe réduit
h=0.

La Fig. 111.9.b est présentée dans le plan (h, Rz2) pour R1=0.1 et d=0. Nous constatons que seules
quatre phases stables sont obtenues et correspondent aux valeurs maximales des spins : (- 3/2,
-1); (-3/2, + 1); (+3/2, -1) et (+3/2, + 1).
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La Fig. I11.9.c correspond au plan (R1, R2) pour h=0 et d=0. Dans ce plan, il existe huit
configurations stables a savoir : (-1, +3/2); (+1, -3/2); (-1, -3/2); (+1, +3/2); (-1, +1/2); (+1, -
1/2); (-1, -1/2) et (+1, +1/2).

La Fig. 111.9.d illustre le diagramme de phase dans le plan (h, R1), pour d=0 et R> = -0.5. Cette
figure montre la présence de quatre phases stables lorsque le paramétre de couplage d'échange
réduit Ry est positif et de quatre phases stables lorsque ce parameétre est négatif. Ces huit phases
stables sont : (+ 1, + 1/2); (-1, +1/2); (+1, +3/2) et (-1, +3/2) pour h < 0 et (+1, -1/2); (-1, -1/2);
(+1, -3/2) et (-1, -3/2) pour h > 0. De plus, comme le montrent les Fig. I11.9.a et 111.9.b, nous

avons toujours une symeétrie parfaite par rapport a I'axe du champ magnétique h=0.

Dans la Fig. 111.9.e, nous présentons le plan (d, R1) en I'absence du champ magnétique externe
réduit et pour R2 = -0.5. Cette figure ne montre que quatre configurations stables qui sont : (-1,
+1/2); (+1, -1/2); (-1, +3/2) et (+1, -3/2).

Enfin, I'effet du paramétre réduit R> est exploré. En effet, nous tracons la Fig. I11.9.f dans le
plan (d, R2) pour R: = 0.1 et h = 0. Nous obtenons les huit phases stables déja trouvées sur la
Fig. 111.9.d a savoir (+1, +1/2); (-1, +1/2); (+1, +3/2); (-1, +3/2); (+1, -1/2); (-1, -1/2); (+1, -
3/2); (-1, -3/2) en plus des deux autres phases stables qui sont (0, -1/2) et (0, +1/2).
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Fig. 111.9 : Diagrammes de phase de I'état fondamental : (a) R1=0.1 et R =-0.5, (b) R1=10.1 et
d=0, (c) d=0 et h=0, (d) R2=-0.5 et d=0, (e) R2=-0.5 et h=0, (f) R1=0.1 et h=0.

111.2.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette section, nous étudions les proprié¢tés magnétiques de la structure coceur-coquille du
borophene a I'aide de simulations Monte Carlo (MCS) sous l'algorithme Metropolis. En effet,
sur les Figs. I11.10.a et I11.10.b, nous commencons par I'étude des comportements d’aimantation
et de susceptibilité partielles et totales dans le cas ou le systeme est totalement magnétique
(P'=0). Ces figures sont tracées en l'absence de champ cristallin et pour les parameétres réduits
fixes R1 = 0.1 et R2 = -0.5. Les aimantations a trés basse température sont Ms=+1, Ms =-3/2 et

(1x36)+(—3/2Xx174) _

M =
tot (36+174)

—1.07, respectivement. Ces valeurs sont en bon accord avec celles

des spins (o=t 1, 0 et S=£3/2, £1/2) trouvées dans les diagrammes de phase de [I'état

fondamental présentés dans la sous-section 111.2.3.1.

Au point t = teomp, 1’aimantation totale s’annule car la valeur de I’aimantation du cceur est égale
et opposée a celle de la coquille. En effet, cette situation est due a la compétition entre plusieurs
paramétres physiques, a savoir : d, h, R1 et R2. Cette température de compensation réduite vaut
environ teomp=1.5. En ce point, le systéme est dans une phase super-paramagnétique. Pour des
températures réduites assez élevees (t > 6), le systéeme se trouve dans la phase paramagnétique
(Mt=0).
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De plus, la Fig. 111.10.b est tracée pour les mémes parametres que sur la Fig. 111.10.a. Cette
figure présente les susceptibilités partielles (xs,Xs) et totale (xwt) du systeme. La
susceptibilité totale présente deux pics. Le premier pic correspond au point d'inflexion pour t=1,
tandis que le second est li¢ a la température de transition réduite tr=4.2 entre les phases

ferrimagnétique et paramagnétique.

Magnetizations
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Fig. 111.10: (a) Aimantations et (b) susceptibilités par rapport a la température réduite pour les
valeurs : d=0, h=0, P'=0, R1=0.1 et R>=-0.5.
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En outre, nous illustrons sur la Fig. II1.11.a I’aimantation totale, pour différentes valeurs de la
concentration de dilution P', en I'absence du champ magnétique externe et cristallin (h=0 et
d=0) pour les valeurs des paramétres fixes : R1=0.1 et R,=-0.5. A partir de cette figure, ’effet
de la concentration de dilution P’ sur I’aimantation totale est clairement observé. En effet,
lorsque la concentration de dilution P* augmente, la valeur de la température de compensation
réduite diminue. Ceci s’explique par le fait que la diminution du nombre d’atomes magnétiques
dans la coquille permet d’atteindre rapidement la phase paramagnétique. En outre, sur la Fig.
I11.11.b, nous présentons la susceptibilité totale pour les mémes valeurs des parameétres fixés
que sur la Fig. 111.11.a. La susceptibilité totale présente deux pics, le premier correspond au
point d'inflexion tandis que le second est lié a la température de transition. Cependant,
l'augmentation de la concentration de dilution P’ fait déplacer les pics qui correspondent aux
points d'inflexion vers les basses températures, conformément aux résultats obtenus sur la Fig.
I.11.a.

Total Magnetization

Reduced temperature (th
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Fig. 111.11 : (a) Aimantation totale (b) Susceptibilité totale en fonction de la température
réduite pour d=0, h=0, R1=0.1 et R, =-0.5.

Pour mettre en évidence I’effet de la concentration de dilution P’ sur la température de
compensation réduite, nous présentons sur la Fig. 111.12 les résultats obtenus dans le cas ou d=0,
h=0, R1=0.1 et R>=-0.5. Cette figure montre clairement que I'augmentation de la concentration
de dilution P’ entraine une diminution de la température de compensation réduite. La chute de
cette courbe est plus importante pour 0.2<P’<0.3 que pour P ’<0,2 (P’= 0.2 correspond a une
dilution de 20%). Cela signifie que lorsque la dilution est importante, la température de
compensation réduite tend rapidement vers les petites valeurs. La température de compensation

réduite prend sa plus grande valeur dans le cas pur (P'=0) qui est tcomp=1.8.

113



tcnmp

Probability (P")

Fig. 111.12 : Température de compensation réduite en fonction de la probabilité de dilution P’

pour d=0, h=0, R1 = 0.1 et R> =-0.5.

Par ailleurs, nous illustrons sur la Fig. III.13, le comportement de 1’aimantation totale en
fonction du champ cristallin réduit d, pour différentes valeurs de concentration de dilution
(P°=0, 0.1, 0.2 et 0.3). Cette figure est tracée pour les parametres réduits fixes t=0.5, h=2, R1 =
0.1 et R,=-0.5. Nous constatons que 1’aimantation ne présente que deux intervalles de variation
dans le cas pur (P’=0) et trois intervalles dans le cas dilué (P’£0). En effet, pour d < -1 et
indépendamment du paramétre P’, ’aimantation totale subit une transition du premier ordre
pour P’= 0.2 et 0.3 tandis que la transition est de second ordre pour P’=0 et 0.1. En fait, les
aimantations totales subissent une transition du premier ordre lors de l'augmentation du
paramétre P’, ce qui est directement lié au fait que I'accroissement du paramétre P’ conduit &
I’augmentation des atomes non magnétiques dans le systéeme. Ainsi, lorsque la concentration
de dilution P’ augmente, le nombre total de spins dans le systéme diminue, entrainant une
diminution des aimantations. En outre, pour d > 4, ’aimantation totale du systéme atteint sa

saturation pour toutes les valeurs du parameétre P’.
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Fig. 111.13 : Aimantation totale en fonction du champ cristallin réduit pour t=0.5, h=2, R1=0.1

et R>=-0.5 pour des valeurs spécifiques de la concentration de dilution (P’=0, 0.1, 0.2 et 0.3).

Enfin, nous présentons sur les Figs. 111.14.a et 111.14.b les cycles d'hystérésis en I'absence du
champ cristallin réduit (d=0). La Fig. Ill.14a est donnée pour différentes valeurs de
concentrations de dilution (P’= 0, 0.1 et 0.2) et pour les valeurs des paramétres réduits R1=0.1,
R2=-0.5 et t=0.5. Cette figure montre que lors de lI'augmentation de la concentration de dilution
P’, les surfaces des boucles diminuent donnant naissance a une decroissance du champ coercitif.
Un tel résultat est lié¢ a la diminution de 1’aimantation totale du systéme a cause de la dilution.
De plus, trois boucles d'hystérésis sont observées sur la Fig. I11.14.a. En effet, le mécanisme
des boucles multiples peut s'expliquer par la compétition entre les interactions de couplage
d'échange, les champs magnétiques externe et cristallin [160]. En outre, la valeur de saturation

de I’aimantation totale diminue avec I'augmentation de la dilution.

Pour terminer cette étude, nous représentons sur la Fig. 111.14.b les cycles d’'hystéresis pour
plusieurs valeurs de température réduite (t = 0.5, 1, 3 et 5) et pour des parametres fixes R1=0.1,
R>=-0.5 et P’=0. Nous constatons que lorsque la température réduite augmente, le systéme tend
vers la phase paramagnétique caractérisée par une diminution des surfaces boucles. Nous
remarquons également que le champ coercitif diminue lors de l'augmentation de la valeur de
température réduite, voir Fig. 111.14.b. En effet, un tel comportement s'explique par

l'augmentation de I'agitation thermique conduisant a une phase désordonnée (paramagnétique).
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Par ailleurs, en augmentant la valeur de la température réduite au-dessus de t=3, les deux
boucles correspondantes disparaissent simultanément. Un comportement similaire a déja été
présenté dans les réf. [165, 166].
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Fig. 111 .14 : Cycles d'hystéresis magnétique en I'absence de champ cristallin réduit : (a) pour
R1=0.1, R>=-0.5 et t=0.5, (b) pour Ry = 0.1, Ro=-0.5 et P’=0.
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I11.3 Comportements de I’aimantation et de la compensation dans la nano-structure
d’ovaléne anti-ferrimagnétique a spins mixtes (7/2, 1)

111.3.1 Introduction

Les hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) sont des molécules constituées d'atomes
de carbone et d'hydrogéne tels que le coronene Ca4Hiz, le corannuléne CxoHio et le pyrene
CiHio. Les (HAP) ont fait I'objet de plusieurs recherches scientifiques [102-104]. Des
applications de ces molécules en nanotechnologie ont été réalisées [105-107]. L'ovaléne est un
HAP composé de dix cycles benzéniques fusionnés de formule chimique CsxHia Le
comportement a la fusion de la nano-structure organique ovaléne a l'aide de simulations de
dynamique moléculaire a été discuté [167]. Des calculs par la méthode de la densité
fonctionnelle (DFT) sur les structures d’ovaléne contenant du deutérium ont été effectués [168].
Ces derniéres années, l'intérét pour les matériaux ferrimagnétiques a augmenté. Ces systemes
présentent d'importantes applications technologiques [169-172]. En effet, plusieurs études
expérimentales ont été réalisées sur la structure d’ovaléne, notamment les effets du solvant sur
la vie pure des rayonnements purs ovaléniques [109] et la distinction des molécules de
précurseurs de suie gazeuse et des particules de précurseurs de suie par spectrométrie de masse
a photoionisation [108]. De plus, il y a lieu de trouver deux points de compensation dans un
systeme ferromagnétique d'lsing décoré [173]. L'objectif de ce travail est d'étudier les propriétés

magnétiques d'une structure ovaléne a spins mixtes (7/2,1) avec les simulations de Monte Carlo.

111.3.2 Modele, hamiltonien et présentation du nano-systeme

Dans ce travail, nous étudions les propriétés magnétiques d'une nano-structure d'ovalene
constituée de spins mixtes entier S=+1 et demi-entier c=+7/2 dans le modeéle de Blume-Capel,
par la méthode de Monte Carlo sous l'algorithme de Metropolis. Le systeme est constitué d’un
nombre total de spin N = Ng + Ns, ou Ns = 14 atomes o et Ns = 32 atomes S, comme indiqué

sur la Fig. 111.15. Les conditions aux limites libres sont adoptées dans ce cas.
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Fig. 111.15 : Représentation schématique de la nano-structure d’ovaléne.

L'Hamiltonien de la nano-structure ovalene étudié est donné par :

}[=_]SSESiSj_]SGZ Sio; —H Zsi+zoi)
j

<i,j> <i,j> i
-D <Z SZ + Z 0]-2> (111. 3)
i i

ou Jss et Jss sont les interactions de couplage par échange magnétique entre les atomes les plus
proches voisins entre les spins S-S et S-c, respectivement. H est le champ magnétique externe
et D représente le champ cristallin.

111.3.3 Résultats et discussion

Dans cette section, nous discuterons les résultats obtenus par les simulations de Monte Carlo
sous l'algorithme Metropolis. Dans la sous-section 111.3.3.1, nous étudions les diagrammes de
phase a l'état fondamental. En outre, nous étudions dans la sous-section 111.3.3.2 le
comportement des aimantations totales en fonction de la température, du champ cristallin et du

champ magnétique externe (cycle d’hystérésis).

I11.3.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental
Dans cette partie, nous présentons sur la Fig. I11.16, les diagrammes de phases des états

fondamentaux de la nano-structure d’ovaléne constitué d’un réseau hexagonal d'atomes de spin
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S=*1 (nombre d'états =2S +1=3) entourés d'atomes de spin 6= £7/2 (nombre d'états =2¢ +1=

8), dans un modele Blume-Capel. Un tel modele conduit a 3x8 = 24 configurations possibles.

LaFig. I11.16.a tracée dans le plan (H, D), pour Jss=1 et Jss=-2 montre 18 configurations stables,
a savoir (+1/2,0), (+1/2,1), (-1/2,1), (+3/2,+1), (-3/2,+1), (+5/2,+1), (-5/2,+1), (+7/2,+1) et (-
7/2, +1) pour H positif et (-1/2,0), (-1/2,+1), (+1/2,-1), (-3/2,-1), (+3/2,-1), (-5/2,-1), (+5/2,-1),
(-7/2,-1) et (+7/2,-1) pour H négatif. La symétrie est parfaite par rapport a I'axe H = 0. Toutes
les configurations stables possibles existent pour le champ cristallin négatif en raison de la
compétition qui se produit entre ce champ et les différents parametres de couplage d'échange.
Un résultat semblable est trouvé dans la Réf. [174].

Pour explorer I'effet de I'interaction de couplage d'échange ferrimagnétique Jso, la Fig. 111.16.b
est établie dans le plan (Jss, D) pour Jss=1 et H=0. Cette figure présente neuf phases stables, a
savoir : (+1/2,0), (+3/2,-1), (+5/2,-1), (+7/2,-1), (+1/2,-1), (+3/2,+1), (+5/2,+1), (+7/2,+ 1) et

(+1/2, +1). Nous notons que les neuf phases obtenues sont stables pour D <0.

La Fig. 111.16.c illustre le diagramme de phases dans le plan (Jss, H) pour Jss=1 et D=0. Nous
constatons que seules quatre phases sont stables, a savoir (-7/2,-1), (-7/2,+1), (+7/2,-1) et
(+7/2,+1). De telles phases correspondent aux valeurs maximales des spins. Nous notons que

les phases anti-ferrimagnétiques et paramagnétiques coexistent dans le point (Jss=0, H=0).

La Fig. 111.16.d est présentée dans le plan (Jss, H) pour Jss=-2 et D=0. Cette figure montre la
présence de quatre phases stables lorsque I’interaction de couplage d’échange Jss> O et six
phases stables pour Jss < 0. Ces six phases stables sont (-7/2,-1), (-7/2,0) et (+7/2,-1) pour H <
Oet (+7/2,+1), (+7/2,0) et (-7/2,+1) pour H > 0. La symétrie est parfaite par rapport a I'axe H=0.

La Fig. I11.16.e est présentée dans le plan (Jss, D) pour Jss=-2 et H=0. Cette figure ne présente
que six configurations stables, a savoir : (+1/2,-1), (+3/2,-1), (+5/2,-1), (+7/2,-1), (+7/2,0) et
(+1/2,0).

Enfin, la Fig. 111.16.f est obtenue dans le plan (Jss, Jss) pour D = 0 et H = 0. Cette figure montre
uniquement trois configurations stables: (-7/2,+1), (-7/2,-1) et (-7/2,0). Les phases anti-
ferrimagnétiques et paramagnetiques coexistent au point (Jss=0, Jss=0).
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Fig. 111.16 : Diagrammes de phases de I'état fondamental pour : (a) Jss=1 et Jss=-2, (b) Jss=1
et H=0, (c) Jss=1 et D=0, (d) H=0 et Jss = -2, (¢) H=0 et Jss = -2, (f) D=0 et H=0.

111.3.3.2 Simulations Monte Carlo
Dans le présent systéme, nous investiguons les propriétés magnétiques de la nano-structure
d'ovaléne a l'aide de la simulation Monte Carlo sous I'algorithme de Metropolis. Les effets des

interactions de couplage d'échange Jss, Jss, des champs magnétiques externe et cristallin sur les
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propriétés magnetiques sont discutés. En effet, la Fig. 111.17 illustre le comportement thermique
des aimantations partielles et totale en l'absence du champ cristallin (D=0) et pour les

parametres fixes H=0.5, Jss=1 and Jss=-0.01. Les aimantations partielles et totale a T~0 sont

(=7/2Xx14)+(1x32) _
(14+32) -

—0.36. Ces valeurs sont en

respectivement : Mg =-7/2, Ms=+1 et M, =

accord avec les valeurs de spin (6=+7/2 and S=*1) trouvées dans les diagrammes de phase de
I'état fondamental présentés en sous-section 111.3.3.1. Les deux températures de compensation
obtenues a la Fig. 111.17 sont dues a la compétition entre les différents parameétres physiques, a
savoir D, H, Jss et Jss. Ces deux températures de compensation sont situées a Tcomp1=1.34 et

Teomp2=4.16, respectivement.

Maognetizations

B

0 2 4 6 B

Temperature

Fig. 111.17 : Aimantations en fonction de la tempeérature pour D=0, H=0.5, Jss=1 et
Jss=-0.01.

Afin d'examiner l'effet du paramétre de couplage d'échange ferrimagnétique Jss sur le
comportement de la température de compensation, nous rapportons sur la Fig. 111.18.a le
comportement thermique des aimantations totales pour différentes valeurs de Jss. Cette figure
est illustrée en 1’absence de champ cristallin et pour une valeur fixe des parameétres Jss = 0.8 et

H=0.5. Nous pouvons voir qu’une diminution du parametre |Jss| donne lieu a une augmentation
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des deux températures de compensation Tcomp1 et Tcomp2. Ce résultat est contrélé par le couplage
d'échange ferrimagnétique entre spin S et o. Collectant les résultats obtenus en Fig. 111.18.a,
nous presentons sur la Fig. 111.18.b le comportement des températures de compensation en
fonction de I'interaction de couplage d'échange Jss. Sur cette figure, nous observons clairement
que I’augmentation de Tcomp1 €St nette et est linéaire, alors que Tcomp2 augmente Iégerement
lorsque Jss augmente. Ce resultat est dd a la concurrence induite par le choix de différents

parameétres physiques dans le systéme.
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Fig. 111.18 : (a) Aimantations totales en fonction de la température pour différentes valeurs de
Jss. (b) Températures de compensation en fonction de Jss. Ces figures sont tracées pour
Jss=0.8, H=0.5 et D=0.

Par ailleurs, sur la Fig. 111.19.a, nous illustrons le comportement thermique de lI'aimantation
totale en variant le paramétre Jss. Cette figure est obtenue en I'absence du champ cristallin
(D=0) et pour une valeur fixe des paramétres Jss=-0.01 et H=0.5. Nous remarquons que la
premiere température de compensation Tcomp1 N'est pas affectée par la variation du paramétre
Jss, tandis que la deuxiéme température de compensation Tcomp2 augmente en augmentant le
paramétre Jss. En effet, la Fig. 111.19.b illustre le comportement des deux températures de
compensation en fonction du paramétre de couplage d'échange Jss. Evidemment, Tcomp1 reste
constant alors que Tcomp2 augmente presque linéairement selon Jss. Ce résultat est di au
couplage d'échange ferromagnétique entre les spins S et le choix des autres parametres

physiques.
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Fig. 111.19 : (a) Aimantation totale en fonction de la température. (b) Températures de

compensation en fonction de Jss. Ces figures sont tracees pour Jss=-0.01, H=0.5 et D=0.

Pour explorer I'effet du champ magnétique externe sur les températures de compensation, nous
présentons sur la Fig. 111.20 les variations thermiques des aimantations totales pour des valeurs
sélectionnées de H. Cette figue est établie en 1’absence du champ cristallin (D=0) et pour les

valeurs fixes des parametres : Jss=-0.01 et Jss=0.8. En effet, lors de I’augmentation des valeurs
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du champ magnétique externe H, les deux températures de compensation disparaissent car le
champ magnétique externe contribue au maintien de 1’ordre dans le systeme (phase
ferrimagnétique). Les résultats préliminaires confirment que pour les valeurs de champ
magnétique externe supérieures au seuil Hs~0.8, les deux températures de compensation

disparaissent.
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Fig. 111.20 : Aimantation totale en fonction de la température : Jss=-0.01, Jss=0.8 et D=0.

Pour étudier le comportement de I'aimantation en fonction du champ cristallin, la Fig. 111.21.a
est présentée pour plusieurs valeurs de Jss et la valeur fixe Jss=1. Tandis que la Fig. 111.21.b est
reportée pour différentes valeurs de Jss et pour Jss=-1. Les Figs. 111.21.a et 111.21.b sont obtenus
pour une température T=0.5 et en l'absence du champ magnétique externe (H=0). La Fig.
I11.21.a montre que, pour D < -3.16, le systéme est dans sa phase paramagnétique. Ce résultat
est confirmé par le diagramme de phase a 1'é¢tat fondamental. Alors que pour D=-3.16,
I'aimantation subit une transition du premier ordre puis reste constante jusqu'a D=-0.5. Pour
obtenir un comportement stationnaire, I'aimantation totale subit une transition du second ordre
en passant par la phase super-paramagnétique localisée par Dcomp. En effet, la compensation
peut également étre obtenue en faisant varier le champ cristallin. Nous avons constaté que la

valeur de Dcomp diminue en augmentant | Js |.
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D'autre part, des résultats similaires sont obtenus sur la Fig. I11.21.b, sauf que dans ce cas Dcomp
ne dépend pas de Jss. Tandis que le champ cristallin correspondant aux transitions du premier
ordre diminue lorsque Jss augmente. En effet, I’augmentation de Jss maintient le systeme dans
sa phase ferrimagnétique. Un comportement inverse est mis en évidence lors de I'inversion du

role des parametres de couplage d'échange Jss et Jss (voir Fig. 111.21.a et 111.21.b).
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Fig. 111.21: Aimantation en fonction du champ cristallin : (a) Jss=1, T=0.5 et H=0,
(b) Jss=-1, T=0.5 et H=0.

Finalement, pour d'étudier I'effet de la température T et des couplages d'échanges Jss et Jsssur le
comportement du cycle d'hystérésis, les Figures 111.22.a, 111.22.b et 111.22.c sont respectivement
établis, en l'absence de champ cristallin (D=0). En effet, la Fig. 111.22.a est tracée pour T=0.1,
0.5 et 5, pour Jss=-0.01 et Jss=1, tandis que la Fig. 111.22.b est donnée pour Jss =-0.01, -0.15 et -
0.4 et pour Jss=1. Cependant, la Fig. 111.22.c est obtenue pour Jss=0.8, 1 et 1.4 pour Jss=-0.01.
Nous notons que les Fig. 111.22.b et 111.22.c sont établis a basse température (T=0.1).

La Fig. 111.22.a montre qu’une augmentation de la température conduit a une diminution des
surfaces des boucles qui disparaissent pour T=5. En fait, pour T>5, le systéme est dans sa phase
paramagnétique. En outre, nous déduisons de la Fig. 111.22.b que I'augmentation du paramétre de
couplage d'échange | Jss | modifie la topologie des boucles. En effet, une seule boucle est obtenue
pour | Jss |=0.01, alors que deux boucles apparaissent pour | Jss |[=0.15 et 0.40. Un résultat
similaire a été obtenu précédemment dans la Réf. [175]. De méme, le champ coercitif magnétique

augmente avec l'augmentation de | Jss |.
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Par ailleurs, la Fig. 111.22.c montre que la surface des boucles diminue en augmentant la valeur
du paramétre de couplage d'échange Jss. Ceci entraine une augmentation du champ coercitif

magnétique.
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Total Magnetizations

Fig. 111.22 : Cycles d'hystérésis magnétique de la nano-structure ovaléne pour D=0 : (a) Jss=1
et Jss=-0.01, (b) Jss=1 et T=0.1, () Jss=-0.01 et T=0.1.

I11.4 Propriétes diélectriques et comportements de compensation d'une monocouche
nano-ile de type naphtaléne : Simulations de Monte Carlo

111.4.1 Introduction

L'une des structures intéressantes des hydrocarbures aromatiques polycycliques (HAP) est la
structure naphtalene de formule CioHs. Le ferromagnétisme a température ambiante de la
structure du naphtaléne est étudié [110]. De plus, les simulations de Monte Carlo (MCS) ont
souvent été utilisées pour étudier les propriétés magnétiques des nanomatériaux
[128, 129, 130, 176, 177 et 178]. En effet, les systémes a spin mixtes sont fréguemment utilisés
comme modele pour étudier le ferrimagnétisme. L'existence d'une tempeérature de
compensation a été observée dans des systemes bidimensionnels (2D) pour une combinaison
différente de spin [144,146, 179-191].

En outre, les propriétés diélectriques d'une structure de nano-graphyne monocouche utilisant
des simulations de Monte Carlo [192], les propriétés thermiques et diélectriques d'un nano-fil
ferroélectrique a spins mixtes [193] les nanotubes ferri-électriques a double paroi [194] et I'anti-

ferroélectrique / La bicouche ferroélectrique BiFeO3 / YMnO3 [195] ont été étudies.
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Dans ce travail, nous étudions une monocouche nano-ile de type naphtaléne, avec des spins
mixtes (1, 7/2) [100, 101]. L'originalité de ce travail réside dans l'investigation des propriétés
thermiques et diélectriques de cette structure a l'aide de la technique des simulations de Monte

Carlo sous I'algorithme de métropole.

I11.4.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien

Dans nos travaux, nous étudions les propriétés diélectriques de la monocouche nano-ile de type
naphtalene. Le nombre total de spins du nano-systéeme est N=Ns+Ns = 18 (voir Fig 111.23) ou
Ns=10 et No=8 et avec des spins (S== 1, 6=%7/2).

1. .
e

Jss =0

! e

Fig. 111.23 : Représentation schématique d'une monocouche nano-ile de type naphtaléne avec

o“_
o

des spins S (boules bleues) et o (boules rouges) et pour différentes interactions de couplage

d'échange.

L'hamiltonien de la monocouche nano-ile de type naphtaléne est donné par:

H = —Jss z SESE —Jso Z Skoi — ZHEZ(Z st +szZ)
i j

<> <KI>

D5 ) ()2 =D ) (o1 (1. 4)
i j

ou Jss et Jss sont respectivement les interactions de couplage d'échange électrique et

ferrielectrique entre les premiers atomes voisins : SiZ—S]-Z et S& — o, respectivement.

S =+1let0, of =+

N

3,4+
2

N | W

1 f . .
et & - sont les composantes de spin dans la direction z. Les
notations <i,j> et <k,I> représentent les premiers spins proches voisins. Le paramétre p
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représente le moment dipolaire. Pour la simplicité des calculs et suivant la Réf. [193], nous
prenons u = 1. Ez est le champ électrique longitudinal externe.

111.4.3 Résultats et discussion

Nous présentons dans cette section les résultats obtenus a l'aide des simulations Monte Carlo
sous l'algorithme Metropolis. En effet, nous explorons les diagrammes de phase des états
fondamentaux dans la sous-section 111.4.3.1. De plus, nous étudions dans la sous-section
111.4.3.2 le comportement des polarisations et susceptibilités diélectriques en fonction de la

température et des champs cristallin et électrique longitudinal externe.

111.4.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette sous-section, nous présentons les diagrammes de phase a I'état fondamental de la
monocouche nano-ile de type naphtalene dans le cadre du modele Blume-Capel Ising [196-
202], pour les spins mixtes S=+1 et 6=+7/2. Ces diagrammes de phases sont établis dans
différents plans des parametres physiques (Ez, D, Jss et Jss). Le nombre d'états du spin S est

2S+1=3 et 26+1=8 pour le spin o. Un tel modéle conduit a 3x8=24 configurations possibles.

Sur la Fig. 111.24.a, nous étudions les effets des champs électriques et cristallins longitudinaux
externes. Cette figure est présentée dans le plan (Ez, D) pour les parameétres de couplage
d'échange fixe Jss=-1 et Jss=1. Dans ce plan, nous avons trouvé une symétrie parfaite des
configurations stables par rapport a I'axe Ez = 0. Nous constatons que dix-huit configurations
sont stables, neuf pour Ez < 0: (-7/2, -1); (-7/2, +1); (-5/2, -1); (-5/2, +1); (-3/2, -1); (+ 3/2, -1);
(-1/2, -1); (+1/2, -1) et (-1/2, 0) et leurs opposees pour Ez > 0: (+7/2, +1); (+7/2, -1); (+5/2, +1);
(+5/2, -1); (+3/2, +1); (-3/2, +1); (+1/2, +1); (-1/2, +1) et (+1/2, 0).

La Fig. I11.24.b illustre le diagramme de phase dans le plan (Ez, Jss), en lI'absence du champ
cristallin (D=0) et pour une valeur fixe du parametre ferri-électrique: Jsc = -1. Une symétrie
parfaite est toujours maintenue par rapport a 1’axe Ez=0. Nous ne trouvons que seules six phases
stables : (-7/2, 0), (-7/2, -1) et (-7/2, +1) pour Ez <0 et (+7/2, 0), (+7/2, +1) et (+ 7/2, -1) pour
Ez> 0. D'apreés cette figure, nous constatons que dans la région Jss < 0, toutes les phases stables

sont présentes. La phase para-électrique correspondant & S2=0 n'apparait que pour Jss <0.

La Fig. I11.24.c est présentée dans le plan (Ez, Jss). Cette figure explore les effets du champ

électrique longitudinal externe, du paramétre ferri-électrique, I'absence du champ cristallin et
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pour une valeur fixe de l'interaction de couplage d’échange : Jss = 1. Nous n’obtenons que
quatre phases stables : (+7/2, +1); (+7/2, -1); (-7/2, -1) et (-7/2, +1). A partir de cette figure,
nous déduisons que les configurations stables sont celles qui correspondent aux valeurs

extrémes de spin (x7/2, £ 1).

La Fig. 111.24.d est tracée dans le plan (D, Jss), en lI'absence de champ électrique longitudinal
externe (Ez=0) et pour Jss=-1. Cette figure montre que sur vingt-quatre configurations
possibles, seules douze sont stables, a savoir: (+7/2, 0); (-7/2, 0); (+1/2, 0); (-1/2, 0); (+7/2, -1);
(<712, +1); (+5/2, +1); (-5/2, +1); (+ 3/2, -1); (-3/2, +1) (+1/2, -1); (-1/2, +1). Nous remarquons
que les phases a moments de spin minimum (z 1/2, 0) ne sont stables que dans la région ou D
<0etJss <0. Alors que, les phases correspondant aux moments de spin maximum (£ 7/2, £ 1)

sont stables pour D > 0 et Jss > 0.

Pour explorer l'effet du paramétre ferri-électrique Jss et du champ cristallin D sur les
configurations stables, nous tracons la Fig. 111.24.e dans le plan (D, Jss) pour Jss=1 et Ez=0.
Cette figure montre les dix-huit phases stables déja trouvées sur la Fig. 111.24.a. D’apreés cette
figure, nous pouvons dire que pour D < -3.5, les seules phases stables sont celles dont les
moments de spin minimum (z 1/2, 0). Tandis que, pour D > 0, les configurations stables sont

celles dont les moments de spin maximum (£ 7/2, £ 1).

Pour compléter cette étude, nous représentons sur la Fig. 111.24.f les configurations stables dans
le plan (Jss, Jss) pour des valeurs de parameétres fixes : D = 0 et Ez = 0. Cette figure ne présente
que douze configurations stables : (-7/2, 0); (+7/2, 0); (-5/2, 0); (+5/2, 0); (-3/2, 0); (+3/2, 0); (-
1/2, 0); (+1/2, 0); (-7/2, -1); (+7/2, +1); (-7/2, +1) et (+7/2, -1). A partir de cette figure, nous
remarquons que pour des valeurs positives de Jss, les seules phases stables sont (+ 7/2, + 1).
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Fig. 111.24: Diagrammes de phase a I'état fondamental pour : (a) Jss=1 et Jso = -1, (b) Jso = -1
et D=0, (c) Jss=1 et D=0, (d) Jss = -1 et Ez=0, (e) Jss=1 et Ez=0, (f) D=0 et Ez=0.
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111.4.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans la présente sous-section, nous utilisons des simulations Monte Carlo sous l'algorithme de
Metropolis pour étudier les propriétés thermiques et diélectriques de la monocouche nano-ile
de type naphtaléne. Sur la Fig. 111.25.a, nous présentons le comportement thermique des
polarisations partielles (Ps et P;) et totale (Ptwot). Cette figure est obtenue en absence des deux
champs Ez=0 et D=0 et pour des valeurs d'interaction de couplage d'échange fixe : Jss = -0,03
et Jss=2. Nous constatons que les polarisations diminuent pour une température de blocage Tk,
a partir de laquelle la une polarisation est nulle. Par ailleurs, le systéme présente une
température de compensation, qui correspond a une valeur nulle de la polarisation totale. En
effet, cela est di a la concurrence entre différents paramétres physiques Jss, Jss, Ez et D. Cette
température de compensation est située a Tcomp=0,22. En outre, la Fig. I11.25.b est tracée pour
les mémes valeurs de parameétres que ceux de la Fig. 111.25.a. La Fig. 111.25.b présente les
comportements thermiques des susceptibilités diélectriques partielles (xs , X, et totale ( Xiot)-
La susceptibilité diélectrique totale présente deux pics. Le premier pic est localisé a la
température de compensation Tcomp, tandis que le second pic correspond a la température de
blocage Te=1,62. Cette derniére valeur indique la transition entre les phases ferri-électrique

(P1ot£0) et para-électrique (Ptot=0).

polarizations

0.0 05 1,0 1,5 2,0 25
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susceplibilities

Fig. 111.25: Polarisations (a) et susceptibilités (b) en fonction de la température pour des

parameétres fixes : D=0, Ez=0, Jss=2 et Jsc = -0.03.

La Fig. 111.26.a illustre le comportement de la polarisation thermique totale pour différentes
valeurs du coefficient ferri-électrique (Jso=-0.03, -0.10 et -0.18), pour les paramétres fixes D=0,
Ez=0 et Jss=2. Cette figure met en évidence l'augmentation de la température de compensation
quand nous augmentons en valeur absolue paramétre Jss. En outre, sur la Fig. 111.26.b, nous
représentons le comportement thermique de la susceptibilité diélectrique totale pour les mémes
valeurs de parameétre choisies sur la Fig. 111.26.a. La susceptibilité diélectrique totale présente
deux pics correspondant respectivement a la température de compensation et a la température
de blocage. Cependant, le déplacement des pics de susceptibilité diélectrique vers la
température plus élevée confirme le comportement des polarisations totales présentées sur la
Fig. 111.26.a. Les valeurs de températures de compensations obtenues, pour les cas ferri-
électriques : Jss = -0.03, -0.10 et -0.18 sont respectivement Tcomp~ 0.22, 0.73 et 1.32. De plus,
les temperatures de blocage obtenues pour les mémes cas ferri-électriques sont Tg=~1.60 pour
Jse=-0.18 et Te = 1.73 pour Jss = -0.03.
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Fig. 111.26 : Polarisation totale (a) et susceptibilité totale (b) en fonction de la température

pour des paramétres fixes : D=0, Ez=0 et Jss=2.

Sur les Figs. 111.27.a et 111.27.b, nous étudions l'effet du parametre de couplage d'échange Jss,
sur le comportement thermique des polarisations totales et des susceptibilités diélectriques
totales. Ces figures sont tracées pour les valeurs sélectionnées du paramétre Jss (Jss=1, 1.2, 1.4,
1.6, 1.8 et 2) et pour les valeurs fixes des parametres : D=0, Ez=0 et Js; = -0.03. Nous notons
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que la valeur de température de compensation n'est pas affectée par la variation du parametre
Jss, tandis que la valeur de température de blocage augmente lors de lI'augmentation de Jss. La
température de compensation obtenue, pour différents paramétres de couplage d'échange Jss,
vaut Teomp = 0.22. Alors que, les températures de blocage obtenue pour les mémes valeurs
choisies du parametre Jss =1, 1.2, 1.4,1.6, 1.8 et 2 sont Tg ~ 0.95, 1.11, 1.20, 1.45, 1.54 et 1.62,
respectivement. Pour illustrer les effets du parametre de couplage d'interaction d'échange Jss
sur les températures de compensation et de blocage, nous présentons sur la Fig. 111.27.c les
résultats obtenus pour les mémes parameétres physiques que sur les Figs. 111.27.a et 111.27.b. En
effet, la température de compensation n'est pas affectée par l'augmentation du parametre Jss,
alors que la température de blocage augmente lors de I'augmentation du parametre Jss.
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Figs. 111.27: (a) Polarisation totale, (b) susceptibilité totale en fonction de la température pour
des parametres fixes : D=0, Ez=0 et Jss=-0.03 et (c) températures de compensation et de

blocage en fonction du parameétre Jss.
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Dans cette partie, nous nous intéressons a 1’étude du comportement de la polarisation totale par
rapport au champ cristallin. En fait, la Fig. 111.28 est présentée pour plusieurs valeurs de
paramétres ferri-électriques (Jss = -0.10, -0.30 et -0.50) et des valeurs de parametres fixes :
Jss=2, T=0.1 et Ez=0. A partir de cette figure, trois régions différentes sont a distinguer, a savoir
: la région (i) : D <-1.75, la région (ii): -1.75 < D < 0.10 et la région (iii): D > 0.10. Dans la
premiére région, indépendamment des valeurs des parametres ferri-électriques (Jss), le systeme
est dans sa phase para-électrique. Dans la deuxiéme région, les polarisations totales subissent
une transition du premier ordre pour différentes valeurs du parametre ferri-électrique. Enfin,
dans la troisieme région, les polarisations totales diminuent subissant une transition du second

ordre et convergent vers la valeur de saturation de la polarisation totale Psat = -1 (Pyor =

10x1-8x%3.5 . L
%). Cette valeur est en bon accord avec le diagramme de phase de I'état fondamental

(voir par exemple la Fig. 111.24.1).
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Fig. 111.28: Polarisations totales en fonction du champ cristallin pour T=0.1, Ez=0 et Jss=2.

Pour compléter cette étude, nous présentons sur les Figs. 111.29 (a-c) les cycles d'hystérésis de
la monocouche nano-ile de type naphtaléne en I'absence du champ cristallin. La Fig. 111.29.a
est tracée pour différentes températures : T=0.1, 0.5 et 2.5 et pour Jss = -0.03 et Jss=2. Sur cette

figure, nous remarquons que l'augmentation de I'effet de température consiste a diminuer la
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surface des boucles. De plus, I'augmentation de la température a pour but de permettre le retard
de la polarisation de saturation. Le comportement para-électrique est observé pour T>2.5. En
outre, la Fig. 111.29.b est tracée pour plusieurs valeurs de parameétres ferri-électriques : Jss = -
0.03, -0.10 et -0.40 et pour Jss=2 et T=0.1. Nous constatons que l'augmentation en valeur
absolue du paramétre |Jso| fait croitre le champ électrique coercitif qui conduit a une
augmentation de la surface des boucles. La présence des boucles est due au comportement ferri-
électrique du systéme étudié (Jss <0). Enfin, la Fig. 111.29.c est tracée pour différentes valeurs
du paramétre de couplage d'échange Jss=1, 1.6 et 2, pour une température T=0.1 et pour Jss = -
0.03. Cette figure montre que la surface de boucle augmente lorsque la valeur du paramétre Jss

augmente.

total polarizati on
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Fig. 111.29: Cycles d'hystérésis du nanoisland de type naphtaléne monocouche pour D=0 : (a)
- Js6=-0.03 et Jss=2, (b) : Jss=2 et T=0.1 et (C) : Jss=-0.03 et T=0.1.
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111.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié les propriétés magnétiques des structures de graphéne a
trois couches avec des plans non équivalents ABA et BAB, cceur-coquille de borophene,
d’ovalene et de naphtaléne. Premiérement, les diagrammes de phase de 1'état fondamental ont
été établis dans plusieurs plans pour les différents systemes étudiés. Dans le cas des
températures non nulles, nous avons appliqué les simulations de Monte Carlo afin d'étudier le
comportement thermique, l'effet des interactions de couplage d'échange et du champ
magnétique extérieur et cristallin. Les deux systemes de graphyne ABA et BAB présentent la
température de compensation dans le cas pur. On constate également que cette température de
compensation augmente lorsqu’on diminue la probabilité de dilution pour le systeme ABA.
Pour le systtme BAB, I’effet de dilution est inversé. Par ailleurs, I'augmentation de la
concentration de dilution P' dans la structure cceur-coquille de borophene entraine une
diminution de la température de compensation réduite. Pour des parameétres spéciaux,
I'évolution de l'aimantation et la polarisation totale des nanostructures d’ovalene et de
naphtalene conduit a I'apparition des températures de compensation. Ces températures de
compensation dépendent du choix des parametres de couplage d’interaction d'échange. Enfin,
nous avons étudiés les cycles d'hystérésis magnétiques pour les structures de borophene
d’ovalene et de naphtaléne. Nous avons trouvé que les surfaces des boucles des cycles
d'hystérésis magnétiques et diélectriques diminuent en augmentant la concentration de dilution,

de température et du paramétre de couplage ferrimagnétique et ferri-électrique.
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CHAPITRE IV : Le comportement de la température de
transition dans les structures de graphyne monocouche

et bicouche et dans la structure de coronene monocouche
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IV.1 : Comportements de ’aimantation et de la susceptibilité dans une structure de

graphyne bicouche : Simulations Monte Carlo

IV.1.1 Introduction

Depuis 2004, les structures graphenes fascinent les physiciens pour leurs propriétés
remarquables [203]. Leurs feuilles de carbone constituées d'une seule couche d'atomes ont une
structure en nid d'abeille et leurs caractéristiques électroniques et mécaniques tres particulieres
font d’clles un matériau de futur. De nombreux chercheurs ont montré que d'autres structures
de carbone — dites de graphynes - pourraient étre encore plus intéressantes [204-207]. Le
Graphyne, une structure bidimensionnelle de type carbone, est également une couche de
carbone juste en épaisseur d’atome [208]. En outre, le graphyne a des liaisons doubles et triples
et n'a pas toujours une symétrie hexagonale. Il existe de nombreuses structures de graphyne a
double et triple liaison, mais des arrangements légérement distincts [209]. En effet, différents
types de graphyne sont suggérés en insérant des liaisons triples carbone (-CC-) dans les liaisons
graphéne C-C, dont trois formes extrémement symétriques a-, - et t-graphyne [210-212]. De
plus, les structures graphyne ont les mémes caractéristiques exceptionnelles que le graphene,
telles que la mobilité élevée des porteurs, des caractéristiques mécaniques puissantes et des
caractéristiques chimiques et thermiques exceptionnelles [213-215]. Des modeles scientifiques
ont montré que les électrons conducteurs du graphyne se déplacent trés rapidement, comme ils
le font dans le graphéne, mais dans une seule direction [216, 217]. De plus, la liaison avec
d'autres métaux de transition peut donner un semi-conducteur a espace étroit ou polarisé en
spin. Bien que l'utilisation du graphyne ne soit pas encore répandue, ses caractéristiques sont
encourageantes pour un certain nombre d'utilisations y compris les nano-charges, les transistors
et les capteurs [218, 219].

Dans ce travail, nous étudions un systéme constitué d'une structure de graphyne magnétique a
deux couches, avec des spins demi-entiers c=+7/2 et entier S=+1. A notre connaissance, dans
la littérature aucune étude n'a été faite sur la structure du graphyne bicouche se basant sur les
simulations de Monte Carlo. Notre travail consiste a étudier les diagrammes de phase a I'état
fondamental de la structure graphyne bicouche dans différents plans de paramétres physiques.
De plus, nous illustrons le comportement thermique de 1’aimantation et de la susceptibilité du
systeme considéré ainsi que la dépendance de I’aimantation totale en fonction du champ
cristallin. Pour compléter cette étude, les cycles d'hystérésis de la structure graphyne bicouche

sont élaborés.
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IV.1.2 Présentation du nano-systéme et de I’hamiltonien correspondant
La structure du graphyne bicouche est étudiée avec des conditions aux limites libres. Le systeme
est composeé de deux plans magnétiques, avec des spins c=+7/2 (dans le plan A) et S=+1 (dans

le plan B). Le nombre total d’atomes du systéme est N=Ns+Ns=216 (voir Fig. IV.1).
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Fig. IV.1: Représentation schématique de deux plans de graphyne.

L'hamiltonien de la structure graphyne bicouche est donné par :

H = —Jss z SiSj — Joo z 0i0j —Jso Z Si0j — H(Z Si+ Z o)
j

<ijp> <ij> <ij> i

—Dg Z SZ — Dy z of (IV.1)
i

j
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ou Jss, Jos €t Jss SoNt les interactions de couplage d'échange entre deux premiers atomes voisins
avec de type (S-S), (c- o) et (o-S), respectivement. H est le champ magnétique externe et D est
le champ cristallin. En effet, les champs cristallins D et Ds agissent respectivement sur les
spins S et o. Dans la suite de ce travail, nous limiterons cette étude pour D= D, =Ds. Pour
simplifier encore d’avantage nos calculs, nous utilisons les paramétres réduits comme suit : R1=
Jss/ Joo, R2=Js6l Jos, N=H/ Jos, d=D/ Jss €t la température réduite t=T/ Jos.

IV.1.3 Résultats et discussions

Nous allons discuter dans cette section les résultats obtenus en utilisant les simulations Monte
Carlo sous l'algorithme Metropolis. Dans les sous-sections ci-dessous, nous étudierons les
diagrammes de phase a I'état fondamental (t=0). Puis pour des températures non nulles (t£0),
nous examinons le comportement de I’aimantation et de la susceptibilité en fonction de la

température, du champ cristallin et du champ magnétique externe.

1V.1.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette sous-section, nous présentons sur les Figs. 1V.2, les diagrammes de phase de I'état
fondamental de la structure de graphyne bicouche dans le modéle de Blume-Capel avec des
spins S=x1 (nombre d'états=2S+1=3) et o =£7/2 (nombre d'états=2c+1 = 8). Ce modéle conduit

a 3x8 = 24 configurations possibles.

Pour étudier I'effet du champ cristallin et du champ magnétigque externe, nous présentons la Fig.
IV.2.a dans le plan (d, h), pour des valeurs fixes des parametres réduits R1=1 et Ro=-1. Dans ce
plan, nous avons trouvé dix-huit configurations stables, a savoir: (+7/2, +1); (+ 7/2, 0); (+ 5/2,
+1); (+3/2,+1); (+1/2, +1); (+ 1/ 2,0); (+ 5/2, -1); (+ 7/2, -1); et (+3/2, -1) pour h > 0 et (-7/2,
-1); (-7/2,0); (-5/2, -1); (-3/2, -1); (-1/2, -1); (-1/2,0); (-5/2, + 1); (-7/2, +1); et (-3/2, +1) pour h

< 0. Cette figure fournit une symétrie parfaite des configurations par rapport a I'axe h=0.

Sur la Fig. IV.2.b, nous présentons les diagrammes de phase de I'état fondamental du systéme
étudié dans le plan (R2, h), en I'absence du champ cristallin (d=0) et pour le parametre Ri=1.
Dans ce plan, nous n'avons que quatre configurations stables, a savoir : (+7/2, -1); (+7/2, +1);
(-7/2, +1) et (-7/2, -1). Nous pouvons noter que ces configurations correspondent aux moments
de spin maximum (S =%1 et 6=%7/2). Il est clair que les quatre phases magnétiques coexistent
au point (R2=0, h=0).
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De plus, la Fig. 1V.2.c est tracée dans le plan (R1, h), pour des parametres réduits fixes d = 0 et
R, = -1. Dans ce plan, en des configurations stables obtenues dans le plan (Rz, h) s’ajoutent

deux autres configurations qui sont (+7/2, 0) et (-7/2, 0).

La Fig. IV.2.d illustre les diagrammes de phase a I'état fondamental dans le plan (R2, d) pour
les parametres reduits fixes h = 0 et R1=1. Dans ce plan, il y a quatorze configurations stables
asavoir: (+7/2, -1); (-7/2, +1); (+ 5/2, -1); (-5/ 2, + 1); (+ 3/2, -1); (-3 / 2, + 1); (+3/2, +1); (-
3/2,-1); (+1/2,0); (-1/2,0); (+5/2, +1); (-5/2, -1); (+7/2, +1) et (-7/2, -1).

Dans la Fig. 1\V.2.e, nous tracons les résultats obtenus dans le plan (R1, d), en I'absence du
champ magnétique externe réduit (h=0) et pour un parameétre réduit fixe R>=-1. Sur cette figure,
nous n'avons que douze configurations stables qui sont: (-7/2, +1); (+ 7/2, -1); (+5/2, -1); (-5/2,
+1); (+3/2,-1); (-3/2, + 1); (+ 1/2,-1); (-1/ 2, + 1); (+ 1/ 2,0); (-1/ 2,0); (+7/2,0) et (-7/2, 0).
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Fig. IV.2: Diagrammes de phase a I'état fondamental: (a) R1=1 and R2 = -1, (b) R1=1 and d=0,
(c) R2=-1and d=0, (d) R1=1 and h=0, (e) R2= -1 and h=0.
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I1VV.1.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette sous-section, nous utilisons les simulations de Monte Carlo sous l'algorithme
Metropolis pour explorer les propriétés magnétiques de la structure graphyne bicouche. Nous
illustrons sur la Fig. 1VV.3.a les aimantations partielles (Ms et M) et totale (M) en fonction de
la température réduite. Nous représentons cette figure en I'absence du champ cristallin réduit (d
= 0) et pour h=1, R1=1 et R> = -1. Les aimantations Ms=-7/2 et Ms=+ 1 conduisent & M,; =

_7/22“ = —1.25 pour les trés basses températures (t~0). Ces valeurs des aimantations peuvent

étre confirmées par les diagrammes de phase de I'état fondamental (voir Fig. 1V.2.a, IV.2.b,

IV.2.cet IV.2.e). En effet, la Fig. IV.3.a montre que les aimantations diminuent et atteignent la
phase paramagnétique (Mw:=0) pour de trés grandes valeurs de température réduite. Afin
d'étudier le comportement des susceptibilités, nous présentons sur la Fig. 1V.3.b les
susceptibilités magnétiques partielles (xs et x,) et totale ( x.oc) €n fonction de la température
réduite pour les mémes valeurs des paramétres utilises pour la Fig. 1V.3a. La valeur de la

température de transition réduite est ty = 4.
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Susceptibilities

Fig. IV.3: (a) Aimantations et (b) susceptibilités en fonction de la température réduite

d=0, h=1, R1=1 et Ry= -1.

Pour examiner l'effet du parameétre ferrimagnétique Rz entre les spins (S et o) sur le
comportement thermique de ’aimantation et de la susceptibilité totales, nous illustrons les
résultats obtenus sur les Figs. 1V.4.a et IV.4.b en I'absence du champ cristallin réduit (d=0) et
pour h=1 et R1=1. De la Fig. IV.4.a, il est claire qu’une augmentation de | Rz | augmente la
température de transition. Ceci est bien confirmé par déplacement des pics de susceptibilité
totale vers les valeurs de température réduite observé sur la Fig. IV.4.b. En effet, pour |Rz| = 1,

3 et 5, nous avons ty=4, 8 et 10, respectivement.
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Fig. 1V.4: (a) Aimantation et (b) susceptibilité totale en fonction de la température réduite
pour : d=0, h=1 et R=1.
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Par ailleurs, nous discutons sur la Fig. IV.5 l'effet du parametre R2 sur le comportement de
I’aimantation totale en fonction du champ cristallin réduit. Cette figure est tracée pour t=1.5,
R1=2 et h=1. On note que les champs cristallins réduits dcomp1 €t dcomp2 COrrespondent a
I’aimantation totale nulle et valent : dcomp1 = -5.10, -6.74, - 7.32 et dcomp2 = -2.40, -3.30, -4.21
pour |R2|=1, 3 et 5, respectivement. Les valeurs des parametres dcomp1 €t dcomp2 diminuent lors

de l'augmentation de |R2).
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Fig. IV.5: Aimantation total en fonction du champ cristallin réduit pour : t=1.5,
R1=2 et h=1.

Enfin, nous étudions dans les Figs. 1V.6. (a-c) les cycles d'hystérésis magnétiques de la structure
graphyne bicouche. Nous illustrons sur la Fig. 1V.6.a les résultats obtenus pour différentes
valeurs du parametre ferrimagnétique R>=-1, -3 et -5 et pour des valeurs fixes des parametres
réduits : d=0, Ri=1 et t=1. L'augmentation de |Rz| augmente le champ coercitif magnétique
conduisant a I'accroissement de la surface des boucles. Le méme comportement a été signalé
dans la Réf. [220]. De plus, pour la valeur fixe |Rz2| = 5, trois boucles apparaissent dans le cycle
d'hysterésis. En outre, nous avons presenté sur la Fig. IV.6.b I'effet de la température réduite

sur les cycles d'hystérésis pour d=0, R1=1 et R2 = -1. Pour cela, nous avons pris les valeurs de
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température réduite t =1, 3 et 10. L'augmentation de la température diminue le champ coercitif
et la surface des boucles. Un comportement similaire a été trouvé dans les Réfs. [165, 221, 222].
Enfin, pour terminer cette étude, la Fig. IV.6.c est tracée pour différentes valeurs du champ
cristallin réduit : d=0, -0.5, -1.5 et -3 et pour des valeurs fixes de parametres réduits : R1=1, R>
= -1 et pour t=1. Dans ce cas, l'augmentation en valeur absolue du champ cristallin diminue le
champ coercitif et les boucles de surface. Le méme résultat a été donné dans les Réfs [223,
224].
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Fig. IV.6: Cycles d'hystérésis magnétiques de la structure bi-graphyne pour : (a) d=0, R1=1 et
t=1, (b) d=0, Ri=1 et R2=-1, (c) R1=1, Rz = -1 et t=1.

IV.2. Propriétés dielectriques d'une structure monocouche de nano-graphyne
Simulations de Monte Carlo

IV.2.1 Introduction

Les propriétés diélectriques d'un nanofil ferroélectrique a spins mixtes dans le cadre de Blume-—
Capel Ising [193], la structure bicouche anti-ferroélectrique/ferroélectrique BiFeO3/YMnO3
dans le champ électrique externe [194] et les nanotubes ferri-électriques a double paroi [195]
ont été étudiées. Dans ce travail, nous nous intéressons a 1’étude d’une structure de nano-
graphyne monocouche, avec un demi-entier 6=+7/2 et un spin entier S=x1. L'originalité de ce
travail réside sur l'investigation des proprietés thermodynamiques et dielectriques de cette

structure, a l'aide de simulations Monte Carlo sous I'algorithme Metropolis.

1V.2.2 Présentation du systéme et de I’hamiltonien

Dans le présent travail, la structure nano-graphyne est étudiée sous les conditions aux limites
libres. Le systéme consiste en une structure monocouche de nano-graphyne a spins mixtes
0=x7/2 et S=x1, ce qui donne un nombre total de spin N = Ns + Ns = 108 (voir Fig. IV.7). No

et Ns sont le nombre total de spins o et S, respectivement.
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S Jsa<0 o

Fig. V.7 : Représentation schématique d'une structure monocouche de nano-graphyne.

L'hamiltonien de Blume-Capel utilisé pour étudier le comportement électrique du systéeme est

donné par :

H = —Jso Z Stol — ZuEZ(Z St + Z o)
i j

<>

D5 ) (552 =D, ) ()2 (1v.2)
i j

oll Js représente l'interaction de couplage d'échange entre les deux voisins. S et o]-Z sont les
atomes de spin prenant respectivement les valeurs 7/2 et 1. Le parameétre p représente le moment
dipolaire, pour simplifier, nous prenons u=1. E; est le champ électrique externe longitudinal.
Les champs cristallins Ds et D, agissent sur les spins SZ et o]-Z, respectivement. Dans cette

étude nous nous limiterons au cas particulier ou D=Ds =Ds.

1VV.2.3 Résultats et discussion

Nous discutons dans cette section les résultats obtenus en utilisant les simulations Monte Carlo
sous I’algorithme Metropolis. Nous commencons par examiner les diagrammes de phase a 1’état
fondamental (T=0) dans la sous-section 1V.2.3.1. En outre, nous examinons les comportements
thermiques des polarisations et des susceptibilités diélectriques et en fonction du champ
cristallin et du champ électrique longitudinal externe dans la sous-section 1V.2.3.2.
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1V.2.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette sous-section, nous présentons les diagrammes de phase a 1’état fondamental d’une
structure de nano-graphyne monocouche a spins mixtes S=+1 et c=+7/2. Le nombre d’états est
28+1=3 pour le spin S et 26+1=8 pour le spin 6. Ce modele conduit a 3x8=24 configurations

possibles.

Dans la Fig. 1.8, nous étudions les effets du champ électrique longitudinal externe et du champ
cristallin. Cette figure est présentée dans le plan (D, Ez) pour I'interaction de couplage d'échange
fixe Jss=-1. Dans ce plan, il existe une symétrie parfaite des configurations par rapport a lI'axe
Ez = 0. Dans ce cas, le nombre de configurations stables est dix-huit, a savoir : (-7/2,-1); (-
712,0); (-5/2,-1); (-3/2,-1); (-1/2,-1); (-1/2,0); (-5/2,+1); (-7/2,+1) et (-3/2,+1) pour Ez négatif et
(+7/2,+1); (+7/2,0); (+5/2,+1); (+3/2,+1); (+1/2,+1); (+1/2,0); (+5/2,-1); (+7/2,-1) et (+3/2,-1)
pour Ez positif.
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Fig. IV.8 : Diagramme de phase de I'état fondamental pour Jss=-1.

1VV.2.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette sous-section, nous utilisons les simulations de Monte Carlo sous l'algorithme
Metropolis pour étudier les propriétés de polarisation d'une structure de nano-graphyne
monocouche. Sur la Fig. 1VV.9.a, nous présentons le comportement thermique des polarisations

partielles (Psand Ps) et totale (Ptwt). Cette figure est obtenue en I'absence du champ cristallin
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(D=0), pour une valeur fixe du champ électrique longitudinal externe Ez=0.1 et pour une

interaction de couplage d'échange Jss=-1. A trés basses températures, les polarisations Ps=-7/2

7241 _ _1.25. La valeur de la température de blocage (Te~4.2) est

et Ps=+1 donnent Piot=

donnée par les pics de susceptibilités diélectrique partielles ( xs et x,) et total ( xiot) représentés
sur la Fig. 1V.9.b. Cette figure est tracée pour les mémes valeurs des paramétres utilisées pour
la Fig. IV.9.a (Ez=0.1 et Jso=-1).

polarizations

s

162



08877+

susceptibilities

Fig. 1V.9 : Polarisations (a) et susceptibilités (b) en fonction de la température pour des

parameétres fixes : D=0, Ez=0.1 et Jss=-1.

Afin de discuter I'effet de l'interaction de couplage d'échange (Jss<0) sur le comportement
thermique des polarisations totales et des susceptibilités diélectriques totales, nous présentons
sur les Fig. 1V.10.a et 1V.10.b les résultats obtenus. Ces figures sont tracées en I'absence du
champ cristallin (D=0) et pour le parametre fixe Ez=0.1. La Fig. 1V.10.a montre que
I'augmentation en valeur absolue du paramétre ferri-électrique |Jss| conduit a une augmentation
de la température de blocage Tg. De plus, un tel comportement est confirmé par la Fig. 1V.10.b.
En effet, les pics de susceptibilité diélectrique totale sont déplacés vers les températures élevées.
En effet, pour [Jso|= 1, 2, 3, 4 et 5, les valeurs de la température de blocage sont Tg~4.2, 8, 12,

16 et 19.5, respectivement.
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Fig. V.10 : (a) Comportement thermique des polarisations totales et (b) des susceptibilités
totales pour des paramétres fixes : D=0 et Ez=0.1 et pour différentes valeurs de Jsc.
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Pour examiner l'effet du champ électrique longitudinal externe Ez sur le comportement
thermique des polarisations totales et des susceptibilités diélectriques totales, nous illustrons les
Figs. IV.11l.aet IV.11.b en I'absence de champ cristallin (D=0) et pour Jss=-1. Sur la Fig. 4.11.a,
le point d'inflexion qui correspond a la température de blocage est retardé en augmentant la
valeur du champ électrique longitudinal externe. De plus, la Fig. 1V.11.b confirme ce
comportement, 1’augmentation des valeurs du champ électrique longitudinal provoque une
translation des pics de la susceptibilité diélectrique totale vers les températures élevées. En
effet, pour Ez= 0.1, 0.6 et 0.9 les valeurs de la température de blocage sont Teg~4.2, 6 and 7,

respectivement.
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Fig. IV.11: Polarisations totales (a) et susceptibilités totales (b) en fonction de la température

pour des parametres fixes : D=0 et Jss=-1.

Par ailleurs, nous étudions dans la Fig. 1V.12 I'effet du paramétre ferri-électrique Jss sur le
comportement des polarisations totales par rapport au champ cristallin. Cette figure est tracée
pour les paramétres fixes : T=1.5 et Ez=0.1. En effet, pour la valeur du champ cristallin (D<-
5), le systeme est dans sa phase para-électrique (Pwt=0) pour toutes les valeurs du parametre
ferri-électrique Jss. Dans I’intervalle -5 <D <0, les polarisations totales diminuent et subissent
une transition du second ordre. Quand la valeur absolue du paramétre ferrielectric |Jsq
augmente, la diminution de la polarisation totale apparait tres t6t. Enfin, pour D>0, le systéme

est dans sa phase ferri-électrique ou la polarisation totale de saturation est Psa = -1.25.
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Fig. 1V.12 : Polarisations totales en fonction du champ cristallin pour : T=1.5et Ez =0.1.

Finalement, nous présentons sur les Figs. 1V.13.a, IV.13.b et 1V.13.c les cycles d'hystérésis de
la structure monocouche de nano-graphyne. Fig. 1V.13.a est tracée pour différentes valeurs du
paramétre ferri-électrique Jss = -1,-3 and -5, en I'absence de champ cristallin (D=0) et pour une
valeur fixe de la température T=0.1. Cette figure montre que 1’accroissement du parametre |Jso|
augmente le champ coercitif électrique entrainant une augmentation des surfaces des boucles,
tandis que la rémanente électrique reste invariable. De plus, la Fig. 1V.13.b est tracée pour
différentes valeurs de champ cristallin : D = 0, -0.5 et -1.5, pour Jss = -5 et T=0.1. A partir de
cette figure, nous pouvons voir que l'augmentation en valeur absolue du champ cristallin |D|
augmente les surfaces des boucles. Enfin, nous étudions sur la Fig. 1V.13.c I’effet thermique
sur les cycles d’hystérésis pour différentes valeurs de latempérature : T=0.1, 2 et 5, en I’absence
de champ cristallin (D=0) et pour Jss = -5. Comme prévu, I'augmentation de la température

diminue le champ coercitif et les surfaces des boucles.
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Fig. V.13 : Cycles d'hystérésis d'une structure monocouche de nano-graphyne pour : (a) D=0
et T=0.1, (b) Jss=-5 et T=0.1, (c) D=0 et Jss=-5.

IVV.3: Polarisation et susceptibilite diélectrique d'une nanostructure monocouche de type
coronene : Etude par Simulations Monte Carlo

IVV.3.1 Introduction

Concernant les réactions d'hydrogénation, les atomes de carbone d'un cycle central de HAP de
taille moyenne comme une coronene ont des propriétés similaires aux atomes de carbone du
graphite ou du graphéne [225, 227]. Les géométries d'équilibre de la structure coronene
hydrogénée [228] ou cation coronene [229] impliquent I'hydrogénation des cycles aromatiques

alternés d'un c6té du plan aromatique du coronene a l'autre.

Le but de ce travail est d'étudier les propriétés thermiques et diélectriques de la nano-structure
coronene, avec des spins mixtes (S==+2, o =+5/2), utilisant les simulations Monte Carlo sous

I'algorithme de Metropolis.

1VV.3.2 Presentation du systéeme et de I’hamiltonien
Dans notre travail, nous étudions la nano-structure monocouche de type coronene dans le cadre

du modele de Blume-Capel sous les conditions aux limites libres. Le nombre total de spins de
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la nano-structure étudié est Nwot= Ns+Ns =36 (voir Fig. 1V.14) ou Ns=12 et N.=24, avec les
spins S=+2, +1, 0 et 0=£5/2, £3/2, £1/2.

Jsg <0 Jss >0

Fig. 1V.14: lllustration schématique de la nano-structure monocouche de type coronene.

L'hamiltonien de la nano-structure monocouche de type coronene est donné par :

H = —Iss Z SES? —Jso Z Skot — ZHEZ(Z st +Z<’jz)
i j

<ij> <kI>

~Ds ) (S92 =D, ) (o})? (v.3)
i j

ou Jss et Jss sont les paramétres de couplage d'échange entre les premiers atomes voisins S-S
et S—o, respectivement.

L'indice de sommation <i, j> et <k, I> represente les premiers spins d'atomes proches voisins.
Le parametre u désigne le moment dipolaire. Par simplicité, nous prenons pu=1. Ez désigne le
champ électrique longitudinal externe. Les champs cristallins Ds et D, agissent respectivement
sur les spins SZ et o]-Z. Dans nos calculs numériques, nous nous limiterons I'étude au cas ou

D=D,=Ds. Le calcul d'erreur, des polarisations et des susceptibilités, est accompli selon les
statistiques de Fabian et Leonhardt [230].
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1VV.3.3 Résultats et discussion

Nous discutons dans cette section les résultats obtenus en utilisant les simulations de Monte
Carlo sous D’algorithme Metropolis. Tout d’abord, nous commengons par examiner les
diagrammes de phase de 1’état fondamental dans la sous-section 1V.3.3.1. Puis, nous explorons
les comportements thermiques des polarisations et des susceptibilités, en fonction du champ
cristallin et du champ électrique longitudinal externe dans la sous-section 1V.3.3.2.

1V.3.3.1 Diagrammes de phases a I’état fondamental

Dans cette sous-section, nous discutons des diagrammes de phase de I'état fondamental d'une
nano-structure monocouche de type coronene a spins mixtes (S=x2, c=5/2) pour différents
parametres physiques. Le nombre d'états pour le spin-S est 2S+1=5 et pour le spin-c est

20+1=6. Un tel systéme conduit & 5x6 = 30 configurations possibles.

Nous commencons, sur la Fig. 1V.15.a, par explorer les effets des champs électriques et
cristallins longitudinaux externes. Cette figure est tracée dans le plan (Ez, D) pour les
interactions de couplage d'échange fixe Jss =-1 et Jss=1. Dans ce plan, toutes les phases stables
se retrouvent du cdté du champ cristallin négatif tout en respectant la symétrie de ces
configurations par rapport a I'axe Ez=0. Dix-huit configurations sont stables, a savoir: (-5/2,-
2); (-5/2,+2); (+5/2,-2); (+5/2,+2); (-3/2,-2); (-3/2,+2); (+3/2,-2); (+3/2,+2); (-1/2,-2); (-1/2,+2);
(+1/2,-2); (+1/2,+2); (-1/2,-1); (-1/2,+1); (+1/2,-1); (+1/2,+1); (+1/2,0) et (-1/2,0).

La Fig. 1V.15.b est présentée dans le plan (Ez, Jss), en I'absence du champ cristallin et pour le
paramétre de couplage d'échange fixe Jss=-1. Les dix phases stables sont trouvées pour les
Jss<0. De plus, une symétrie parfaite est observée pour Ez=0. Les phases stables sont : (+5/2,
+2); (-5/2, +2); (+5/2, +1); (-5/2, +1) et (+5/2, 0) pour Ez> 0, (+5/2, -2); (-5/2, -2); (+5/2, -1);
(-5/2, -1) et (-5/2, 0) pour Ez <0.

La Fig. IV.15.c illustre le diagramme de phase dans le plan (Ez, Jss). Cette figure montre les
effets du parametre ferri-électrique (Jss) et du champ électrique longitudinal externe (Ez) pour
D=0 et Jss=1. Cette figure ne présente que quatre phases stables, a savoir : (+5/2, +2); (+5/2, -

2); (-5/2, -2) et (-5/2, +2). Notons que les quatre phases coexistent dans le point (Ez=0, Jss=0).

En outre, la Fig. IV.15.d est présentée dans le plan (D, Jss) pour les parameétres fixes : Ez=0 et
Jss=-1. Sur cette figure, quatorze configurations sont stables, a savoir: (+5/2, 0); (-5/2, 0); (+1/2,
0); (-1/2, 0); (+5/2, -1); (-5/2, +1); (+5/2, -2); (-5/2, +2); (+3/2, -2); (-3/2, +2); (+ 1/2, -2); (-1/2,
+2); (+1/2, -1) et (-1/2, +1).
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D’un autre c6té, nous présentons la Fig. 1V.15.e dans le plan (D, Jss). Cette figure est illustrée
en I'absence du champ électrique longitudinal externe (Ez=0) et pour le parametre Jss=1. Cette
figure présente vingt-deux phases stables. Les phases stables qui apparaissent sur cette figure
sont les mémes que celles obtenues sur la Fig. 1V.15.a, plus la présence de quatre nouvelles
phases qui sont : (-3/2, -1); (-3/2, +1); (+3/2, -1); (+3/2, +1).

Enfin, pour examiner l'effet du parameétre ferri-électrique Jss et du parametre de couplage
d'échange Jss sur les phases stables, nous illustrons la Fig. I\V.15.f dans le plan (Jss, Jss) pour
Ez=0 et D=0. Cette figure montre quatorze configurations stables : (+5/2, +2); (+5/2, -2); (-5/2,-
2); (-5/2, +2); (+5/2, +1); (+5/2, -1); (-5/2,-1); (-5/2, +1); (+5/2, 0); (-5/2, 0); (+3/2,0); (-3/2,0);
(+1/2, 0) et (-1/2,0).

(-1/2.-2)
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5§ | (+52,1) (-512.#1)

Fig. IV.15: Diagrammes de phase de I'état fondamental de la nano-structure monocouche de
type coronene : (a) :Jss=-1 et Jss=1, (b):D=0 et Jss=-1, (c): D=0 et Jss=1, (d) : Jss = -1 et
Ez=0, (e) : Ez=0 et Jss=1, (f) : Ez=0 et D=0.

1VV.3.3.2 Simulations Monte Carlo

Dans cette sous-section, utilisant les simulations Monte Carlo avec I'algorithme Metropolis,
nous étudions les propriétés diélectriques de la nano-structure monocouche de type coronene.
La Fig. IV.16.a montre le comportement des polarisations partielles (Ps et P;) et totale (Piot) €n
fonction de la température. Cette figure est tracée en I'absence du champ cristallin (D = 0) et

pour Ez=3, Jso= -0.5 et Jss=1. A trés basses températures (T~0.0001), les polarisations Ps=+2

24xPs+12xPs
24+12

et Po = +5/2 conduisent & une valeur de polarisation totale P,y = = 2.16. Ces

valeurs de spin sont en harmonie avec les configurations présentées sur les Figs. 1V.15. (a, b, c,
e et f). En augmentant la température, les polarisations décroissent et le systeme tend vers la
phase para-électrique (Pt~ 0) pour T > Tg ( Ts est la température de blocage). De plus, nous
illustrons sur la Fig. IV.16.b, les susceptibilités diélectriques partielles et totales en fonction de
la température, pour les mémes valeurs des parameétres que ceux utilisés pour la Fig. 1V.16.a.
La valeur de la température de blocage est déterminée par le pic de la susceptibilité diélectrique

totale et est Tg =17.
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Fig. IV.16: Polarisations thermiques (a) et les susceptibilités diélectriques (b) pour les

parameétres : D=0, Ez=3, Jss=-0.5et Jss= 1.
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A partir des Figs. IV.17.a et 1V.17.b, nous explorons l'influence du paramétre ferri-électrique
Jso, entre les spins S et o, sur le comportement thermique de la polarisation totale et de la
susceptibilité diélectrique. Ces figures sont tracées pour différentes valeurs de parameétres ferri-
électriques (Jss =-0.01, -0.50 et -1), en I'absence du champ cristallin, pour un champ électrique
longitudinal externe fixe Ez=3 et pour une interaction de couplage d'échange Jss = 1. Sur la Fig.
IV.17.a, nous remarquons que la décroissance des polarisations totales est accentuée par
l'augmentation des valeurs du paramétre ferri-électrique |Jso|. D’autre part, pour connaitre
précisement les valeurs de température de blocage, nous présentons sur la Fig. IV.17.b les
susceptibilités diélectriques totales. Le déplacement des pics des susceptibilités diélectriques
totales vers les valeurs a basse température peut étre observé en augmentant la valeur du
parametre [Jss|. Les valeurs de la température de blocage obtenues pour le cas des paramétres

ferri-électriques |Jss| = 0.01, 0.50 et 1, sont Tg = 22, 18 et 13, respectivement.

Total polarization
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Fig. IV.17 : Polarisation thermique totale (a) et la susceptibilité diélectrique totale (b)

pour les parametres fixes : D=0, Ez=3 et Jss=1.

Nous illustrons maintenant, sur les Figs. IV.18.a et 1V.18.b, I'effet de l'interaction de
couplage d'échange Jss sur le comportement thermique de la polarisation totale et de la
susceptibilité diélectrique. Ces figures sont tracées pour différentes valeurs d'interaction de
couplage d'échange (Jss=1, 1.5 et 2) et pour D=0, Ez=3 et Jss = -0.5. Sur la Fig. IV.18.a, la
diminution des polarisations est retardée en augmentant les valeurs Jss d'interaction de
couplage d'échange. En effet, la Fig. 1\VV.18.b confirme ce comportement car I'augmentation
des valeurs du parametre Jss augmente la valeur de la température de blocage. Les valeurs
de la température de blocage obtenues pour le cas des interactions de couplage d'échange
Jss=1,1.5et2sont Tg =19, 24 et 29, respectivement.
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Fig. 1V.18 : Polarisation thermique totale (a) et la susceptibilité diélectrique totale (b)

pour des parametres fixes : D=0, Ez=3 et Jsc = -0.5.
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Les Figs. IV.19.a et IV.19.b présentent le comportement de la polarisation totale (Pit) en
fonction du champ cristallin (D) pour une basse température fixe T=0.2 et un champ électrique
longitudinal externe Ez=3. Nous tracons la Fig. I1V.19.a pour différentes valeurs du paramétre
ferri-électrique (Jso= -1, -1.5 et -2) et pour la valeur d'interaction de couplage d'échange fixe
Jss=1. En fait, nous pouvons distinguer trois régions sur le comportement de la polarisation

totale. La premiere région (i) ou la polarisation totale (Ptt) est indépendante de D et vaut 0.5.

N SN . 24x(+2)+12x(+5/2 i
La deuxiéme région (ii) ou Pyt augmente de 0.5 a2.16 (Pyor = Xt 2):+1)2((+ / )). Enfin, la

troisiéme région (iii) correspond au cas ou Pt est encore une fois indépendante de D et 2.16.
En particulier, dans la région (ii), la polarisation totale ne subit une transition du premier ordre
que pour la valeur du paramétre ferriélectrique (Jss = -1). Alors qu'il subit une transition du

second ordre pour les valeurs des parameétres (Jss = -1.5 et -2).

Suivant la méme motivation, nous analysons la Fig. 1V.19.b pour différentes valeurs
d'interaction de couplage d'échange (Jss = 1, 1.5 et 2) et pour une valeur de parameétre
ferrielélectrique fixe Jso= -1. A partir de cette figure, nous distinguons aussi trois régions
différentes. La premiere région (i) correspond au cas ou la polarisation totale (Piwt) reste
constante et est égale a 0.5. La deuxieme région (ii) ou Pt varie entre 0.5 et 2.16. Enfin, la
troisieme région (iii) ou la polarisation totale sature a Psat = 2.16. De plus, dans I'état (ii),
indépendamment des valeurs de couplage des interactions d'échange, le systeme subit une
transition du second ordre entre -8 <D <-1 et deux transitions de premier ordre entre -10 <D <-
8 et -1 <D <-0.5, pour finalement atteindre une valeur de saturation Psx=2.16.
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Fig. IV.19: Polarisation totale en fonction du champ cristallin pour T=0.2 et Ez=3: (a)
Jss=1, (b) Jso=-1.

181



Enfin, pour compléter cette étude, nous illustrons sur les Figs. 1V.20 (a-c) les cycles d'hystérésis
de la nano-structure monocouche de type coronene en l'absence du champ cristallin (D=0).

Sur la Fig. 1V.20.a, nous présentons les cycles d'hystérésis pour différentes valeurs de
température (T = 0.1, 1, 3 et 7) et pour des valeurs de paramétres de couplage d'échange fixe
Jss=1 et Jss=-0.5. Sur cette figure, nous remarquons que l'augmentation des valeurs de
température fait diminuer le champ coercitif et la surface des boucles. De plus, pour Ez<O0 : les

polarisations partielles sont négatives Ps = -2 et Ps = -5/2, ce qui conduit & la saturation de la

polarisation totale égale & Psat = -2.16 (Pior = 24X(_23:ﬁ)2((_5/2)). Tandis que, pour Ez>0 : les

polarisations partielles sont positives Ps=+2 et Ps=+5/2, ce qui donne la saturation de

polarisation totale égale & Psx = +2.16 (Ptot=24x(+22);ji;(+5/ 2y En effet, lors de

I'augmentation de la température, la polarisation de saturation totale est retardée et inversement.

De plus, le systtme montre une seule boucle pour (T= 0.1, 1, 3) qui disparait pour T>7. En
effet, le systéme est en phase para-électrique (Pwt = 0) pour T>7. Ce comportement peut
s'expliquer par la compétition entre le champ électrique longitudinal externe (Ez) et la
température (T).

De plus, la Fig. 1V.20.b est illustrée pour plusieurs valeurs de paramétres ferri-électriques (Jso
=-0.01, -0.5 et -1) et pour Jss=1 et T=0.1. Sur cette figure, le champ coercitif et les boucles de

surface décroissent lorsque I'on augmente | Jso|.

Enfin, nous examinons sur la Fig. 1V.20.c I'effet de l'interaction de couplage d'échange Jss, pour
les valeurs de parametres fixes : Jss=-0.5 et T=0.1. Cette figure montre I'augmentation du champ

coercitif et la surface des boucles lors de I'augmentation de la valeur du paramétre Jss.
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Fig. 1V.20: Cycles hystérésis de la nano-structure monocouche de type coronene pour D=0 :
(@) : Jss=1 et Js6=-0.5, (b) : Jss=1 et T=0.1 et (C) : Jss=-0.5 et T=0.1.

1.4 Conclusion

Dans ce chapitre, les propriétés magnétiques d'une structure bicouche de graphyne et les
propriétés diélectriques des structures monocouches de graphyne et de coronene utilisant les
simulations de Monte Carlo ont été étudiées. Nous avons commencé par explorer les
diagrammes de phase a 1’état fondamental dans différents plans de paramétres physiques. Ces
diagrammes de phase ont montré une symeétrie parfaite des configurations stables par rapport
aux axes h=0 et Ez =0. Par ailleurs, pour les températures non nulles, l'augmentation des
parameétres ferri-magnétique et ferri-électrique en valeur absolue augmente les valeurs de la
température de transition. Enfin, les cycles d'hystérésis magnetiques et électriques ont été
établis. Ces cycles d’hystérésis dependent largement de I'interaction de couplage ferri-

magnétique et ferri-électrique, de la température et du champ cristallin.
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Conclusion générale et perspectives

Motivés par I’importance des nanomatériaux dans les applications de la nanotechnologie, nous
nous sommes bases sur les simulations Monte Carlo pour étudier les propriétés magnétiques et
diélectriques de différentes nanostructures, notamment le graphéne, le graphyne, la stanéne,
I’ovaléne, le naphtaléne, le coronéne et le boropheéne. Ces structures ont été traitées dans
différentes morphologies (un, deux ou trois plans) et pour différents arrangements de spins.
Nous avons commencé par traiter les digrammes de phase a 1’état fondamental dans différents
plans en variant différents paramétres physiques, pour les structures étudiées. D’autre part, nous
avons investigué les comportements thermiques des aimantations, des polarisations, des
susceptibilités magnétiques et diélectriques. Ces études ont mis en évidence 1’existence des
températures de compensation et de transition. En outre, les cycles d’hystérésis magnétiques et
électriques ont été examinés. En effet, nous avons étudié les propriétés magnétiques des
nanomatériaux de type graphyne, stanene et naphtaléne constitués par deux couches
magnétiques, séparées par un nombre de couches non magnétiques. L'interaction RKKY entre
les deux plans des nanomatériaux a été considérée. Nous avons constaté que I'augmentation du
nombre de couches non-magnétiques conduit a une diminution de la valeur de la température
de blocage. De plus, les cycles d'hystérésis montrent la diminution des surfaces des boucles et
du champ coercitif en augmentant le nombre de couches non-magnétiques.

D’autre part, nous avons déduit les températures de compensation et de transition pour les
structures de graphéne a trois plans, de borophéne cceur-coquille et d’ovaléne. Nous avons
étudié la variation de la température de compensation en fonction des couplages d’interaction
d’échange, du champ magnétique extérieur et de la probabilité de dilution par des atomes non-
magnétiques.

Finalement, les propriétés magnétiques d'une structure de graphyne bicouche utilisant les
simulations de Monte Carlo ont été étudiées. La température de transition a été déduite pour
différentes valeurs du parametre ferrimagnétique. En effet, I'augmentation de ce paramétre
donne une augmentation des valeurs de la température de transition. Les cycles d'hystérésis
magnétiques ont éte etablis et ont montré qu'ils dépendent fortement de I'interaction de couplage
ferrimagnétique, de la température et du champ cristallin. Par ailleurs, les effets du champ
électrique longitudinal externe et du champ cristallin sur la polarisation, la susceptibilité
diélectrique et les cycles d'hystérésis electriques ont été étudiés dans le cas de la structure

graphyne monocouche.
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Nous envisageons dans 1’avenir :

- Compléter la présente étude par la détermination d’autres paramétres qui peuvent influencer
I’état du systéme et les températures de compensation et de transition,

- Etudier d’autres matériaux magnétiques de types 2D et 3D,

- Etudier les plateaux d’aimantation et de polarisation des structures de graphyne, stanéne et
les structures en nid d’abeilles,

- Utiliser d’autres algorithmes, d’autres modeles et méthodes pour déterminer les propriétés

magnétiques, diélectriques et thermodynamiques de différents nanomateriaux.
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Blume-Capel Model of a Borophene Layers Structure with RKKY

Interactions: Monte Carlo Simulations

Z. Fadil, M. Qajjour, A. Mhirech, B. Kabouchi, L. Bahmad and 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

Abstract:

In this paper, we study the magnetic properties of a bi-layer borophene structure with RKKY
(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) interactions. The system is composed by two magnetic
layers with mixed spins 6=+3/2, +1/2 and S=0, 1, separated by (L) non-magnetic planes.
Firstly, for zero temperature, the ground state phase diagrams are reported and discussed.
Secondly, we use the Monte Carlo simulations to explore the RKKY interactions effect on the
magnetic properties of the system. The transition temperature increases when decreasing the
number (L) of non-magnetic layers. Also, the effect of the exchange coupling interactions on
the transition temperature behavior are studied. Finally, we report the effect of different

physical parameters on the magnetic hysteresis cycles.

Keywords: Bi-layer Borophene structure; Magnetic properties, Phase diagrams; Monte Carlo

simulations; RKKY interactions; Magnetic hysteresis cycles.

202



Integrated Ferroelectrics, (2021). In press.

Monte Carlo study of magnetization plateaus of a bi-layer graphyne-like
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Abstract:

Monte Carlo simulation has been used to study the behavior of the magnetization plateaus of
the bi-layer graphyne like-structure with spin-2 and spin-5/2 by varying different physical
parameters. We start by examining the ground state phase diagrams for zero temperature to
establish the stable phases. Besides, we investigate the behavior of the magnetization plateaus
for different physical parameters and we explore the critical (hc) and the saturation (hs)
magnetic fields. Indeed, our Monte Carlo simulations, have been performed to deduce the
ground state phase diagrams for t=0 and the magnetization plateaus for t>0 for the bi-layer
graphyne like-structure in different planes of the reduced physical parameters (d, t, r, and ry).
The results show that among 30 possible configurations only 18 can be stable. Besides, the
system shows multiple magnetization plateaus behaviors for low temperature. The behavior of
the critical (hc) and the saturation (hs) magnetic fields by varying different physical parameters

has been outlined.

Keywords: Bi-layer graphyne-like structure; Phase diagrams; Magnetization plateaus; Monte

Carlo simulations; Critical field; Saturation field.
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Abstract

In this paper, we have studied the magnetic properties of the nanotube core-shell structure with RKKY (Ruderman-Kittel-
Kasuya-Yosida) interactions, using Monte Carlo simulations (MCS). The system consists of hexagonal core-shell nanotube
structure with mixed spins o=4+3/2, £ 1/2 (of the core) and S==1, 0 (of the shell), separated by non-magnetic nanotubes.
Initially, we start this study by discussing for zero temperature, the ground-state phase diagrams in different planes. Moreover, we
investigate for the positive temperature values, the effect of the RKKY interactions on the thermal magnetization and magnetic
susceptibility of the system. Additionally, we study the effects of the exchange coupling interactions of the core and of the shell
on the compensation and transition temperatures. Finally, we explore the behavior of the magnetic hysteresis cycles as a function
of the non-magnetic nanotubes number, the temperature, and the exchange coupling parameters.

Keywords Nanotube core-shell structure - Magnetic properties - Compensation temperature - Transition temperature - Monte

Carlo simulations - RKKY interactions - Magnetic hysteresis cycles

1 Introduction

The carbon element is located on the fourteenth column and
the second period of the table of the elements [1, 2]. It there-
fore has six electrons, which can associate in three different
ways called hybridizations. Only sp? hybridizations and sp®
generate the forms of solid carbons allotropic. In the case of
diamonds, carbon is sp* hybridized and each atom is linked to
four other atoms in a tetrahedral arrangement [3, 4]. The four
bonds o give the diamond its hardness, its transparency, and
its property of electrical insulation [5]. Graphene has sp” hy-
bridization where each atom of carbon is linked to three other
atoms in a planar pattern hexagonal [6]. In 1985, Smalley and
his team highlight another allotropic form of carbon sp® hy-
brid: the Cg¢ fullerene or “bucky ball” [7]. These molecules,
composed of 60 atoms of carbon, have the rounded shape of a
football unlike graphite composed of planes. This new orga-
nization of carbon atoms gave rise to the idea that a tubular
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structure was also possible. It was Iijima in 1991 who was
credited with the first observation of this new object called
carbon nanotube (CNTs) [8]. The CNTs can be single-
walled carbon (SWCNT) nanotubes having diameters be-
tween 0.4 and 6 nm [9-11]. Their lengths range from a few
hundred nanometers to several micrometers depending on the
methods of synthesis. Or they can be multi-walled (MWCNT)
comprising of several concentrically interlinked nanotubes
with space between each sheet 0.34 nm; their diameters can
therefore reach several tens of nanometers [12—14]. In general,
it is properly known that core-shell structure consists of a
central particle (core) and a covering shell, which usually
has different properties that the single component material
does not have. The shell can change the surface charge den-
sity, functional groups, reactivity, biocompatibility, and sta-
bility of these composite structures [15—18]. In recent papers,
the authors paid attention to the investigation of the magnetic
properties using Monte Carlo simulations and relevant results
were found such as the compensation temperature and the
transition temperature between the ferrimagnetic and para-
magnetic phases [19-31].

Moreover, the study of the magnetic properties of nano-
tubes is of great importance; several studies have been based
on nanotubes such as the influence of temperature and elec-
trodeposition potential on the magnetic properties of nickel

@ Springer
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In this paper, we study the dielectric properties of a monolayer coronene like nano-structure with
mixed spins (S = %2, 0 = +5/2), using Monte Carlo simulations. The ground state phase diagrams in
different planes are studied. In addition, we examine the blocking temperature for different exchange
coupling interactions. Moreover, we explore the effects of the crystal field on the total polarizations.
Finally, the electric hysteresis cycles are given for different values of temperatures and exchange coupling

© 2020 Elsevier B.V. All rights reserved.

1. Introduction

Recently, the two-dimensional (2D) materials have been the
subject of many scientific investigations. These materials consist
of a one layer of atoms and have unique characteristics and im-
portant applications [1-5]. Furthermore, several scientific studies
have been based on molecules composed by the carbon and the
hydrogen atoms named: polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs)
[6-8], the applications of the polycyclic aromatic hydrocarbons
(PAHs) structure are used in nanotechnology [9-11]. Concerning
hydrogenation reactions, the carbon atoms of a central ring of
medium-sized PAHs such as a coronene have similar properties
to the carbon atoms of graphite or graphene [12-14]. The equi-
librium geometries of the hydrogenated coronene structure [15] or
coronene cation [16] involve hydrogenation of the aromatic rings
alternating from one side of the aromatic plane of the coronene
to another. Moreover, using Monte Carlo simulations, we have in-
vestigated the dielectric properties of a monolayer nano-graphyne
structure [17], a mixed spins ferroelectric nanowire [18] the dou-
ble walled ferrielectric nanotubes [19] and the anti-ferroelectric
BiFeO3/YMnO; structure [20]. In addition, the magnetic behaviors
of materials and nanomaterials were studied using Monte Carlo

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

https://doi.org/10.1016/j.physleta.2020.126783
0375-9601/© 2020 Elsevier B.V. All rights reserved.

simulations [21-28]. These studies give important results such as
the transition and compensation temperatures.

The aim of this work is to investigate the thermal and dielectric
properties of the coronene like nano-structure, with mixed spins
(S==+2, o0 ==+5/2), using Monte Carlo study under metropolis al-
gorithm [29]. The outline of this paper is as follows: the model and
method used are presented in section 2, the ground state phase
diagrams (T = 0) are discussed in sub-section 3.1 and the Monte
Carlo study (T = 0) details are reported in sub-section 3.2. Finally,
the conclusion is given in section 4.

2. Model and method

In our work, we study the monolayer coronene like nano-
structure in the frame of a Blume-Capel Ising model with free
boundaries conditions. The total number of the coronene nano-
system spins is Ny = Ns + N, = 36 (see Fig. 1) where Ng = 12
and N, = 24 and with mixed spins (S = £2,+1 and 0) and
(0 =+5/2,+3/2, +£1/2). Our data were generated with 10° Monte
Carlo steps per spin, discarding the first 10° Monte Carlo steps of
the simulations for balancing the system.

The Hamiltonian of the monolayer coronene like nano-structure
is given by:

H=—Jss ) _S{S{—Is, DSk’ —2uEzY ST+ o)
i i

{i.j) (k1)

(2020), https://doi.org/10.1016/j.physleta. 2020.126783

Please cite this article in press as: Z. Fadil et al., Polarization and dielectric susceptibility of a monolayer coronene like nano-structure: Monte Carlo study, Phys. Lett. A
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thermal and dielectric properties as a function of temperature, for fixed values of the other
parameters. On the other hand, we examine the effects of the exchange coupling interactions on
the compensation and blocking temperatures. In addition, we explore the effects of crystal and
external longitudinal electric fields on total polarizations.

1. Introduction

In recent times, the two-dimensional (2D) materials have been the topic of several scientific investigation. These (2D) materials
consist of a single layer of atoms have remarkable features and important applications [1-6]. In addition, numerous scientific studies
based on molecules composed of carbon (C) and hydrogen (H) atoms named: polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) [7-91, and
due to the (PAHs) important applications in nanotechnology have been established [10-12]. In addition, several experimental studies
on (PAHs) type molecules such as ovalene structure of formula C3,H,,4 [13,14] have been studied. Moreover, one of the interesting
structures in polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) is the naphthalene structure of formula C,oHg. The ferromagnetism at room
temperature of the naphthalene structure is studied [15]. Also, the Monte Carlo simulations (MCS) have been often used to in-
vestigate the magnetic properties of nano-materials [16-21]. Indeed, mixed spin systems are frequently used as a model to study
ferrimagnetism. The existence of compensation temperature has been observed in two-dimensional (2D) systems for a different
combination of spin [22-36]. In addition, the dielectric properties of a monolayer nano-graphyne structure using Monte Carlo
Simulations [37], the thermal and dielectric properties of a mixed spins ferroelectric nanowire [38] the double walled ferrielectric
nanotubes [39], and the anti-ferroelectric/ferroelectric BiFeO3/YMnO3 Ising bilayer [40] are investigated.

In this work, we study a monolayer naphthalene-like nanoisland, with mixed spins (1, 7/2) [41,42]. The originality of this work is
the investigation of the thermal and dielectric properties of this structure using Monte Carlo simulations technique under metropolis
algorithm. The outline of this paper is as follows: the model and method used are presented in section 2, the ground state phase
diagrams are discussed in sub-section 3.1 and the Monte Carlo results are reported in sub-section 3.2. Finally, the conclusion is given
in section 4.
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In this paper, we study the magnetic properties of a diluted core-shell borophene structure. The system is
composed by the mixed spins 6 = =1, 0 (in the core) and S = £3/2, +:1/2 (in the shell). Indeed, the originality of
this work is to introduce the non-magnetic atoms in the shell part of the borophene monolayer system and study
their effects on the magnetic properties behavior. Firstly, the ground state phase diagrams for different pa-
rameters are reported and discussed. Numerically, we use the Monte Carlo simulations (MCS) to study the effect
of the dilution concentration on the magnetizations and susceptibilities of the system. Moreover, the compen-
sation and transition temperatures decrease when increasing the dilution concentration parameter. Furthermore,
the effect of the dilution concentration on the total magnetization versus the crystal field is discussed. Finally, the
effects of the dilution concentration and the temperature on the hysteresis cycles are investigated.

1. Introduction

Recently, the two-dimensional materials have attracted the attention
of many researchers. These materials have interesting applications.
Indeed, several materials have been studied for this purpose, such as
graphene and black phosphorus [1-6]. The Borophene is one of the new
2D materials, this material has been experimentally synthesized on a
silver surface [7,8]. This structure has several applications in batteries
[9-12]. Since boron is close to carbon in a periodic table, the chemical
properties of borophene structure are similar to those of graphene [13].
The magnetic and electronic properties [14] and the mechanical prop-
erties [15-18] of the borophene structure have been studied. The bor-
ophene structure B36 is very stable, it has been studied experimentally
and theoretically [19]. Furthermore, the magnetic and thermodynamic
properties, the susceptibilities and the hysteresis loops of a borophene
structure have also been investigated [20,21]. Besides, the Monte Carlo
simulations under the Metropolis algorithm is used to study the mag-
netizations and magnetic susceptibilities behaviors in a bi-layer graph-
yne structure [22] and is also used to the study the polarizations and
dielectric susceptibilities behaviors of a monolayer nano-graphyne
structure [23].

On the other hand, the presence of a compensation temperature in
ferrimagnetic system, which corresponds to a zero value of total
magnetization, can take place under specific conditions [24-32].

* Corresponding author.
E-mail address: fadilzakaria604@gmail.com (Z. Fadil).
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Additionally, the effect of the dilution on magnetic properties behavior
is very important [33-38]. Moreover, the mixed spins [39-44] and the
triangular lattice [45,46] systems are often used as a model to study the
ferrimagnetism of several systems.

In this work, we study a system constituted by a core-shell borophene
structure, with mixed integer (6 = +1, 0) and half-integer (S = +3/2,
+1/2) spins, using Monte Carlo simulations under the Metropolis al-
gorithm. The originality of this work is to take into account the dilution
in the shell part of the studied system. The paper is organized as follows:
the model and method are given in section 2, the ground state phase
diagrams are presented and discussed in sub-section 3.1 and the Monte
Carlo simulations (MCS) details in sub-section 3.2. Finally, section 4 is
devoted to the conclusion.

2. Model and method

The borophene core-shell structure is studied with free boundaries
conditions. The system is composed with mixed spins 1 (¢ = +1, 0) and
3/2 (S = +3/2, +1/2). The total number of the system spins is
N=N;+Njg = 210 with N; = 36 (in core) and Ng = 174 (in shell), the shell
part is randomly diluted with non-magnetic atoms (see Fig. 1). Our data
were generated with 10° Monte Carlo steps per spin, discarding the first
10° Monte Carlo steps of the simulations to reach the equilibrium of the
system. We applied the Jackknife method [47] to calculate the error

Received 6 May 2019; Received in revised form 3 April 2020; Accepted 23 April 2020
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In this paper, the magnetic properties of a bi-layer nano-stanene like Received 21 December 2019
structure with RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida) interactions have  Accepted 16 April 2020
been studied using Monte Carlo simulations. The considered system is
composed of two magnetic plqnes with mixed spins 0=7/2 and S=1, Bi-layer nano-stanene like
separated by the non-magnetic planes (L). Firstly, the ground state structure; magnetic
phase diagrams for zero temperature are reported and discussed. properties; blocking
Secondly, for non-zero temperature, we examine the effect of the RKKY temperature; phase
interactions on the magnetic properties of our system. It is found that diagrams; Monte Carlo
the value of the blocking temperature increases when decreasing the simulations; RKKY
number of the non-magnetic layers. Furthermore, the effect of the interactions; magnetic
exchange coupling interactions on the blocking temperature behavior hysteresis cycles

are investigated. Finally, the effect of several physical parameters on the

hysteresis cycles have been determined.

KEYWORDS

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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Phase diagrams and S = 1, separated by L non-magnetic layers. In the first part of this study, the ground state

Monte Carlo simulations
RKKY interactions
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phase diagrams for zero temperature are reported and discussed. In the second part, we in-
vestigate the effect of the RKKY interactions on the magnetizations and susceptibilities of the
system, for non-zero temperature values. It is found that the value of the blocking temperature
decreases when increasing the number of non-magnetic layers. Furthermore, the effect of the
ferrimagnetic parameter (Js;) on the blocking temperature behavior has been investigated.
Finally, the effect of different physical parameters, namely the number of non-magnetic layers,
the ferrimagnetic parameter, the crystal field and the temperature, on the magnetic hysteresis
cycles are illustrated.

1. Introduction

Recently, two-dimensional (2D) materials have been the subject of several scientific studies. These materials consist of a single
layer of atoms have interesting features and important applications such structures of graphene, graphyne and black phosphorus
[1-6]. Besides, many scientific studies have been based on molecules composed of carbon and hydrogen atoms called: polycyclic
aromatic hydrocarbons (PAHs) [7-9], and thanks to (PAHs) important applications in nanotechnology have been realized [10-12]. In
addition, several experimental studies have been conducted on (HAPs) type molecules such as ovalene structure, the distinction of
gaseous soot precursor molecules and soot precursor particles by photoionization mass spectrometry [13], the effects of solvent on
the pure life of ovalene pure radiation [14] have been studied. Furthermore, one of the interesting structures in (PAH) is the
naphthalene structure of formula C,oHg. The ferromagnetism at room temperature of this structure is studied [15]. On the other
hand, the magnetic properties were studied for different structure using the Monte Carlo simulations and this leads to interesting
results, namely for a diluted ferrimagnetic materials structure [16], Lieb Nanolattice spin [17], a bilayer and trilayer nano-graphene
structure [18,19], magnetization and compensation behaviors of ovalene nano-structure [20] and magnetic and thermal properties of
a core-shell borophene structure [21].

In the present work, we study a system constituted by a magnetic bi-layer naphthalene-like nano-structure, with mixed 0=7/2
and S = 1 spins [22,23], separated by a non-magnetic layers. The exchange coupling interactions RKKY (Ruderman-Kittel-K-
asuya-Yoshida) [24-27] is between the spin atoms of plane A and plane B. The studied system is investigated using the Monte Carlo
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Keywords:
Bi-layer graphyne structure

In this paper, the magnetic properties of a bi-layer graphyne structure have been studied using Monte Carlo
; 8 simulations. The considered system is composed of two planes of graphyne with mixed spins: 6 =7/2 and S =1.
Magnetic properties Firstly, the ground state phase diagrams for zero temperature are reported and discussed. Secondly, the magnetic
:Iu'::;s;’lli‘:;'m"lm“’m properties for the studied system are examined for non-zero temperature. The effects of exchange coupling
Transition temperature interaction and perature on ization, susceptibility and transitional temperature. Furthermore, the
Magnetic hysteresis cycles 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
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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
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phase diagrams for a zero temperature value are reported and discussed. Secondly, the dielectric
properties of the studied system for a non-zero temperature are examined. The effects of the
temperature, the external longitudinal electric and crystal fields on polarization, dielectric sus-
ceptibility and hysteresis cycles have been investigated.

1. Introduction

Because of their ability to form a wide variety of hybridizations, carbon atoms form a variety of structural allotropes of different
sizes, which gives a fullerene of zero dimension, a one-dimensional carbon nanotube [1] and two-dimensional graphene [2]. Such
structures are considered among the allotropes having aroused considerable interest, because of their important optical and electronic
properties [3]. Theoretical studies have shown that graphyne has unique electronic and thermal characteristics [4,5]. However,
composed by sp and sp? hybridized carbon atoms, graphyne has different structures and was largely studied [6-15]. Indeed, graphyne
can be classified according to its metal band structure such as R-graphyne [7], as o-f, and 8-graphynes in semi-metal [8-11], and as
y-graphyne and y-graphdiyne in a semiconductor [16,17]. Interestingly, the graphdiyne (graphyne-2 films) had been synthesized
successfully on the surface of copper [18]. Recently, using the Monte Carlo simulation, researches have yielded interesting results by
studying the magnetic properties of different structures, namely a core-shell borophene structure [19], a Lieb nanolattice spin [20] and
a bilayer and trilayer graphene structure [21,22]. Besides, the dielectric properties of a mixed spins ferroelectric nanowire in the frame
of the Blume-Capel Ising [23], the anti-ferroelectric/ferroelectric BiFeO3/YMnO3 bilayer in the external electric field [24] and the
double walled ferrielectric nanotubes [25] are investigated.

In this work, we study a monolayer nano-graphyne structure, with a mixed half-integer 6 =7/2 and an integer S =1 spins. The
originality of this work lies in the investigation of the thermodynamic and dielectric properties of this structure, using Monte Carlo
simulations under the Metropolis algorithm. The outline of this paper is as follows: the model and method used are illustrated in
section 2, the ground state phase diagrams are discussed in sub-section 3.1 and the Monte Carlo simulation details in sub-section 3.2.
Finally, the conclusion is given in section 4.
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Magnetic ovalene nano-structure been investigated using Monte Carlo simulations. We start by discussing the ground state phase
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diagrams corresponding to several physical parameters. Then the effects of the crystal field, the
exchange coupling interactions and the external magnetic field on the magnetizations, the
compensation temperatures and the hysteresis behaviors have been studied. Interesting results
have been found, especially, the appearance of two compensation temperatures and their be-
haviors according to different physical parameters.

1. Introduction

Polycyclic aromatic hydrocarbons (PAHs) are molecules consisting of carbon and hydrogen atoms such as Coronene Cy4H;o,
Corannulene CoHjo and Pyrene Cj6Hjo. The (PAHs) have been the interest of several scientific research [1-3]. Applications of these
molecules in nanotechnology have been made [4-6]. The ovalene is a PAH consisting of ten fused benzene rings of the chemical
formula C35H,4. The behavior at the fusion of the ovalene organic nano-structure using molecular dynamics simulations have been
discussed [7]. Calculations by the functional density method (DFT) on ovalenes containing deuterium have been made [8]. In recent
years the interest for ferrimagnets has increased, these systems present important technological applications [9-12]. Indeed, several
experimental studies were realized on the ovalene structure, the effects of solvent on the pure life of ovalene pure radiation [13], the
distinction of gaseous soot precursor molecules and soot precursor particles by photoionization mass spectrometry have been studied
[14].

Since the discovery of ferrimagnetism, many theoretical models have been provided to study their magnetic properties [15-21].
The ferromagnetic properties of nano-systems have been studied using different methods such as the mean field approximation (MFA)
[22] and the effective field theory (EFT) [23,24]. Furthermore, the Monte Carlo simulations (MCS) have been widely used to calculate
the magnetic properties of nano-materials [25-32]. On the other hand, the mixed spin systems are often used as a model to study
ferrimagnetism. The existence of temperature compensation has been verified in two-dimensional systems for a different combination
of spin [33-44]. The possibility of two compensation points in a ferromagnetic Ising system decorated [45]. In addition, the magnetic
properties of the similar nano-structure have been studied by Monte Carlo simulation leading to a several interesting results, namely
for a spin Lieb Nanolattice [46], for a bilayer and trilayer nano-graphene structure [47,48] and for a Kekulene structure bilayers
separated by non-magnetic layers with RKKY interactions [49].
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Keywords: In this paper, we study the magnetic properties of a bi-layer graphyne structure with RKKY (Ruderman-Kittel-
Bi-layer graphyne structure Kasuya-Yoshida) interaction. The system Is c d by two tic layers with mixed spins v = 3/2 and
Magnetic properties S = 1, separated by (L) non-magnetic ones. Firstly, the ground state phase diagrams are reported and discussed.
Phase diagrams Then we use the Monte Carlo simulations in order to determine the effect of the RKKY Interaction on the system
mimuw magnetic properties. We find that the transition temperature Increases when decreasing the number of non-
Magnetic b & cycles magnetic layers. This result is confirmed by the displacement of the peak of susceptibility towards the high
temperatures. Furthermore, the variation of the total magnetization versus the crystal field remains independent
of the parameter L when this one Is greater than or equal to three. Besides, the hysteresis loop stays Invarlable for
L=2
1. Introduction given in Section 2, the ground state phase diagrams are presented and

Recently, nanotechnology has become one of the richest areas in
scientific research and this is due to its innovative properties that have
allowed multiple applications. Magnetic nanoparticles are the basis of
the latest scientific discoveries [1-5]. Similar to the graphene structure,
the graphyne is one of the two-dimensional materials, composed of
carbon atoms bonded by sp? bonds which, for the time being, has not
been synthesized in sufficient quantity to be studied but it was pre-
dicted through computer models. Graphyne structure is more flexible
than that of graphene and this gives the possibility to build nanotubes.
Theoretical researches have shown that graphyne structure exhibits a
good thermal [6] and electronic properties [7]. Several works based on
different calculation technics to find the behavior of the nano-materials
[8-24], particularly the effective field theory [25-28], the mean-field
[29,30] and the renormalization group approximations [31]. Besides,
the graphyne structure was studied by a numerical method using den-
sity functional theory [32] and Monte Carlo simulation [33].

In this work, we consider a system constituted by a magnetic bi-
layer graphyne structure, with mixed spins 0 = 3/2 and S = 1, sepa-
rated by non-magnetic planes. The interaction between the spins of
each layer is governed by the exchange coupling RKKY (Ruderman-
Kittel-Kasuya-Yoshida) [12,24,35]. To numerically investigate this
system, we use the Monte Carlo technique under the Metropolis algo-
rithm. The paper is organized as follows: the model and method are

* Corresponding authors.

discussed in Section 3.1 and the simulation details in Section 3.2. Fi-
nally, Section 4 is reserved for conclusion.

2. Model and method

The bi-layer mixed graphyne structure is studied with free bound-
aries conditions. The system is composed by two planes A and B with
mixed spins 0 = 3/2 and S = 1, separated by a number (L) of non-
magnetic layers. Such a compound contains Ng = N, = 108 atoms, (see
Fig. 1). Several algorithms have been developed to generate random
sequence statistics, but none of them has reached the popularity of the
algorithm of Metropolis et al. [36]. We have generated a Monte Carlo
calculation of 10° steps per spin. To reach equilibrium, we eliminate the
first 10* steps of the simulations. We have averaged over each para-
meter taking account the Jackknife method [37,38].

The Hamiltonian of the studied system is given by:

H=ks 3 o8~ Iy 2 a9 =Sy 2, S‘SJ‘H[E"*XSJJ'D
<if> "GeA. ll!EA! [ /]

[p-37)

where Is is the magnetic exchange coupling between atoms with spins
o and S in the same plane (Jos < 0), belonging the two magnetic
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Keywords: In this paper, we study the magnetic properties of a diluted trilayer graphene structure with non-equivalent
Nano-trilayer planes. The spins of the planes forming the trilayer systems ABA and BAB are S = 1 (for the plane A) and v = 3/2
Graphene (for the plane B). The ground state phase diagrams are reported and discussed. Besides, we provide the variation
Dilution pmba_hillty 4 of the total magnetizations versus reduced temperature and reduced crystal field for several values of the
Monee Qdf) stmlations coupling exchange interactions and the dilution probability, using Monte Carlo simulations. The two systems
m:;m s provide opp results regarding the comp ion temperature Teomp behavior as a function of dilution

probability p. Indeed, the compensation temperature increases when decreasing the dilution probability for ABA

system. While for the BAB system, Tcomp increases when increasing p.

1. Introduction

The nano-materials structures have applications in many areas such
as spintronic [1]. Recently, the study of graphene structures has at-
tracted considerable attentions [2,3]. The graph is a two-di
sional crystalline materials network consisting of carbon atoms con-
tained in a honeycomb structure. Monolayer, bilayer and multilayer
samples of such a structure have been obtained [4-6]. Furthermore, the
nano-graphene presents many performances, such as electrical energy
storage, high mechanical stability, and low intensity. Indeed, the un-
ique graphene structure of benzene's six-membered rings allows it to
become one of the lightest and thinnest two-dimensional materials.
New scientific advances have extended the scope of graphene, such as
solar cells [7], linear magneto resistance [8], chemical engineering [9],
environmental sciences [10], etc. Besides, the presence of impurity or
vacancy in nano-graphene structures affects largely the physical prop-
erties the study system, namely its thermal conductivity [11]. Recently,
several researchers have been interested to study the physical proper-
ties of multilayers graphene and their applications in different fields
(see Ref. [12] and references therein). Furthermore, the ferro-
magnetism in graphene is considered in Ref. [13]. More recently, the
zigzag edge effect on magnetic properties on graphene is investigated
[14].

A many theoretical magnetic behavior works on graphene-type
materials have been realized by various methods. Indeed, several

* Corresponding author.
** Corresponding author.

studies have been made on the ferromagnetic properties of nano-sys-
tems, by using different methods such as the mean-field approximation
(MFA) [15] and the effective field theory (EFT) [16,17]. The Monte
Carlo simulations have been also used to calculate the magnetic prop-
erties of nano-graphene lattice [18-25] and nano-graphene bi-layer
structure with non-equivalent planes [26,27]. On the other hand, the
presence of a compensation temperature is possible in these magnetic
systems when the total magnetization is zero [28-36]. In addition, to
study the effect of dilution on magnetic properties is very important,
because pure systems are rare in nature [37,38].

In the present work, we consider a trilayer graphene structures with
non-equivalent planes with two types of atoms (A and B). Each layer is
composed of only one type of atom. The studied systems are composed
by ABA and BAB structures. We also consider the presence of site di-
lution in B plane. Calculations are performed using Monte Carlo si-
mulations under the Metropolis algorithm. The paper is organized as
follows: we present the Hamiltonian for the studied system in Sec.2.
The ground state phase diagrams are given in Sec.3.1. Finally, the si-
mulation details are discussed in Sec.3.2.

2. Model and method
We consider a trilayer graphene structure with non-equivalent

planes to study the magnetic properties. Each layer is composed ex-
clusively of either type-A or type-B atoms: A (spin S = 1) and B (spin
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Abstract

Our aim of this work is to study the magnetic properties of a bi-layer borophene
structure, using Monte Carlo simulations under the Metropolis algorithm. Such
a system is formed by two layers. The first one contains 126 atoms with spin
o= +3/2,+1/2 and 84 atoms with spins S= + 1, 0 while the second one contains 84
atoms with spin 6= +3/2,4+1/2 and 126 atoms with spins S= + 1, 0. We establish,
in various planes, the ground-state phase diagrams. Furthermore, we present the
thermal variation of the total magnetization and total susceptibility for several val-
ues of exchange coupling interactions and crystal field. It is found that the increase
in both exchange coupling interactions leads to an almost linear increase in transi-
tion temperature in one hand and, on the other hand, to a decrease in the correspond-
ing crystal field transition.

Keywords Borophene structure - Monte carlo simulations - Magnetization -
Magnetic susceptibility - Critical temperature - Ferrimagnetic exchange coupling
interaction

1 Introduction

Recently, the scientific community and the majority of researchers in the field of
physics of materials are oriented and focused their research on the study of nano-
materials [1-5]. Among these researchers, there are those who are very interested
in studying the magnetic properties of the nanomaterials, because they have a major
role in different research fields, such as, in the storage of information, in spintronics
[6-8] and electric machines [9, 10]. To investigate the theoretical study and simulate
these nanomaterials, the researchers have used several approaches and methods such
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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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Communicated by: Asgari Reza In this work, we study the magnetic properties of a nanotube core-shell like-structure using Monte Carlo sim-

ulations. The system consists of an anti-ferrimagnetic hexagonal core-shell nanotube like-structure with mixed

Keywords: spins 0 = 1 in the core and S = 3/2 in the shell. We start by discussing the ground state phase diagrams cor-
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coupling coefficients, Finally, the variation of the total magnetization and total susceptibility as a function of the
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exchange coupling interactions and the crystal field has been discussed.

1. Introduction

Magnetic nanotubes are of great interest to researchers because of
their special intrinsic properties and dimensional characteristics [1,2].
Carbon nanotubes (NTCs), as the fullerenes structures, constitute one of
the allotropes of carbon [3,1]. Carbon nanotubes were discovered in
1991, by Sumio Ijima [5], as a minor side product in the synthesis of
fullerenes. Of the three allotropic forms of carbon (graphite, diamond
and fullerene), graphite is the most thermodynamically stable element.
It generally consists of a stack of Graphene sheets linked by Van der
Waals type bonds, and the Graphene sheet can be seen as a 2D mono
layer of sp” hybridized carbons organized in hexagonal cycles [6-9]. As
far as NTC is concerned, it comes in the form of a Graphene sheet, a
wound on its own, describing a tubular geometry. Thus, from the 2D
structure of the Graphene sheet, we obtain a NTC with a
one-dimensional cylindrical structure (1D) [10-13]. If the NTC consists
of a single Graphene sheet, it is called a single-sheet nanotube (SWNT,
for Single Wall Nanotube or single wall nanotube), yet, if it consists of
several layers, it is multi-wall nanotubes (MWNT, for Multi Wall
Nanotubes or nanotubes multi-sheets). The single-walled carbon
(SWCNT) nanotubes have diameters ranging from 0.4 to 6 nm. Or, the
multi-walled (MWCNT) composed of many dense nanotubes; the space
between each sheet is 0.34 nm, so its diameters can exceed many tens of
nanometers [14-19]. Actually, it is well recognized that the core-shell
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structure consists of a main particle (core) and a covering layer
(shell), which typically has different properties than the single compo-
nent material [20-22]. In fact, much attention has been dedicated to
study the core-shell systems in many recent papers, all by using Monte
Carlo technique Kerouad et al. have investigated the magnetic proper-
ties of a mixed spin Ising nanowire with inner core, inter core-shell and
outer shell morphology [23]. Moreover, the magnetic and thermal
properties of a core-shell Borophene structure have been studied by
Monte Carlo Simulations [24]. On the other hand, Using EFT, Canko
etal. [25] have investigated the crystal field dependence of the magnetic
properties of a mixed spin 1/2 and spin 1 Ising nanotube, some char-
acteristic phenomena are established such as the tri-critical points.
Applying the MCS, in recent papers, the authors paid attention to the
investigation of the magnetic and thermodynamic properties and rele-
vant results were found such as the compensation and the blocking
temperatures in such systems and showing the effect of the several
physical parameters on multiple hysteresis loops [26-30].

In the present work, we study a system composed by a magnetic
nanotube of type core shell like-structure, with mixed spins o = 1 (in the
core) and S = 3/2 (in the shell). The system is studied by Monte Carlo
simulations under the Metropolis algorithm. This paper is structured as
follows: the model and method used are illustrated in section 2, the
ground state phase diagrams are discussed in sub-section 3.1 and the
Monte Carlo simulation details in sub-section 3.2. Finally, the
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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 0 = 3/2 and S = 5/2.
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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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In this work, we study the magnetic properties of a borophene core-shell structure with spins 0 = 5/2and § = 3/
2, using Monte Carlo simulations. We start by discussing the ground state phase diagrams corresponding to
several physical parameters. Then the
explore the thermal magnetization behavior under the effect of the reduced exchange coupling interactions.
Furthermore, we investigate the presence of the compensation temperature induced by the presence of a core
shell structure and resulted from the variation of the reduced coefficient coupling. Finally, the variation of the

izations and the ptibilities have been analyzed. Besides, we

total magnetizations as a function of the reduced exchange coupling interactions, the crystal and the external

fields has been discussed.

1. Introduction

Recently, the Graphene-like materials have attracted enormous at-
tentions due to their novel properties, such as high strength of the
lattice, high electronic mobility [1] which allows to the electrons to
move freely and thermal conductivity [2], also great potential appli-
cations in microelectronics, spintronics, and hydrogen storage materials
[3-5].

In theory, a great process of nano-materials has been made to study
their magnetic properties by the effective field theory (EFT) with cor-
relations of the nanowires encapsulated in carbon nano-tubes de-
scribing Ising model with anisotropy [6,7]. Moreover, the effect of
nano-system’s size on the magnetic properties of such systems has been
discussed by Zhao-Ming Lu et al. within (EFT) [8].

This material with a two-dimensional (2D) honeycomb-like carbon
network has attracted significant interest since its discovery, leading to
a boom in the development of 2D materials. There are stable 2D
structures made of silicon, germanium and tin on the periodic table,
and they are named silicene, germanene and stanene, respectively.
Those monolayers structure exhibit honeycomb lattice have an ex-
cellent electrical conductivity [9,10].

Indeed, despite its many qualities that make Graphene a promising
2D system, Graphene remains a semi-metal (or zero-gap semi-
conductor), and until now there was no stable 2D material with a
metallic nature [10-12]. But very recently, it has been theoretically
shown that a sheet of thick boron Atomic, the borophene, would be
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metallic with relatively high electron mobility (6.6 105m.s—1)
[13-15], in addition, it would have optical transmittance values of up
to 100% in the visible, which make it more transparent than Graphene
[16-19]. The Boron is also close to the carbon and it has been predicted
to form 2D allotropes as their neighbor on the periodic table. The
boron-boron bond is almost as strong as the carbon-carbon bond which
allow to its mechanical properties close to those of Graphene [20-22].
The first attempts to synthesize boron-based flat structures focused on
small clusters, such as Bsg, B3s and Bag [23-28], as the basis for an
extended borophene structure in 2015 [29] then in 2016 [30]. The first
sheets of borophene were synthesized on silver surfaces Ag (111) under
ultra-high vacuum conditions by epitaxial [31]. Moreover, it would be
super-stretchy and flexible, and should undergo stress-induced allo-
tropic transitions [32-36]; it would have excellent conductivity elec-
tronics [35] which makes it a good candidate to be used as anode
[37,38] or electrical contact [39], it would also have better optical
conductivity than Graphene [40-42], and would even be super-
conducting [43,44]. These results, together with the potential intrinsic
properties of borophene, have generated considerable interest, espe-
cially for applications in the field of energy storage [45,46].

In this study, we have used the Monte Carlo simulations in order to
investigate the behaviors of the total and partial magnetizations and
susceptibilities of the borophene structure with spins o = 5/2 and
S = 3/2 in core and shell, respectively. Furthermore, the compensation
temperature is deduced. Finally, the total magnetization as a function of
the exchange coupling interactions, the crystal and the external
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Using Monte Carlo simulations under the Metropolis algorithm, we  Received 3 May 2020
study the dilution effect on the magnetic properties in a bi-layer bor-  Accepted 21 August 2020
ophene structure. The system is formed by two layers, where each
layer contains two sub-lattices of 210 atoms (with mixed spins a = 3/ Biayer boroph

2 and $=5/2). The ground-state phase diagrams are presented in s(;uacy:"re,%%‘:ﬁ:"cea”o
different physical parameter planes. Besides, the thermal variation of g/ 1avions: dilution

the total and partial magnetizations and susceptibilities are reported  popability; hysteresis loops;
by applying Monte Carlo method. Furthermore, the dilution effect of  magnetization; transitional
the S spins and/or @ spins is investigated. It is found that the dilu- temperature

tion affects the magnetizations and the hysteresis loops of the

studied system strongly.

KEYWORDS

1. Introduction

Recently, many researchers in the physics of condensed matter have given enough inter-
est to study several properties of nanostructures experimentally [1-4] and theoretically
[5-9]. On the other hand, the investigation of the magnetic and thermodynamic proper-
ties of nanostructures has been the object of several kinds of research such as the study
of structures with one layer [10,11], bi-layers [12,13], three-layers [14-16] and multi-
layers [17-20]. In addition, to investigate several properties of nanostructures, the
geometry can take a simple form or core-shell form [21-23].

We study the magnetic properties of a bi-layer borophene structure due to the fact
that in the last years, the scientific community gave a lot of importance to this material
forasmuch the properties which possessed. The borophene is a two-dimensional
structure of boron-containing seven units, and each unit is formed by 36 atoms with a
hexagonal hole in the middle of the unit. The borophene has many applications such
as spintronics [24], the researchers predict that the borophene may be entirely
metallic [25].

Many other research works have been developed to reveal all the characteristics of
the borophene experimentally and theoretically. In chemistry, Jiang et al. [26] have
investigated a new application of borophene as an anode material for lithium-ion bat-
teries. The authors concluded that the borophene, as a promising anode material for
lithium-ion batteries, has good potential in terms of energy density and power density.
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