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Résumé

Nous avons étudié le matériau quaternaire Heusler en utilisant la méthode des ondes
planes a potentiel complet linéarisé¢ augmenté (FP-LAPW) basée sur la théorie fonctionnelle
de la densité (DFT) implémentée dans le code WIEN2k, pour déterminer les propriétés
structurales, électroniques, magnétiques et ¢élastiques du composé¢ CoFeHfAs. Le potentiel
d'échange et de corrélation est traité par I'approximation de gradient généralisé (GGA). Pour
confirmer la stabilité¢ de ce composé, les constantes ¢€lastiques (Cij) sont calculées a 1'aide de
la méthode contrainte — déformation. Les résultats obtenus montrent que le CoFeHfAs est
ferromagnétique métallique (FM), ductile et anisotrope.

Mots-clés: Heusler, ferromagnétique métallique (FM), approximation du gradient généralisé
(GGA), propriété élastique.
Abstract

We studied quaterner Heusler material using the method of plane waves full potential
linearized augmented (FP- LAPW) based on density functional theory (DFT) implemented in
the WIEN2k code, to determine the structural, electronic, magnetic and elastic properties of
CoFeHfAs compound. The exchange and correlation potential is treated by the generalized
gradient approximation (GGA). To further confirm the stability of this compound, the elastic
constants (Cij) are calculated using the stress—strain method. The results obtained show that
CoFeHfAs is ferromagnetic metallic (FM), ductile and anisotropic.

Keywords: Heusler, ferromagnetic metallic (FM), generalized gradient approximation

(GGA), elastic property.
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Introduction Générale

Introduction Générale

Les alliages Heusler sont une catégorie particuliere de composés intermétalliques
nommés d'aprés Friedrich Heusler en 1903 [1]. Grace aux progrés enregistrés dans la
croissance d’hétéro structures par épitaxie et la compréhension de la physique des solides, les
composés Heuslers ont suscité un intérét considérable a la fois théorique et expérimental en
raison de leurs propriétés physiques ambitieuses qui leurs permettent de les utiliser pour des
applications de spintroniques [2], thermodynamiques [3] et magnétiques [4].

Récemment, beaucoup d'efforts ont été faits pour étudier les alliages Heuslers et plus
précisément les alliages Heuslers quaternaires qui sont obtenue en remplagant 1'un des atomes
X dans la stoechiométrie X,YZ par un autre atome X' sous la formule chimique XX'YZ, ou X,
X', et Y sont des métaux de transition et Z est un ¢lément sp. Ces alliages se cristallisent sous
la structure de LiMgPbSb-type connue sous le nom de Y-type (L21) avec le groupe d’espace
F-43m [5]. La valence de site X' est inférieure a la valence des atomes X, et la valence de Y
est inférieure a la valence des deux atomes X et X' [6].

Aujourd'hui, les méthodes ab-initio sont devenues un outil de base pour le calcul des
propriétés des systemes complexes, elles ont pu remplacer des expériences trés coliteuses ou
trés dangereuses. Dans ce contexte, 1’utilisation du code Wien2k qui repose sur un traitement
trous ¢€lectrons du matériau et constitue un logiciel complet pour le calcul des propriétés
structurales, ¢électromagnétiques et élastiques du 1’alliage Heusler quaterner CoFeHfAs.

Ce travail est structuré comme suit:
* Dans le premier chapitre, nous présentons les alliages Heuslers.
* Le second chapitre est consacré a une présentation des principales méthodes de calcul.
* Le troisieme chapitre regroupe les résultats trouvés.
Finalement, une conclusion générale récapitulera 1’essentiel des points abordés et liste

les résultats les plus marquants, tout en proposant des voies d’explorations futures.
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Chapitre 1 Alliages Heusler

I.1 Introduction

L’objectif de ce chapitre est d’introduire le contexte dans lequel le mémoire se s’inscrit.
Tout d’abord, on a débuté par I’historique des alliages Heusler. Ensuite, les différentes
classes avec leurs structures cristallines de ces composés sont présentées. Finalement, les

principales applications qui utilisent des matériaux magnétiques sont données.

I. 2Alliages Heusler

Tout a commencé en 1903 avec l'historique découvert de Fritz Heusler, ou un alliage
avec une formule de type Cu,MnAl est trouvé comme un matériau ferromagnétique, bien
qu'aucun de ces ¢éléments constitutifs ne soit un matériau magnétique [1]. C'est la naissance
d'une nouvelle classe des matériaux des plus passionnants. Cette classe de matériaux
comprend actuellement une grande collection avec plus de 1000 composés, connus sous le
nom composé€s ou alliages Heusler. Une premicre classe est constituée avec des matériaux
ternaires semiconducteurs ou métalliques avec une stoechiométrie de type 1:1:1 (connus sous
le nom demi-Heusler "Half-Heusler"), et une autre classe de type 2:1:1 (connus sous le nom

"Full-Heusler").

1.3 Types des alliages Heusler
I.3. 1 Alliages demi-Heusler (Half-Heusler)

Les alliages de cette famille ont une composition chimique de la forme XYZ; en 1983,
Groot et ses collaborateurs [2] ont découvert un alliage demi-Heusler de type NiMnSb [3].
Ces alliages peuvent étre compris comme des composés constitués de deux parties, une partie
covalente et une autre partie ionique. Les atomes X et Y ont un caractére cationique distinct,
tandis que Z peut étre considéré comme I'équivalent anionique. Le choix de position atomique
pour les éléments X, Y et Z ne peut pas étre directement dérivé de cette nomenclature parce
que souvent de mauvaises positions utilisés dans les modeles meénent & de mauvais résultats.
I. 3. 2 Alliages Heusler complet (Full-Heusler)

Les alliages de cette famille sont décrits par la formule X,YZ, ou X et Y sont des

métaux de transition et Z est un élément principal du groupe s-p (figure 1.1).
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Figure I.1: Répartition des éléments composants les alliages Heuslers.

Selon les sites atomiques occupés par les atomes X, Y et Z dans la maille élémentaire,

I’alliage peut adopter différentes structures avec un désordre atomique (Figure 1. 2).

(a)

Figure 1.2: Structure cristalline de Half Heusler XYZ (a) et d’alliage Full Heusler X,YZ (b)
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I. 3. 3 Alliages Heusler quaternaire (Quaterner -Heusler)

Une nouvelle série d'alliages Heuslers quaternaires qui sont composés de 4 atomes
différents avec une stoechiométrie de type 1:1:1:1, ces derniers peuvent étre obtenue en

remplacant I'un des atomes X dans la formule X,YZ par un autre atome X'.
1.4 Structure crystalline

1.4.1 Demi-Heusler « Half-Heusler »

La premiere famille est celle des alliages demi-Heusler ou la formule générale XYZ et
cristallisent selon une structure cubique non Centro-symétrique (groupe spatial no. 216, F43m
C1B), qui est un systéme ternaire de structure CaF2 et peut étre déduit de la structure
tétraédriques de type ZnS en remplissant les sites du réseau octaédriques (Figure 1.3).

Ce type de structure semi-Heusler peut étre caractérise par I’interpénétration de trois
sous-réseaux cubique a faces centrées (cfc), dont chacun est occupée par les atomes X, Y et Z
[4]. Les positions occupées sont 4a (0, 0, 0), 4b (1/2, 1/2, 1/2), et 4c (1/4, 1/4, 1/4). En
principe,
trois arrangements atomiques non équivalents sont possibles dans ce type de structure telle

que résumes dans le Tableau I.1.

a @W (S
% 4
o o

NaCl-type structure ZnS-type structure
c ¢ P P d ¢ P @
® e e
oP g gb 0. TP o &P
o @ o «*° -
4a
o b g o &b o
filled tetrahedral structure Cu,MnAl-type structure
("Half"-Heusler) (Heusler)

Figure 1.3: (a) la structure Rock salt, (b) la structure zinc blende et leurs relations avec la structure semi-

Heusler (c) et avec la structure Heusler (d)
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Tableau .1 : Différents type d’occupations dans la structure de type Cl,,.

4a 4b 4c

(0,0, 0) (1/2,1/2,172) | (1/4,1/4,1/4)
Typel X Y Z
Type Il Z X X
Type I Y Z Y

La structure demi-Heusler peut étre considérée comme un sous-réseau ZnS (positions de
Wyckoff (4a et 4¢) ou les sites octaédriques (4b) sont occupés.
1.4.2 Heusler complet « Full-Heusler »

La deuxiéme famille X,YZ qui cristallisent dans le groupe d’espace cubique Fm-3m
(groupe d'espace N° 225) avec Cu,MnAl (L21) comme prototype [5]. Les atomes X occupent
la position 8c (1/4, 1/4, 1/4), les atomes Y et les atomes Z sont situes aux positions 4a (0, 0, 0)
et 4b (1/2, 1/2, 1/2), respectivement. Cette structure se compose de quatre sous-réseaux cfc
interpénétres, deux sont occupes par I’atome X. Une structure de type rock salt est formée par
les éléments les moins et les plus électropositifs (atomes Y et Z).

En raison du caractére ionique de leur interaction, ces ¢éléments ont les coordonnées
octaédriques. D'autre part, tous les sites tétraédriques sont occupes par I’atome X. Cette
structure peut aussi étre considérée comme une structure zinc blende. La Figure 1.4 montre

I’arrangement parfait des atomes dans cette structure:

Figure I. 4: Schémas représentatifs des mailles cubiques : Full-Heusler.
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1.4.3 Heusler quaternaire « Quaterner-Heusler »

La structure Y-type (LiMgPbSb) peut étre illustrée selon la figure 1. 5.

or b g
P e

ob gb @®ex
e O o

o gp g ®

Figure L.5: Structure de 1’alliage Heusler quaternaire (LiMgPdSn).

I. 5 Procédés de synthese des Heusler

La méthode « Spark Plasma Sintering » SPS ou littéralement « frittage plasma par étincelage
» est la plus utilisée pour la synthese des alliages Heusler [6]. Cette méthode consiste a faire
passer un courant continu pulsé trés intense a travers une poudre contenant les ¢éléments en
question afin d'utiliser la dissipation thermique pour chauffer trés rapidement la poudre (1'effet
Joule). (Figure 1.6). Dans la pratique, les poudres ou éventuellement les nano-poudres,
généralement en graphite, sont enfermées dans un container de forme cylindrique. Deux

pistons permettent d'appliquer simultanément une forte pression
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Figure 1.6 Principe de fonctionnement d’un Spark Plasma Sintering.

1.6 Applications des Heusler

Les matériaux Heusler ferromagnétiques peuvent étre utilisés dans des différents domaines tel

que :

» L'effet magnétorésistif géant (GMR) utilisé dans les tétes de lecture des disques durs
actuellement est la premicre application de la magnéto-¢lectronique et spintronique
[7].

» Magnétorésistance Tunnel [8].

» Systémes logiques a base d’ondes de spin et de filtres a spin [9].
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Chapitre I1 Meéthodes de calcul

I1.1 Introduction

L’¢étude des différentes propriétés physiques des matériaux consiste a étudier un systéme
d’¢lectrons en interaction entre eux et avec les ions. Le calcul de ces propriétés a 1’état
fondamental d’un systétme a N électrons dans un cristal est tres difficile, du fait que chaque
particule interagit avec toutes les autres particules. Plusieurs approximations ont €té proposées
pour résoudre ce probléme ; I’'une des méthodes utilisées est la théorie de la fonctionnelle de
la densité (DFT), les approches et les approximations utilisées et tout I’environnement du
code Wien2K que nous utiliserons dans cette ¢tude [1]. Les méthodes de type ab-initio sont
basées sur la résolution de I’équation de Schrodinger. Ces méthodes permettent de déterminer
les grandeurs physiques et chimiques d’un systéme telles que sa structure électronique, son
énergie d’ionisation.... Dans ce chapitre, nous allons exposer les deux méthodes utilisées pour
la résolution de I’équation de schrodinger (HF et DFT) avec ces différents niveaux
d’approximations qui permettent de traiter des systémes de taille important (systéme
complexe).

I1.2 Equation de Schrodinger

Du point de vue du calcul, I’étude des propriétés électroniques des matériaux nécessite la

résolution de 1’équation de Schrodinger pour un systéme de N ¢lectrons dans 1’état

stationnaire [2, 4], cette équation est donnée par la formule suivante:

HY = E¥ (IL1)

E: est I’énergie totale de systeme.

La résolution de I’équation de Schrodinger est extrémement difficile car elle contient N+M
corps avec 3 positions dans I’espace de chaque corps. Donc il s’agit de suivre certaine
approximations pour obtenir la solution. La premicre approximation est 1’approximation

adiabatique de Born-Oppenheimer.
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I1.3 Approximation de Born-Oppenheimer

Cette approximation se base sur le fait que la masse d'un noyau quelconque est nettement
supérieure a celle de 1'électron. Pour cette raison, le mouvement des noyaux par rapport aux
¢lectrons peut étre négligé, c'est-a-dire que les noyaux seront considérés comme figés. Dans
ce contexte, 1'énergie cinétique des noyaux est nulle (Tnoy= 0) et I'énergie coulombienne
(Vnoy-noy) due a la répulsion entre noyaux devient une constante.

A ce stade, nous passons d'un probléme pour lequel il nous fallait résoudre I'équation de
Schrodinger d'un systéme a (N électrons + M noyaux), a la résolution de 1'équation pour un
systeme a N électrons ressentant le potentiel des noyaux (potentiel extérieur VextVnoy-noy).

L'Hamiltonien ne contient alors que des contributions de type monoélectronique (Te et Vnoy-
e) et biélectronique (Ve-e):

H =Te+Ve—noy+Ve—e (1. 2)

I1 est a noter que les deux représentations (N électrons en interaction) + (M noyaux et N
¢lectrons en interaction) dans le potentiel extérieur (dGi aux noyaux)

sont équivalentes d'un point de vue formel.
I1.4 Approximation de Hartree et de Hartree-Fock

L’équation (I.1) ne peut-elle non plus; étre résolue a moins de la réduire a une équation
concernant une seule particule, il faut donc trouver un moyen qui permettrait de tenir en
compte des interactions entre les électrons. Tout en substituant un systéme d’électron
indépendant a un systeme d’électrons en interaction [5]. Dans 1’approximation de Hartree [6],
On considere les €lectrons comme indépendants, dans lequel chaque ¢électron se déplace dans
un champ moyen
créé par les noyaux et les autres électrons, désignant par 1’énergie potentielle de I’¢lectron
dans ce champ, a chaque ¢€lectron correspond une orbitale et la fonction d’onde totale s’écrit

comme un produit de fonction d’onde mono-¢€lectronique, de sorte que [7]:

Y =¥(r) Pa(r2) ¥3(r3) . .. Yo () (I1.3)

L’approximation de Hartree-Fock permet de réduire le probléme de N corps a un probléme
d’un seul corps, ou chaque électron soumis a un potentiel effectif généré par les autres
¢lectrons. Notamment pour les systémes du plusieurs électrons le calcules doit étre difficiles,

pour cela on recourt a la théorie de la fonctionnelle de la densité.
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I1.5 Théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT)

L’approche de la DFT (Density Functional Theory) permet d’atteindre une bonne
précision de calcul, pour une taille réaliste du systeme. L’idée principale de la théorie de la
fonctionnelle de la densité (DFT) est que I’énergie d’un systeéme d’’¢électrons peut étre
exprimée en fonction de la densité électronique p (r). Pour un systéme de N électrons, p (1)
correspond a la densité ¢lectronique au point de I’espace r [8]. La DFT est basée sur deux
théoremes fondamentaux introduits par Hohenberg et Kohn et ensuite étendus par Kohn et

Sham [9, 10].
I1.5.1 Modéle de Thomas-Fermi

Le principe principal de la DFT est que 1'énergie d'un systéme électronique peut &tre
exprimée en fonction de sa densité électronique p définie sur I’espace usuel R®. C'est en fait
une idée ancienne datant principalement des travaux de Thomas [11] et Fermi [12].
L’avantage de ce modéle que la densité ne dépend pas des trois coordonnes spatiaux des
¢lectrons de systéme étudier. Ce modele comportait quelques points faibles, car
quantitativement il décrivait mal les propriétés des molécules et des solides. Slater,
Hohenberg et Kohn ont proposé une théorie exacte et plus ¢élaborée, c’est la DFT qui est la
méthode déterminant la densité de 1’état fondamental. La DFT peut traiter de nombreux types

de problemes et d’étre suffisamment précise.
I1.5.2 Equations de Kohn-Sham

Kohn et Sham [13] ont démontré que la densité électronique exacte était donnée par une
solution auto-cohérente d’un ensemble d’équations mono-€lectroniques, de type Schrodinger,

appelées équations de Kohn-Sham:

— 2
p(r) = Xl (r)] (11.4)
Les particules étant indépendantes, les fonctions d’ondes associées sont orthogonales et
I’Hamiltonien est symétrique.

La fonctionnelle de Kohn-Sham s’écrit :

Exs(n) = Tys + Ey(n) + Exe(n) + j Vot (MIn(rdr (IL6)
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AvecTgs I’énergie cinétique.

ﬁi 1 — 2
Tes = S (W] 2| 1) = s 21,79 ) aL7)
EyL’énergie d’Hartree :
1 e n(@n@") ,
EH [Tl] = Eff Wdrdr (H 8)

Et E,. I’énergie d’échange-corrélation.
Les fonctions d’onde ¥ sont alors obtenues par la solution d’une équation de type

Schrédinger avec un potentiel effectif:

hZ
Hys¥y(r) = [—% v+ Veff] Wi(r) = &, (r) (11.9)
Avec :
Veff = VH + Vext + ‘/XC (II 10)
Et:
_S8Ey[n] [ n(")
Vy(r) = 5. ) =7 dr (I.11)
OE
Vee(r) = ——— L (11.12)

p(r)

Ou on définit le terme d’échange et de corrélation :

Exc[n(r)] = Vee[n(r)] = Ex[n(M)]} + {T[n(r)] — Ts[n()]} (I1.13)

E,.[n(r)] Comprend la correction a 1’énergie cinétique pour un gaz d’électrons en interaction
et la correction a 1’énergie de Hartree dans I’interaction électron-électron.

La bonne description de la densité électronique du systéme de particules devient alors
totalement dépendante de la qualité de la fonctionnelle et de sa partie échange-corrélation.
D’une part cette fonctionnelle va permettre de prendre en compte 1’énergie d’échange
d’Hartree-Fock et d’autre part elle va prendre en compte I’énergie de corrélation entre les

¢lectrons.
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I1.5. 3 Approximation du gradient généralisé (GGA)

Dans le cadre de la GGA [14], la contribution de chaque unité de volume a 1’énergie
d’échange-corrélation du systéme ne dépend pas seulement de la densité locale au sein de ce
volume, mais ¢également de la densit¢ au sein des autres volumes voisins. L’énergie
d’échange-corrélation sera donc exprimée en fonction de la densité électronique mais aussi du

gradient de celle-ci :

ESSA[p(7)] = f (@) el [p@), IPp (P 1437 (I1.14)

el lp(@), |[Vp(#)|] : représente I’énergie d’échange-corrélation par électron dans un systéme
d’¢électrons en interaction mutuelle de densité non uniforme.

Ou f est une fonctionnelle de la densité locale et son gradient dépendante de la densité
¢lectronique et de son gradient. L’approximation GGA donne des meilleurs résultats pour les
énergies totales, les énergies de cohésion, les volumes a 1’équilibre et les modules de
compressibilité que la LDA. Toutefois, les largeurs de bandes pour les isolants et les semi-

conducteurs restent trop faibles.
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II1.1 Introduction

Au cours de ce chapitre nous allons étudier les propriétés structurales telles que (le paramétre
du réseau, le module de compressibilité ...... ) et les propriétés électroniques telles que (la
structure de bandes, la densité d’états totale et partielle) ainsi que les propriétés élastiques de
I’alliage Heusler CoFeHfAs. Les résultats sont obtenus par le code WIEN2k [1] dans le
cadre de la Théorie de la Fonctionnelle de la Densité (DFT) [2] a partir de la méthode des
ondes planes augmentées (FP-LAPW) [3]. Pour déterminer le potentiel d’échange et de
corrélation, on a utilis¢ I’approximation (GGA) de Perdew, Burk et Ernzerhof [4]. Dans la
méthode FP-LAPW les fonctions d’onde de Kohn et Sham sont développées en termes
d’harmoniques sphériques a I’intérieur des spheres MT pour une valeur maximale de Imax=10
et en série de Fourier dans la région interstitielle. Les ondes planes sont limitées a
RMT.Kmax=8 (ou RMT est le plus petit rayon de la sphere MT et Kmax est le maximum du
vecteur d’onde K). Le nombre de K point utilis¢ pour échantillonner la premiere zone de
Brillouin dans 1’espace réciproque est pris €gal a 455 valeur suffisante pour converger
I’énergie totale. Le processus des itérations self-consistant est répété jusqu’a 1’énergie de

. . . \ 4
convergence inferieure ou égale a la valeur de 10™ Ry.

I11.2 Propriétés structurales

L’étude des propriétés structurales présente un intérét majeur, car elle permet de recueillir des
informations sur la structure microscopique des matériaux et aura donc un impact
relativement important sur la prédiction des autres propriétés.

Les parametres d'équilibre de réseau ont été calculés en minimisant I'énergie totale par rapport
aux parametres de la cellule et aux positions atomiques, pour obtenir les propriétés
structurales (voir Tableau IIL.1).

La courbe donnant I’énergie totale en fonction du volume de la maille ¢lémentaire sont
ajustées a I’aide de I’équation de Murnaghan [S]. La figure. III.1 présente I'énergie totale en
fonction de l'unit¢ de performance volumique du CoFeHfAs. Pour notre composé, la
configuration de type I: (0.75, 0.75, 0.75) ; (0.25, 0.25, 0.25) ; (0.5, 0.5, 0.5) ; (0, 0, 0) devrait

étre 1'état le plus stable.
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Figure IL.1: Variation de I’énergie totale du composé¢ CoFeHfAs
en fonction du volume.

Les parametres structuraux obtenus a 1'équilibre statique (0K et 0GPa) sont présentés dans le

tableau III.1.

Tableau III.1 Le parameétre de réseau a (bohr), le module de compressibilité B (Gpa), sa

premiére dérivée de pression B’ le volume ¥ (bohr)’ et I'énergie totale minimale E(Ry).

Matériau a B B’ vV E

CoFeHfAs 188.08 4.20 371.68  -40050 .4649

I11.3 Propriétés électroniques

L’importance de cette partie réside dans le fait qu’elle nous permet de déterminer et

d’analyser la nature d’un composé.
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I11.3.1 Structure de bandes

La structure électronique des bandes du composé CoFeHfAs est calculée selon les directions

de symétrie dans la premiére zone de Brillouin (ZB), comme le montre la figure II1.2.

Nous avons noté que les deux cantals de spin minoritaire et spin majoritaire sont métallique,

pour CoFeHfAs autour du niveau de Fermi. Cela confirme que notre matériau est un

ferromagnétique métallique (FM).
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Figure III. 2: Structure de bandes du composé CoFeHfAs.

I11.3.2 Densité d’états (DOS)

Dans cette section nous décrivons comment il est possible de calculer quelques propriétés

¢lectroniques importantes. Cette importance réside dans le fait qu’elles nous permettent

d’analyser et comprendre la nature de ces matériaux pour une exploitation optimale. Ces
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propriétés comprennent la densité d’état (DOS pour : Density Of States). Le niveau de Fermi
(Ep) est fixé a0 eV.
Les états Co (4s*3d”), Fe (4s?3d°), Hf (4d%) et As (4p°) sont traités comme des électrons de

valence du composé¢ CoFeHfAs.

Sur la Figure III. 3, on peut voir que la région entre — 5 et -2.5 eV, est principalement due aux
états 3d du Co et 3d du Fe et & une petite contribution des états 4d d’Hf et 4p’ d’As pour
CoFeHfAs.

De plus, la région comprise entre -2.5 et 0 eV présente une forte contribution de 1'état 3d du
Fe et une faible contribution des autres orbitales des atomes Co, Hf et As pour ce matériau.
Par conséquent, CoFeHfAs a un comportement métallique et sa densité d'états est dominée

par les états 3d du Fe.

:—Tot- CoFeHfAs ]

-5

1
w o w N
N © N o

3.2
0.0
-3.2

-6.4
1.74

0.87

0.00

-0.87
0.68

DOS (Densité d'états /eV/ Spin/ Cell)

0.34
0.00

%

-0.34
-0.68

I

Energie (eV)

Figure III. 3: Densité totale et partielle des états du composé CoFeHfAs.
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I11.4 Propriétés magnétiques

Afin de déterminer le comportement magnétique du Heusler CoFeHfAs, nous avons calculé
les moments magnétiques totaux et partiels en utilisant I’approximation GGA (Tableau III. 2).
Nous observons que la principale contribution du moment magnétique total (Mtot) provient
de l'atome Fe avec un moment magnétique partiel de 1.19 uB.

Pour les autres atomes, les moments magnétiques positifs indiquent que I'interaction des spins

s'aligne dans la méme direction (signe positive).

Tableau II1. 2 Moment magnétique total et partiel en («B) du CoFeHfAs.

Matériau

CoFeHfAs

I1L.5 Propriétés élastiques

Pour confirmer la stabilit¢ de ce composé, les constantes ¢élastiques (Cij) sont calculées en

utilisant la méthode contrainte-déformation sous l'approche (GGA-PBE).

Pour un cristal cubique, il n'y a que trois constantes ¢élastiques indépendantes: C;;, Cj; et Caq,
ou les conditions de stabilit¢ mécanique doivent étre (Cy; — Cj2> 0; Cj; +2 Ci2> 0; Cyg> 0 et

Cpp<B<C 11) [6].

Selon les valeurs obtenues présentées dans le tableau III.3, les critéres ci-dessus sont
satisfaits, confirmant la stabilit¢ mécanique du CoFeHfAs en phase cubique. D'autres
paramétres macroscopiques tels que le module de cisaillement (G), le module de
compressibilité (B), le coefficient de Poisson (v), le facteur d'anisotropie (A) et le module de
Young (E) peuvent étre calculés en utilisant I'approximation de Voigt — Reuss — Hill [7, 8]

selon aux expressions suivantes:
Gy = (Ci1 — Cip +3C4s)/5; Ggr = 5C44(C1q — C13)/[4Cas + 3(C11 — Cyp)] (111 1)
G =(G,+Gg)/2 (IIL. 2)
B = (C;; + 2Cy,)/3 (IIL. 3)

v=(3B-26)/[23B+G)]; A=2C,,/(Cyy —Cy); E=9BG/(3B+G) (IIL.4)

-




Chapitre 111 Résultats et discussions

Nous observons que la valeur calculée du module de compressibilit¢ (B) a partir des
constantes ¢lastiques est conforme au résultat obtenu a partir des ajustements de 1'équation de

Birch Murnaghan (EBM) (voir tableau IIIL.1).

Tableau II1.3 Les constantes ¢€lastiques calculées Cij (GPa), module de compressibilité B
(GPa), module de cisaillement G (GPa), coefficient de Poisson v, facteur d’anisotropie 4 et

module de Young £ (GPa) du composé¢ CoFeHfAs.

Matériau C 11 C 12 () 44 B A G E B/G \Y

ChIaasity 236.297 158.03  82.722 184.119 2.114 61.255 165.42 3.005 0.35

Le rapport de Pugh (B / G) supérieur a 1,75 correspond a un matériau ductile tandis qu’une
valeur inférieure est liée a un matériau fragile [9]. Le tableau II1.4 montre un rapport B/ G de
4 correspondant a un alliage CoFeHfAs ductile. De plus, le coefficient de Poisson peut étre
¢galement utilisé¢ pour définir la ductilité ou la fragilit¢ du matériau [10]. Ainsi, ce dernier est
considéré comme ductile si le coefficient de Poisson (v) est supérieur a 1/3. Dans cette étude,
v est égal a 0.35 corroborant les résultats ci-dessus. Un autre indice 1i¢ a la ductilité est la
pression de Cauchy, définie comme la différence entre les deux constantes élastiques (Ci -

Caa) [11]. La valeur positive de pression de Cauchy est de 153.575 GPa pour CoFeHfAs.

La valeur calculée de l'anisotropie A est d'environ 2.114. Il s'écarte significativement de
l'unité (tableau III.3), ce qui explique l'anisotropie du CoFeHfAs. De plus, une valeur élevée
du module de Young (E) indique un matériau rigide [12, 13]. Le module de Young calculé est

de165.42 GPa, ce qui suggere un matériau flexible.
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Conclusion générale

Notre mémoire de Master a été réalisé au laboratoire « Technologie et propriétés des
solides » (LTPS), Département de Génie des procédés, Faculté des Sciences et de la
Technologie, Université Abdelhamid Ibn Badis de Mostaganem.

Au cours de cette approche, nous faisons des investigations sur les différentes propriétés
physiques du matériau étudié CoFeHfAs a I’aide de la méthode FP-LAPW dans le cadre de la
théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT). L’énergie d’échange et corrélation est traitée
par I’approximation du gradient généralisé (GGA). Pour ce fait, nous sommes intéressés a
¢tudier les alliages Heusler grace a leurs intéréts technologiques et industriels.

Dans ce travail, nous avons étudié les propriétés structurales, électromagnétiques et
¢lastiques de 1’alliage Heusler quaterner CoFeHfAs.

Nous avons commencé a calculer les propriétés structurales dans les trois configurations
possibles de la structure LiMgPdSn a savoir le type (I), le type Y(II) et le type (III) prises
dans la phase ferromagnétique. Les résultats obtenus montrent que ce matériau est stable dans
la phase ferromagnétique de type (I), ou tous les paramétres structuraux a 1’équilibre sont
déterminés dans cette phase (le paramétre du réseau (a), le module de compressibilité (B) et sa
premicre dérivée par rapport a la pression (B”)).

La deuxiéme étape de ce modeste travail a été consacrée aux propriétés ¢lectroniques,
magnétiques et ¢lastiques, ou le bilan des résultats nous a permis de faire les conclusions
suivantes:

» L’étude de la structure des bandes électroniques montre que le composé CoFeHfAs a
un caractere métallique ferromagnétique (MFM).

» La densité d’états donne une explication détaillée sur la contribution des atomes pour
des différentes orbitales dans la structure €lectronique. Par conséquent, CoFeHfAs a
un comportement métallique et sa densité d'états est dominée par les états Co-d et Fe-
d.

» Les propriétés magnétiques sont estimées en raison de calcul des moments
magnétiques locaux de chaque atome ainsi que le moment magnétique total pour notre

compose€.
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» Le moment magnétique est principalement originaire des éléments de transition Co et
Fe.

» les constantes élastiques Cij obéissent aux conditions de stabilité cubique et indiquent
que CoFeHfAs est ductile et anisotrope.

» Le module de compressibilité calculé a partir des constantes élastiques telles que B =
(1/3) (Cy; + 2 Cyp) a presque la méme valeur que celui obtenu a partir de 1'équation

d'état de 'EOS de Birch Murnaghan.

A partir de tous ces résultats, il est évident que le composé quaternaire Heusler étudié est un
trés bon candidat pour les futures applications dans le domaine magnéto-¢électronique telle
que: les dispositifs d'injection de spin, les filtres a spin, les jonctions de tunnels ou les

dispositifs a magnétorésistance (GMR).
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