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RESUME

Dans cette thése, nous nous intéressons essendallea I'étude des propriétés
magneétiques et thermiques de nano-systemes. Easaatisur le modele Blume-Capel,
nous étudions I'influence du champ magnétique artet du champ cristallin sur les
transitions de phases magnétiques, la températtitiggue, la température de
compensation, I'aimantation, la susceptibilitéest ¢ycles d’hystérésis de ces systemes
par la méthode Monte-Carlo. Par ailleurs, nousutitsts I'effet des interactions de
couplage d’échange et nous déterminons les diagesndmphases a I'état fondamental
dans les cas suivants :

- systeme construit sur une structure cubique éergvec des spins mixtes.

- systéme cubique simple sphérique de type « dugkt-s dont la couche externe est

diluée.

- systeme composé de deux surfaces magnéetiqugpealitfullerene séparées par des
couches non magnétiques. L’influence de I'épaissiurces couches, des champs
cristallin et magnétique externe et celle de liatdéion RKKY sont discutées.

- structure MnBi. L'effet de I'épaisseur du systesneses propriétés magnétiques et les
cycles d'hystérésis sont analyseés.

Mots-clefs : Simulation Monte Carlo, nanomatériaux, aimantagtisasceptibilité,
fullerene, core-shell, MnBi, température de Culiempérature de compensation,
Modele de Blume-Capel, champ coercitif, InteraciRi€KY, dilution.

ABSTRACT

This work presents the study of the magnetic aedntlal properties of nanomaterials.
We study the influence of the external magnetitdfiend the crystal field on the
magnetic phase transitions, critical temperaturegmpmensation temperature,
magnetization, susceptibility and hysteresis cyofehese nano-systems by the Monte
Carlo method with the Blume-Capel model. We dis¢hesffect of exchange coupling
interactions and we determine phase diagrams andrstate in the following cases :

- system built on a centered cubic structure witkeh spins.

- spherical core-shell system. The shell sitegpaplated with probability p.

- system composed of two magnetic bi-fullereneaxe$ separated with non magnetic
surfaces. The influence of the thickness of the-magnetic surfaces, crystalline and
external magnetic fields, and also the interacR&KY, are discussed.

- MnBi system. The effect of the number of layensits magnetic properties and the
hysteresis cycle are analyzed.

Keywords : Monte Carlo simulation, nanomaterials, magnetgtisusceptibility,
fullerene, core-shell, MnBi, Curie temperature, pemsation temperature, Blume-
Capel model, coercive field, RKKY interaction, dian.
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INTRODUCTION GENERALE




Les nanomatériaux sont composés de nanostructorgslal taille peut étre de l'ordre de
quelgues atomes. Leur importar@@ris un essor considérable ces derniéres argraes,
aux decouvertes importantes comme les nano-criskasixano-spheres, les nanotubes
et le graphene [1,2]. Actuellement, les recheragstraitent leurs propriétés, leurs
fabrications et leurs applications sont tres nomdes. Cet intérét est di a leurs
propriétés physiques et chimiques exceptionnelbesnparées a leurs équivalents
massifs de tailles plus grandes [3]. Leur utilizatest étendue a travers les champs

d'applications les plus innovateurs [4].

Les nanomatériaux magnétiques en particulier, cesaai un intérét important grace
au développement de la spintronique qui vise girtédes éléments magnétiques en

électronique.

Rappelons que depuis des décennies, le traiteneehintbrmation est réalisé par la
manipulation de la charge des porteurs dans les@amucteurs, tandis que le stockage
des données est assuré grace a des matériaux magagb,6]. Les développements
récents ont conduit a des nouvelles fonctionnalities I'électronique de spin
(spintronique), qui combinent la charge et le s porteurs. Cette discipline est
devenue l'un des principaux domaines de recheliéseslurtout a I'enregistrement
magneétique [7]. En fait, I'électronique classighasée sur le transport des électrons et
des trous, se trouve enrichie par un nouveau degriberté fourni par le spin. La
premiere manifestation d'un effet caractéristigue I spintronique a été la
magneétoresistance géante (Giant Magneto-Resistande@MR) dans les multicouches
par Peter Griinberg et Albert Fert en 1988 [8], @pii recu le prix Nobel 2007 en
physique.

Dans cette thése, nous déterminons les diagramenphakes a I'état fondamental de
guelques nano-systemes. Nous utilisons la simulat® Monte Carlo afin d'étudier
leurs propriétés magnétiques, a savoir I'aimamati® susceptibilité magnétique, et le

cycle d'hystéreésis.




La thése est structurée de la fagon suivante :

Le chapitre | est une synthése bibliographique lear propriétés magnétiques, la
classification des matériaux magnétiques et lesarpatres caractérisant le

comportement magnétique d'un matériau.

Le chapitre Il expose la méthode Monte Carlo. Nmarsmencons par décrire quelques
modéles de spin, puis nous présentons le formaliberique des méthodes et des
approximations utilisées. Nous exposons a la fin dhapitre, les algorithmes

d'échantillonnage les plus connus.

Le chapitre Il traite un nano-systeme construitsue structure cubique centrée avec
des spins mixtes. Nous présentons les résultatsspamdants en présence et en absence
du champ magnétiqgue externe et du champ cristalious discutons l'effet des

interactions de couplage d'échange.

Le chapitre IV présente les résultats de I'étude mepriétés de transition de phases
magnétiques d’'un systéme sphérique « core-shalhsi que l'influence de la dilution
des sites constituant la partie « shell ». Le caggld'interface entre les spins du «core»

et ceux du « shell » est supposé antiferromagreitiqu

Le chapitre V concerne I'étude d'une structureyge ti-fullerene Xo-Yso contenant
des surfaces sphériques non magnétiques. Cetee @dilise I'interaction de type RKKY
(Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida). L’influence desrgmétres physiques sur les
propriétés magnétiques du systéme et les cyclgstdigsis sont discutés en fonction

de I'épaisseur des surfaces non magnétiques.

Le chapitre VI se focalise sur les propriétés mégoés de la structure MnBi. Nous
analysons l'effet du nombre de couches MnBi sumplepriétés magnétiques de ce
systéme. Nous déterminons aussi le coefficient rd@& cumulant » relatif a

I'aimantation qui permet entre autre I'obtentionl@éempérature de Curie du systeme.




CHAPITRE | :

GENERALITESSUR LESPROPRIETES MAGNETIQUES
DESMATERIAUX




[.1. Introduction :

Jadis, on savait qu'un type de pierre qui se tribywas d'un endroit appelé Magnesia
dans le nord de la Grece attirait le fer [9]. Larprére application connue du magnétisme
est la boussole telle qu'elle était utilisée parQainois. La description la plus ancienne
d'une boussole qui décrit non seulement l'aiguiila boussole pour pointer vers la
direction sud, mais aussi une légere déviation Mess signifiant la déclinaison de la
boussole. Bien qu'elle ne soit décrite que poyrdéamiere fois, il semble probable que
la boussole ait déja été utilisée adXet M siécles, car pendant ce temps-13, la pierre
magnétique naturelle (magnétitesBg) a déja été remplacée par des aiguilles de fer
[10]. Les Chinois utilisaient alors, la boussolenpipalement pour la navigation
terrestre, mais a la fin du ¥Zsiécle, elle a été également apparue sur lesasavir
L'effet des courants électriques sur les aiguitlesla boussole a été découvert par
Oersted en 1820 [11]. Faraday en 1830 [12] a foenheilprincipe d'induction qui a
finalement donné lieu a une nouvelle discipline estifique, a savoir
I'électromagnétisme. Les premiers électro-aimants2té construits par Sturgeon dont
le travail a également démarré une nouvelle retieedtamélioration des aimants [13].
Avec le développement des sciences exactes, lssittceles champs magnétiques
stables bien définis a également augmenté et iatadten apogée avec le travail de F.
Bitter dans les années 1930 [14-16].

Le développement des modeles microscopiques, dggiptes magnétiques des atomes
libres, des molécules et des solides a commenadia tlu 19™ et au début du 20°
siecle. Il nécessitait la formulation de I'élecypdmique de Maxwell et les idées de la
thermodynamique statistique de Boltzmann pourdradés propriétés des ensembles de

supports électriques et magnétiques.

Les moments magnétiques dans les matériaux résdietteux méecanismes :
- le premier résulte du mouvement de ['électronoautdu noyau. Le moment
magneétique de I'électron en orbite est :

M :IS:(—;—?}TJ(mZ) =— e“;rz S (1.1)




ou r est le rayon de l'orbite et v est lasstede I'électron.

Le moment magnétique de I'électron dans la prenoidyiée (Bohr, n = 1) s’écrit :

Moy = (1.2)

orbit 477”]3
ou m est la masse d'un électron et h est la constanashck.
- le seconde est le spin électronique. L'électoonne autour de son propre axe. Le spin
de I'électron entraine a la fois un moment angelletiun moment magnétique (soit vers
le haut ou vers le bas). La théorie et les expéeiemontrent que le moment de rotation

est donné par :

eh
Mo = yr (1.3)

Cette quantité est appelée magnéton de Bohr. Léioaison des moments orbitaux et

des spins pour chaque électron a travers un cdéfalit ses propriétés magnéetiques.
Chague matériau se compose de nombreux atomesaquechatome contient de
nombreux électrons, chacun tournant autour de gseretde son orbite. Le moment
magneétique est une quantité de vecteur, paralltdex@ de rotation ou perpendiculaire
au plan d'orbite. Le moment magnétique total di@ma est la somme vectorielle de
tous ses moments électroniques. Sur la base @dt,cagfux origines possibles se posent
pour les propriétés magnétiques des matériaux :

- les moments magnétiques de tous les électroms&xieur d'un atome sont orientés de
telle sorte gu'ils s'annulent mutuellement, laisd@atome sans moment magnétique.
Cette condition entraine un diamagnétisme.

- I'annulation des moments magnétiques n'est quelpaet I'atome dans son ensemble
possede un moment magnétique. Un tel atome esliéagioene magnétique.

Dans la section suivante, nous présentons desaftitypes de matériaux magnétiques

et de leurs spécifications.




1.2. Classification des matériaux magnétiques :

En général, les matériaux sont classés en cingedadistinctes en fonction de leurs
proprietés magnétiques : diamagnétiques, paramggeéf ferromagnétiques,
antiferromagnétiques et ferrimagnétiques [17-1@fk €lasses sont déterminées a partir
des propriétés de lI'atome et la séparation dansatégories est définie par la réponse

d'un matériau au champ magnétique externe.

1.2.1. Diamagnétisme

Les matériaux diamagnétiques ne sont pas magnstidugediamagnétisme est non
permanent et ne se produit qu'en présence d'unpcheaagnétique externe [20]. Méme
avec des champs magneétiques externes forts, leadragtisme est une forme faible de
magnétisme. Les matériaux diamagnétiques possemhensusceptibilité négative et
faible. Lorsqu'un matériau diamagnétique est ptiaes un champ magnétigue externe,
I'aimantation induite sera dans la direction oppoaé champ applique, comme le
montre la figure I.1. Le diamagnétique est le mlammun pour les atomes avec des

orbitales totalement remplies.

(b)

Figure 1.1 : Matériau diamagnétiquéa) en I'absence du champ magnétique externe, leeatomles

molécules ne possedent pas de moments magnétibues présence du champ magnétique externe,

le champ extérieur induit des moments dans la titireopposée.

[.2.2. Paramagnétisme

Le paramagnétisme se produit si les orbitales tm®es ne sont pas completement

remplies, conduisant a I'existence d'un petit mdmeagnétique total. En I'absence du




champ magnétique externe, les moments sont oriantiéasard [21]. L'interaction entre
les moments atomiques ou moléculaires individustsngnimale dans les matériaux
paramagnétiques par rapport a d'autres matériagrétigues. Dans un champ externe,
les moments s'alignent avec le champ, comme le radatfigure 1.2. L'aimantation
diminue habituellement avec la température croissaoar I'augmentation de la
température provoque une agitation moléculaire et dollisions qui tendent a

désaligner les moments magnétiques atomiques oécoialres avec le champ.

(b)

Figure 1.2 : Matériau paramagnétiqu@} en I'absence du char(ip) en présence du champ H externe

Puisque les matériaux magnétiques dépendent adméatent des spins, il existe une
forte interaction avec la température car les augons thermiques provoquent des
désalignements des moments ; Curie a constatéagsesteptibilité magnétique des

matériaux paramagnétiques varie inversement aviecripérature [22] :
C
=— 1.4
X= (1.4)

ou C est la constante de Curie et T est la temyrérabsolue. Il a été démontré plus tard
gue la loi de Curie est un cas spécifique d'unglies générale, appelée la loi Curie-
Weiss [23] :

)(:L (1.5)

ou 0 est une constante.




La loi de Curie est restée injustifiée pendant artain nombre d'années. En 1905,
Langevin a proposé un modele de matériau paramggaétomposé de moments
atomiques ou moléculaires sans interaction, quveéle la loi de Curie. Le résultat de
la susceptibilité magnétique pour les matériawaipagnétiques est similaire a un
ensemble de nanoparticules magnétiques non ingseagi L’aimantation normalisée

d'un matériau paramagnétique est :

Mﬂo = coth(a) —é = L(a) (16
pour des champs magnétiques suffisamment petits :
\ = nma_ nmM H (1.7)
3 KT

La susceptibilité d'un matériau paramagnétiqueléfshie comme suit :

nm?
AT (18)

qui est un raffinement de la loi de Curie. D'ayia€t, pour les valeurs élevées du champ
magnétique, la fonction de Langevin tend vers t&nie qui entraine une saturation
magnétigue du matériau paramagnétique. Dans de reosd¥s études sur les nano-
magneétiques, l'aimantation a saturation est lactémiatique la plus importante car des
champs élevés sont appliqués.

Comme le modele de Langevin ne prend pas en comgzaction entre les dipdles
individuels, un certain nombre de matériaux paramtgues n'obéissent pas a la loi de
Curie [24]. lls obéissent plutot a la loi Curie-\Weplus générale. Le paraméinerend

en compte l'effet de l'interaction dipble-dipolepeut étre positif ou négatif, selon la

substance.

1.2.3. Ferromagnétisme

Les matériaux ferromagnétiques peuvent constit@eginds aimants permanents,
méme en l'absence d'un champ magnétique exterhd fEelation entre I'aimantation
et le champ magnétique est non linéaire et, p&e,dai susceptibilité dépend du champ

appliqué. Tout comme les matériaux paramagnéetiqessnatériaux ferromagnétiques




sont saturés dans des champs magnétiques élewadmahtation maximale possible

pour ces matériaux est lI'aimantation a saturation.

Un matériau ferromagnétique se compose de nomlzegagens, appelées domaines
magneétiques, dans lesquelles tous les moments m@gE® atomiques sont alignes,
comme le montre la figure 1.3. Ainsi, chaque régam vecteur d’aimantation en raison
de l'alignement de tous les atomes du matérianrfexgnétique dans cette région. En
I'absence du champ magnétique externe, différeatsathes ont des orientations

aléatoires et donc un matériau ferromagnétiquegolessne aimantation négligeable.
En présence du champ magnétique extérieur, 'aatiantde chaque domaine prend le

sens du champ externe.

(@) (b)

Figure 1.3 : Domaines magnétiques dans un matdeaomagnétique (a) en I'absence de champ

magnétique extern@) en présence de champ magnétique externe.

L'augmentation de la température dans les matérfawomagnétiques diminue
I'aimantation de saturation. L'élévation de la téngpure augment les vibrations du
réseau qui entrainent une perturbation de l'aliggmtndes spins. Le comportement
ferromagnétique disparait a une température ceatigppelée température de Curie)(T

Au-dela de cette température, le cristal se corepminme paramagnétique.

[.2.3.1 Interaction d'échange

Les matériaux ferromagnétiques sont constitués ameathes dans lesquels tous les

moments magnétiques atomiques sont alignés. Larrais cet alignement ne provient




pas des forces magnétostatiques car I'énergie tpdkermagnétique d'interaction est
encore plus petite que I'énergie thermique.
L'origine physique du champ moléculaire responsaleld'alignement des moments
atomiques dans les domaines magnétiques d'un matérromagnétique est les forces
d'échange quantigue-mécanique, qu’est expliquéleasenberg. Les mémes forces non
classiques expliquent le probleme de deux atonmsslidigene formant une molécule
stable. Les forces électrostatiques telles qu'stes expliquées par la loi de Coulomb
décrivent les interactions entre les électronesehbyaux des deux atomes d'hydrogene.
Nous nous intéressons ici a une autre force nasicdiae, la force d’échange. Cette force
dépend de l'orientation relative des spins des d&extrons. Si les spins sont
antiparalléles, la somme de toutes les forcestieayante. D'autre part, si les spins sont
paralleles, les deux atomes se repoussent.
Heisenberg a montré que les forces d'échange ordewdement un réle décisif dans la
formation de liaisons covalentes dans de nombreai€émaux [26], mais elles ont
également un rdle crucial dans le ferromagnétisfiedeux atomes i et j ont des
moments angulaires de spine® S, alors I'énergie d'échange est :
E.=-2J.,S.S (1.9)
ou Jx s'appelle intégrale d’échange. D’aprés I'équatlo®), si dx est positif, Bx a un
minimum lorsque les spins sont paralleles et unimaw lorsqu'ils sont antiparalleles.
Si I« est négatif, I'état d'énergie le plus bas cormed@u spin antiparallele. Dans les
matériaux ferromagnétiquesy &st positif et donc les moments de rotation sbgés
sur les atomes adjacents. En d'autres termesrigesfd'échange font que les spins sont
paralléles dans les matériaux ferromagnétiquest Betains matériaux, tels que les
matériaux antiferromagnétiques, dst négatif et les spins sont antiparalléles fhees

d'échange diminuent alors rapidement avec la distantre les atomes.




1.2.3.2 Changement de l'aimantation a saturatioa@la température

1.2.3.3 Domaines magnétiques et murs de domaine

Comme c’est mentionné précédemment, un matériaanfk@agnétique consiste en un
certain nombre de petites régions, appelées domaimeggnétiques. Le domaine
magneétique est la plus grande région dans lagtaile les moments individuels sont
alignés. Pour chaque domaine, I'énergie d'échangmergie magnétostatique sont en
equilibre. Chaque domaine est magnétisé spontariémi@imantation de la matiere,
mais les directions de 'aimantation de chaque dwersont telles que le matériau dans
son ensemble ne présente pas nécessairement uaetation. Ainsi, dans chaque
domaine, tous les atomes sont alignés sur l'airiantde saturation, en raison des
forces d'échange. L'amplitude de l'aimantation @ststante dans chaque domaine
indépendamment de la valeur du champ appliqué. kdmp magnétique appliqué a
I'extérieur n'a que la possibilité de modifier leedtion de I'aimantation dans chaque
domaine.

Les forces d'échange favorisent fortement I'alige@ndes moments adjacents dans un
matériau ferromagnétique. Considérons un cristal gpssede une aimantation
permanente. Ce cristal agit comme un aimant a avec des lignes de champ
magnétique qui I'entourent. De la théorie électrgméique, nous savons qu'il existe
une énergie potentielle dans les lignes du changmétajue. Lorsque tout le cristal est
un seul domaine avec tous ses moments magnétitigeésa I'énergie potentielle est
maximale. L'énergie magnétostatique stockée danglees du champ magnétique est
réduite lorsque le cristal est divisé en deux doemimagnétiques. Ainsi, cet état
d'énergie est plus favorable du point de vue dagpiilibre. L'énergie potentielle est
encore réduite en divisant le cristal en plusielor®aines.

La frontiere entre deux domaines adjacents s'appell mur de domaine ou mur de
Bloch. La direction de I'aimantation change a trave mur [27]. Il existe une énergie
potentielle stockée dans un mur de domaine, caédkssite de I'énergie pour faire
pivoter les spires atomiques parce que les foréehange favorisent I'alignement des
spins.

La paroi du domaine a une épaisseur finie (quelgues L'épaisseur d'une paroi de

domaine est déterminée par l'interaction entrddeses d'échange entre les moments
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adjacents et I'énergie d’anisotropie. Les forcéstdinge favorisent une faible rotation
relative et donc des transitions lentes entre ¢esaihes voisins.

Les forces d'échange favorisent les parois épaitsdemaine. Cependant, d'autre part,
chaque cristal magnétique possede un axe fadibmé¢pduquel I'énergie potentielle est
minimisée et l'alignement de rotation est préfiési, les moments magnétiques qui
sont orientés loin de leurs axes faciles gagnerexees d'énergie potentielle, appelée
énergie d’anisotropie. Par conséquent, l'anisagrapagnétique favorise un mur de
domaine plus fin tandis que les forces d'échangerifeent des parois plus épaisses.
L'épaisseur de paroi d'equilibre est celle qui mise I'énergie potentielle totale,
équilibrant I'énergie d'échange, l'énergie potdatienagnétostatique et I'énergie
d'anisotropie magnétique.

Bien que l'augmentation du nombre de domaines sédignergie magnétostatique,
I'énergie potentielle stockée dans les parois duaidiee augmente. Par conséquent, le
nombre de domaines magnétiques dépend de I'éguéinergétique potentiel entre la
création d'un autre domaine et la création d'un supplémentaire. Une fois que
I'échantillon atteint son énergie potentielle miaie) il ne posséde aucune aimantation.
La taille et la forme des domaines dépendent dartain nombre de parametres, y
compris la taille et la forme de I'échantillon.

L’aimantation d'un échantillon ferromagnétique dstesa convertir I'échantillon multi-
domaine en un seul domaine dans lequel I'écham#didier est magnétisé dans le sens
du champ magnétique appliqué. Pendant toute la&gduwe, 'amplitude de I'aimantation
dans chague domaine ne change pas ; seule laalrdotvecteur d’aimantation change

dans chaque domaine.

1.2.3.4 Anisotropie magnétique

Le terme anisotropie magnétique implique que lepgétés magnétiques des matériaux
magneétiques dépendent de la direction dont elleismesurees. Ce sujet s'applique aux
matériaux ferromagnétiques et ferrimagnétiques. coacept est important pour
comprendre de nombreux principes du nano-magnétisinexiste plusieurs types
d'anisotropies magnétiques : anisotropie magnéstaime, anisotropie en forme,

anisotropie de stress, anisotropie induite et éphad'anisotropie [28]. Seule
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I'anisotropie magnéto-cristalline est intrinsequearatériau et tous les autres types sont

extrinseques ou induites.

1.2.4. Antiferromagnétisme

Les matériaux antiferromagnétiques possedent depenleurs de la susceptibilité. Ils
ne présentent pas d'aimantation en l'absence dwammr magnétique externe,
contrairement aux matériaux ferromagnétiques. D@ass matériaux, le couplage du
moment magnétique pour chaque atome individuel 'aégrse pas de maniere
constructive comme pour le ferromagnétisme. L'a&igant des moments de rotation
des atomes adjacents est dans des directions @yp@séaison de l'intégrale d'échange
négatif. La figure 1.4 montre un cas d'exemple deOvbu G- n'a pas de moment et
Mn?* a un moment magnétique linéaire. L'antiferromagné se produit a des
températures inférieures a la température de NB€l [29]. Au-dessus de cette

température, ils deviennent paramagnétiques.

Figure 1.4 : Structure anti-ferromagnétique

1.2.5. Ferrimagnétisme

Les matériaux ferrimagnétiques, tels que les &sgriprésentent un comportement
magnétique tout comme les matériaux ferromagnétigge]. lls ont également une
dépendance a la température caractérisée par |pétatare de Curie ().

Typiquement, les matériaux ferrimagnétiques postédiee aimantation importante a
température ambiante. Les ferrimagnétiques, se csemp de domaines
magnétiquement saturés et présentent une saturategnétique. En outre, ils

deviennent paramagnétiques au-dessuscdisTsont donc des matériaux magnétiques
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d'importance industrielle. La classe la plus imaote de matériaux ferrimagnétiques
est les ferrites, qui sont des doubles oxydes et fien autre métal.

L'origine du ferrimagnétisme repose sur la structmnagnétigue spécifique. La
magnétite est schématiquement illustrée a la figareCette figure suggere que tous les
atomes A ont leurs spins alignés dans une direatotous les atomes B ont leurs
moments dans la direction opposée. L'échange entr@ome A et un atome B est
négatif tandis que I'échange entre deux atomednsj gu'entre deux atomes B, est
positif. Puisque le moment magnétique d'un atorest4olus grand que celui d'un atome
B, les moments ne s'annulent pas completement,é@tahtillon ferrimagnétique

pourrait éventuellement avoir une aimantation.

Figure 1.5 : Distribution des moments magnétiquassdun matériau ferrimagnétique.

Les matériaux ferrimagnétiques ont un comportemsgmblable aux matériaux
ferromagnétiques.

Par conséquent, tous les principes de base abjosigsici pour les ferromagnétiques
comme l'interaction d'échange, I'anisotropie maguoét les domaines magnétiques, et
les murs de domaine, s'appliuent qualitativemenissia aux matériaux
ferrimagnétiques. La variation de I'aimantationadusation avec la température a une
tendance un peu différente dans les matériauxniagnétiques par rapport aux

ferromagnétiques.
[.3. Interactions magnétiques :

Les matériaux magnétiques peuvent étre considédsne un ensemble de deux

systémes électroniques, un contenant des éleaéosalisés (bande de valence ou de
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conduction) et l'autre contenant les électrons ieguretés magnétigues avec un
moment magnétique localisé.

Les interactions magnétiques peuvent étre décpéesplusieurs modeles : double

échange, super échange et interaction RKKY (Rudeiifitiel-Kasuya-Yoshida).

1.3.1. Interaction de double échange

L'interaction de double échange a été proposéeZpamer pour expliquer la forte
corrélation entre le caractere métallique et feagnétique de certains composeés [31].
Le double échange est une interaction ferromagmetiigns lequel il fait intervenir les
ions pour assurer le transport des électrons déggreations qui sont séparés par une

distance trop grande et pour lesquels, I'échangpeidjcation-cation) est nul.
}I; ( I e il . ‘; w‘

W (4 > ¢ ) (t4)

Figure 1.6 : Interaction de double échange.

Cas de deux ions Mhet M** séparés par un ion oxygéne. Au méme momenhou u
électron de Iion MA" saute vers I'oxygéne, celui-ci céde un électrors Vautre ion

Mn. Ceci n’est possible que si les deux ions deddiinleurs spins paralleles.

L'interaction de double échange permet au systéooeuper deux états différents. Le
systéme peut passer d’un état a I'autre si lesgf@e ions Mn sont alignés parallelement
car le saut peut se faire sans émission d'exaiatmeagnétiques. L'état de plus basse
énergie correspond a une hybridation résonantelelas états, I'état fondamental est

donc un état ferromagnétique.
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1.3.2 Interaction de super-échange

L'interaction de super-échange est une interaaignpeut étre ferromagnétique ou
antiferromagnétique [32]. La figure 1.7 donne lafédentes configurations cation-
anion-cation a 180°. Dans le cas ou les deux catom une orbitalegga moitié pleine
pointant dans la direction de I'anion, le coupla&geé direct par les régles de Hund et
donne de l'antiferromagnétisme fort (cas 1). Loestps deux orbitalesyesont vides
(cas 2) il donne également de I'antiferromagnétismais faible. nous pouvons donc
imaginer que les électrons du cation ont une pidt&aimon nulle de se trouver sur
I'orbitale vide g, et que cette probabilité est identique pour Esxccations, ainsi, nous
retrouvons le cas 1, mais uniquement pendant umpdemnes bref, ce qui explique
pourquoi I'interaction est faible. Par contre, démsas 3 du tableau, un des cations a
une orbitale ga moitié pleine et l'autre vide. Dans ce casgbélon en question peut
virtuellement passer d’'un cation a l'autre a canditque les deux cations aient leurs
spins paralléles. Ce passage virtuel donne naissartnteraction ferromagnétique

faible.
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Couplage par super-

Cas Configuration orbitale ,
échange

Couplage antiferromagnétique

| :
fort
5 Couplage antiferromagnétique
faible
,) Couplage ferromagnétique
o) " .
faible
Cation Description
Orbitales to & demi-remplies et une
orbitale e & demi-remplie pointant
dans la direction de 1’anion.
Orbitales ty a demi-remplies et une
orbitale e vide pointant dans la di-
rection de I'anion.
Anion Description

W Orbitale po

Figure 1.7 : Ordre magnétique en fonction du tyjmehitale des cations avoisinants (I'angle entre

deux cations est fixé a 180°) et description degtales 3d du cation et 2p de I'anion.




[.3.3. Interaction RKKY

Ce type d'échange a été propose la premiere forsmeointeraction indirecte par
Ruderman et Kittel et plus tard développé par KasetyYosida pour donner la théorie

connue sous le nom d’interaction de RKKY (Ruderrfaiel-Kasuya-Yosida) [33].

Ce modele a ensuite été appliqué pour expliquecdeplage ferromagnétique/
antiferromagnétique entre deux couches minces diétal ferromagnétique séparées
par une couche mince d'un métal non-magnétique aldntieu a un couplage
ferromagnétique ou antiferromagnétique entre lesx deuches selon I'épaisseur de la

couche non-magnétique

L'interaction de type RKKY est I'échange indiraamtre deux spins locaux par
I'intermédiaire de la polarisation de spin des téers de conduction. C'est une
interaction quantique de couplage entre des monmmatmétiques nucléaires ou des
spins d'électrons localisés de la couche interne ahétal via les électrons de
conduction. L'interaction est caractérisée paragffcient de couplage J :

J(R—R)=9ﬂ[j—2] F2K|R- R) (1.10

F

_ xcos(X)— sink)

avec : F(x) i

(1.11)

Kr est le rayon de la surface de Fermi d'électrooateluction etr est I'énergie de
Fermi.

L’interaction RKKY favorise I'antiferromagnétismecaurtes distances. On peut aussi

utiliser un coefficient qui favorise le ferromagiséte a courtes distances Jij.
. cos(r)
Ji (r):—r3 (112)

Le coefficient d'échangeg,bscille du positif au négatif selon les distaneeise les ions
(figure 1.8). Le couplage par consequent oscilletreenferromagnétisme et

antiferromagnétisme.
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Figure 1.8 : Variation de la constante de coupligey en fonction de la distance r.

|.4. Conclusion :

7 s s

Dans ce chapitre, nous avons présenté des géégr@incernant les différents types de
matériaux magneétiques, leurs propriétés et leunmpootements. Ces matériaux
suscitent un grand intérét de la part de la commmé@nacientifique du fait des
applications possibles. Parmi les propriétés miagumess, l'aimantation et la
susceptibilité constituent des grandeurs d’'une dgamportance. Ces grandeurs sont
influencées par la structure du matériau consigérgar des parametres tels que la
température, d’'ou la nécessité de I'étude des dimgres de phases et des cycles

d’hystérésis du matériau.
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CHAPITRE II :
MODELESET METHODE DE CALCUL




[1.1. Introduction :

La méthode de Monte Carlo offre des solutions appratives a des problémes variés
dans plusieurs domaines en générant des tiragesigtees. La méthode est utile pour
obtenir des solutions numériques a des problemas tompliqués a résoudre
analytiquement. Elle a été inventée par Nicholagdpelis en 1947, et publiée pour la
premiere fois dans un article coécrit avec Stawidlham en 1949 [34]. Le nom de
Monte Carlo fait référence a la ville de Monaccebéé par ses casinos, ou la roulette et
les machines a sous constituent des jeux de hpsagentant un comportement aléatoire
[35].

La méthode MC est basée sur l'idée d'échantillomrelgatoire et I'application de
statistique pour calculer la grandeur recherch&. [3a méthode a tendance a étre
utilisée lorsqu'il est impossible de calculer usuttat exact avec un algorithme
déterministe. Le premier algorithme de Monte Ceglmonte a la moitié du $9siécle.

De nos jours, les techniques de Monte Carlo sdigéads dans de nombreux domaines :
biologie, statistiques, sciences des matériauanties, chimie et physique...

Il s’agit d’'une méthode stochastique pour calctiberte quantité d'un systéme qui a
plusieurs degrés de liberté [37-38]. Plusieurs rfesdent eté réalisés pour étudier les
comportements magnétiques et les propriétés darsygtemes complexes ordonnés et
désordonnés. Ces outils de modélisation peuverasdép la capacité experimentale et
la limite mathématique. Ces outils peuvent étréisag pour prévoir de nouveaux
matériaux difficiles a tester par I'expériencepetir calculer leurs propriétés physiques
et chimigues de base dans des conditions extrémégilas a atteindre
expérimentalement. La méthode MC permet de calcples facilement et plus
rapidement les propriétés dans certains cas, tdsgerthéories par rapport aux
observations expérimentales et suggérer des erpésejui permettent de valider les
théories.

Dans ce chapitre, nous présentons la méthode Moat®. Nous commencons par
décrire quelgues modéles de spin, puis nous insods la base théorique des méthodes
et des approximations utilisées. Nous exposons eggalt les algorithmes

d'échantillonnages les plus connus.
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[1.2. Simulation de Monte Carlo :

La Simulation de Monte Carlo est fondamentaleméfindcomme une technique de
résolution de problémes utilisée pour transmetapploximation de probabilité de
certains résultats en exécutant plusieurs esggiglés simulations, en s'appuyant sur

des variables sélectionnées au hasard.

[1.2.1. Introduction

En principe, les simulations MC permettent de rdseules problemes qui admettent
une interprétation probabiliste [39]. Les simulaioMC font partie d'un paquet
d'algorithmes de calcul basés sur un échantillomrasd@atoire répété pour obtenir des
résultats numériques a I'equilibre. La simulatio@ B prouvé son utilité dans I'étude de
systemes avec de nombreux degrés de liberté couplésque les solides fortement
couplés, les structures cellulaires, les fluidedest matériaux désordonnés. Il est
intéressant de noter que les simulations MC soatatoment utilisées dans d'autres
domaines que la physique. Ainsi, en entreprisesitasilations MC sont utiles dans les
phénomeénes de modélisation avec un degré éleveediinde sur les données initiales
telles que le calcul du risque, en application plesblemes d'exploration spatiale et
pétroliere. En mathématiques, La simulation MCréalisée pour évaluer les intégrales
définies multidimensionnelles dans le cas de carditde limites compliquées. Les
préevisions fournies par les simulations MC en ted'8ehec, les dépassements de colts
et les dépassements de calendrier sont généralgshentprécis que les intuitions
humaines ou d'autres méthodes alternatives.

Dans le domaine de la physique statistique, déhysigue atomique et de la matiere
condensée, le méme principe est suivi pour effectee programmes Monte Carlo pour
étudier le comportement de divers systemes compldfd. La simulation MC est donc
une technique de calcul largement utilisée pourerdéher les propriétés
thermodynamiques et de transport des systemesquiegsiLe processus clé dans les
simulations MC est de suivre la dépendance tempoddin modele. La dépendance
temporelle est communément appelée étape Monte Qail constitue la base du
processus stochastique dans lequel le modele clsmhgie une séquence de nombres

aléatoires générés lors de la simulation. La sitimnlaMC est basée sur la résolution
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numérique des systemes en observant leur évoldtos le temps jusqu'a atteindre
I'eéquilibre, et c'est donc la classe la plus imgioe de techniques numériques utilisées
pour résoudre des problémes dans le domaine dg/dqoie statistique soit dans le cas
de I'équilibre soit dans le cas hors d'equilibre slmulation MC est généralement basée
sur un algorithme d'échantillonnage. Parmi plusiealgorithmes utilisés dans les
processus MC, l'algorithme de Metropolis est lesgdopulaire et le plus simple, qui
s'appligue a une large gamme de problemes. L'tigoeia ét€ nommé d'apres Nicholas
Metropolis qui a d'abord proposé de résoudre lespésifiqgue de I'ensemble canonique
en utilisant cet algorithme. L'algorithme de Mewtip est une méthode de Monte Carlo
de chaine de Markov [41-43] qui utilise une disttibn de probabilité pour créer des
échantillons dans une séquence aléatoire [44,49tteCséquence sert donc
d'approximation de la distribution. L'utilisatior da simulation MC en combinaison
avec l'algorithme de Metropolis révele sa grandieafité dans I'étude des propriétés
physiques des composés avec des structures compétxdes interactions et des
comportements complexes entrelacés, mais son poestoencore limité par le temps
de calcul et la mémoire dont il a besoin.

Les systemes de matiere condensée sont bien cponugtre traités dans le contexte
de la mécanique statistique qui a été concue eéskement pour calculer leurs
propriétés. Cette branche de la physique est lsasés concept qui considére que dans
un systeme, les quantités microscopiques refletdat prées les phénomeénes
macroscopiques observés dans ce systeme. La @liecipntrainte est le grand nombre
de particules dans un systeme de matiere condeqseémplique de nombreux
problemes difficiles liés a la structure et le typiateractions qui se produisent dans le
systéme, ce qui rend difficile la recherche de néps concrétes de toutes les questions
en considération. Ainsi, il est évident que lesoréses fournies par les méthodes
analytigues ne sont que des réponses approximaaesonséquent, les techniques de
simulation comme MC sont des techniques informasqunumériqgues qui sont
maintenant largement utilisées comme une méthod®lémentaire importante pour
développer la compréhension des systemes et desmiées physiques complexes.

Les transitions de phase et les phénomeénes cistitpieepliement des protéines dans le
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contexte biologique, etc. sont certains de ce&ryss et phénomeénes qui sont étudiés a
l'aide de simulations MC.

Au cours des derniéres années, il y a eu un int@ssant pour les phénomenes
critiques et les transitions de phase magnétiquelgm physiciens théoriques et
expérimentaux de la matiére condensée [46]. Afinddgelopper des matériaux
magneétiques a haute performance a utiliser danam@ations technologiques telles
gue la spintroniqgue, de nombreuses recherches ténmées en évidence sur les
propriétés magnétiques et les transitions de ptlasanodeles magnétiques décrivant
ces matériaux magnétiques.

Les techniques d'approximation dans ce domaineaeerche sont des outils basés sur
des théories pratiquement réalisées pour décrgetrmsitions de phase théorique
difficiles dans leur traitement par les outils n@attatiques habituels pour la réalisation
de solutions analytiques exactes.

Des parameétres comme la symétrie du systémenatuee d'interaction d'échange entre
les particules a l'intérieur du systeme sont guedeuns des parametres les plus
importants qui déterminent si le systeme présemegnansition de phase ou non, ce qui
signifie que les transitions de phase ne pourrpiasétre nécessairement détectées dans
tous les systemes magnétiques. La facon dont ansition de phase est déterminée
dans un systeme magnétique est de définir un paauierdre qui reflete la symétrie
magneétique du systeme. Cette technique consistenane dans la phase un parametre
d’ordre (I'aimantation par exemple) non nul qui idev égal a zéro au-dela du point

critique. Pour les systémes magnétiques qui préstahe transition de phase.

[1.2.2. Concepts de la simulation Monte Carlo

[1.2.2.1 Estimation

L'estimation de toute quantité observable, telle lgimantation ou I'énergie interne, est
idéalement calculée en faisant la moyenne de latfi@aans I'espace de phases sur tous
les états de spin du systeme, qui est dans I'enseatonique :
ZQa g P
<Q>=—""Z JE; (11-2)
e
a
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ou B représente l'inverse de la température du syseinkeest I'énergie interne qui
comprend habituellement les interactions qui ré&giske comportement du systéme, ou
la somme s'exécute sur tous les états de spinsténsg. Le nombre d'états est discret
dans le cas patrticulier de spin, mais dans d'ao&®sil peut étre continu.

Dans les grands systemes, le meilleur que nousopsufaire est la moyenne sur un
sous-ensemble d’états, mais cela introduit néaessant une certaine inexactitude dans
le calcul. Les techniques de Monte Carlo fonctionie® choisissant au hasard un sous-
ensemble d'états {a.. au} d'une distribution de probabilité:jgue nous spécifions. La

meilleure estimation de la quantité Q sera alormde par :

M
Q 2Qpre” (12)
M -1, BE, .
e ]

Qw s'appelle I'estimation de Q. Sile nombre M datsét’échantillonnes augmentey Q

devient une estimation plus précise de <Q>, eglordM — oo, nous avons RP= <Q>.

La question a laquelle nous souhaitons répondreterent est de savoir comment
choisir les états M pour quev(3oit une estimation précise de <Q>. En d'autmesds,
comment choisir la distribution de probabilit¢ lpe choix le plus simple est de choisir
tous les états avec une probabilité égale; enrdmtgrmes, rendre tous lesggaux. En

remplacant ce choix en équation (11.2), il vient :

S0
Qu =|:1i—'ﬁE (II.3)
e

j
Il s'avere cependant que c'est généralement uix elssiez médiocre a faire. Dans la
plupart des calculs numériques, il est seulemesdipte d'échantillonner une trés petite
fraction du nombre total d'états.
Pratiqguement, si I'on considére un systéme rédaiisde modele d’lsing présenté
comme un réseau qui comprend des sites dans lesspisituent les spins, avec deux
états de spin, I'estimation devrait étre exécutéamites les configurations. Le nombre

de configuration est donc tres important, ce gudrees difficile de calculer les valeurs
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moyennes par l'utilisation de techniques standbhoe autre technique basée sur
I'échantillonnage aléatoire simple des configurdiale spin, donnent en fait une
estimation tres peu fiable des moyennes requisest @arce que la région importante
dans le nombre d’état a haute dimension est relant restreinte de telle sorte qu'elle
devient trop rarement touchée par I'échantillonnaigatoire. La détermination des
moyennes requises est étroitement liee aux cowdigus de spin dans cette région
pertinente. Afin de résoudre cette difficulté, udée est de faire un échantillonnage
restreint uniquement a ces configurations impoemnt Cette procédure
d'échantillonnage est bien connue comme I'échantilinportant.

En plus de 'échantillon important, La simulatiorCMest également basée sur d'autres

idées telles que I'ergodicité, la balance détadtda probabilité d'acceptation.

11.2.2.2 Echantillon important

Les valeurs moyennes des quantités récupéréea piandlation MC sont calculées sur
la base des états que le systeme suppose au cotesids. Le systeme n‘assume pas
nécessairement tous les états possibles pendamtdssres. Les systemes réels se
comportent comme une sorte de simulation MC peridangévolution pour définir leurs
propriétés. Les états d'échantillonnage ne sontépagrobables, mais sont répartis
selon la distribution de Boltzmann. Cette distribatest principalement utilisée pour
ameliorer I'estimation de la valeur moyenne. Parséquent, le concept d'échantillon
important est de créer une chaine de Markov ap@®gdans laquelle les configurations
sont choisies en fonction de leur poids, suivatrédabilité de Boltzmann [47].
Généralement, la simulation MC utilise la chaindvidgkov pour générer au hasard les
configurations du systéme. La transition a uneigomntion notée b dépend uniquement
de la configuration précédente notée a, mais pdisrtkemble des configurations dans
I'espace des états. Cela signifie que la transitjoe peut suivre la probabilité w-=b),
dans une chaine de Markov est presque locale ddemps.

Une chaine de Markov est construite par une suiccesbétats qui satisfont la
probabilité de Boltzmann. Ce processus de congirude succession, également connu
sous le nom de processus de Markov, menant atk&bditon de Boltzmann, s'appelle
équilibre. L'ergodicité et la balance détailléetstas idées supplémentaires nécessaires

pour réaliser le processus de Markov.
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[1.2.2.3 Processus de Markov

La partie délicate de I'exécution d'une simulatierMonte Carlo est la génération d'un
ensemble aléatoire approprié selon la distributierprobabilité de Boltzmann. Pour
commencer, hous ne pouvons pas simplement chesséthts au hasard et les accepter
ou les rejeter avec une probabilité proportionn2lE”® . Ce ne serait pas mieux que
notre schéma original des états d'échantillonnagkasard; nous finirons par rejeter
pratiguement tous les états, car les probabilitéar deur acceptation seraient
extrémement faibles. Au lieu de cela, presque fegassystemes de Monte Carlo
s'appuient sur les processus de Markov comme mdtgeénération pour I'ensemble
des états utilisés.

Pour nos besoins, un processus de Markov est uanséee qui, compte tenu d'un
systéeme dans un seul état a, génére un nouvedectad systeme b. Il le fait de facon
aléatoire; il ne génére pas le méme nouvel étabgue fois qu'il recoit I'état initial a.
La probabilité de générer I'état b donné a pasdif’état a est appelée probabilité de
transition P(a— b) de a vers b, et pour une vraie procédure dekddartoutes les
probabilités de transition doivent satisfaire axdeonditions: elle ne doit pas varier au
cours du temps, et elle ne doit dépendre que dgsiptés des états actuels a et b, et non
d’autre état que le systeme a traversé. Les priiigésbde transition P(a» b) doivent
eégalement satisfaire la contrainte puisque le msicede Markov doit générer un état b
lorsqu'il est remis un systéme dans I'état a. lobailité de transition P (& b), qui
est la probabilité que le nouvel état généré deittique a I'ancien, ne doit pas étre nulle.
Cela équivaut a dire qu'il peut y avoir une probibiimitée, que le processus de
Markov restera juste dans I'état a.

Dans une simulation de Monte Carlo, nous utilisamprocessus de Markov a plusieurs
reprises pour géneérer une chaine d'états de MalBkoeommencant par un état a, nous
utilisons le processus pour générer un nouvelkétatiis nous alimentons cet état dans
le processus pour générer un autre c, et aingiitke ke processus de Markov est choisi
spécialement car, lorsqu'il fonctionne assez langtea partir de n'importe quel état du
systéme, il produira éventuellement une succesdigtats qui apparaissent avec des

probabilités données par la distribution de Boltamaour ce faire, nous mettons deux
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autres conditions sur notre processus de Markop/iende celles spécifiées ci-dessus,

les conditions de I'ergodicité et la balance déall

11.2.2.4 Ergodicité

La condition d'ergodicité est que le systeme peepartir d'un état donné, assumer tout
état possible apres un temps suffisamment longgrend processus de Markov [48].
La condition d'ergodicité n'est pas satisfaiteoatds les probabilités de transition d'un

état donné sont nulles.

[1.2.2.5 Balance détaillée

La condition de la balance détaillée garantit gégullibre a venir n'est qu'une
distribution de Boltzmann et non une autre distidou [49]. Si le systeme est en

equilibre, les probabilités de transition d'un &&ts le méme état sont égales :
Za:P;W(aH @:zb:gm( b- & (11.4)
A partir de W (a— b) =1, il vient :
Pi=> PPW(b- g (11.5)

b
Pour tout ensemble de probabilités de transitiansatisfait I'équation 11.5 la répartition
sera la distribution d'équilibre impliquée par kndmique des processus de Markov.
Cette équation ne garantit pas la distribution'@eatl du systeme. Pour démontrer cela,
considérons que les probabilités de transition W(h) sont les éléments de la matrice

de Markov :
& (t+1)=2 W(a- b q(}9 (11-6)
En notation matricielle, I'équation 11.6 est donre@nme suit :

Q(t+1)=w.qQ( 1) (1.7)

Si le processus de Markov atteint I'équilibre :

Q) =W.Q() (11.8)

Si le processus de Markov atteint le cycle limite :

Q() =W".Q(=) (11.9)

ou n est la taille du cycle.

——
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L’équation 11.5 ne garantit donc pas I'équilibrdidigpar la distribution. Pour surmonter

cette difficulté, on impose la condition de baladégaillée donnée par :
PPW(a- =B W b- & (11.10)
Cette condition permet d'éliminer le cycle limik@rsque le temps approche a l'infini,

Q(t) tend exponentielle vers le vecteur propre espondant a la plus grande valeur

propre. L’équation I1.5 peut étre écrite comme suit
P=W.P (11.17)

A I'équilibre, Q(t) tend vers P alors que le tersfapproche de l'infini. Les systémes
réels satisfont a la condition de la balance dégil
Pour que la distribution de Boltzmann soit équéddrune condition supplémentaire est

donnée par :

b
W(a- B _PF; _ _see)
=L =g (11.12)
W(b-a B
Les équations 11.5 et I1.11 sont des conditionses8aires pour le choix de la transition
de probabilité W (a— b). L'objectif principal est donc de créer un peogme qui
construit la chaine de Markov en fonction des podihé@s de transition. Le programme

doit fonctionner assez longtemps pour s'assurer ciite tend a la distribution de

hY

BoltzmannP; a I'équilibre.

[1.2.2.6 Probabilité d'acceptation

Les méthodes standards ne s'appliqguent pas aweaoxiprobléemes. De nouveaux
algorithmes sont congus pour des besoins specHiguplusieurs processus de Markov
peuvent étre proposés. L'ensemble exact des pitiesibde transition n'est pas
nécessairement deéfini par un algorithme donné. &arséquent, la probabilité
d'acceptation permet de trouver les bonnes pratibde transition de n'importe quel
processus de Markov [50]. Dans ce cas, la condifibfea — a) # 0 est autorisée et
répond toujours a la balance détaillée. Ainsirbpbilité de transition peut étre donnée

par :

W(a- b=9 a- BA(a- b (11.13)
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ou g(a— b) est la probabilité de sélection. C'est la pbillié d'obtenir un nouvel état
b a partir de I'ancien état a par l'algorithme. A{eb) est la probabilité d'acceptation.
C'est la probabilité d'accepter la transition dadien état a vers le nouvel état b. La
valeur de probabilité d'acceptation (ou acceptanes) aléatoire entre 0 et 1. Si
A(a—Db)=0, alors W (a— a)=1 pour toute transition.
W(a-b_da- BA(a b
W(b-ad db- gA(b- &

Afin d'éviter la lenteur de l'algorithme, nous adimes généralement l'acceptation pres

(11.14)

de 1. Le meilleur algorithme est donc celui quuégda probabilité de sélection gfd)
et prend A(a»b) =1.

11.3. Modele d’Ising :

L'étude des propriétés magnétiques est basée séaduation des systemes étudiés en
modéles simples constitués de variables discrétesreprésentent les moments
dipolaires magnétiques des atomes qui ne peuventpe que deux directions, direction
ascendante (spin up ou descendante (spin dowh Par conséquent, les modeéles les
plus appropriés qui peuvent décrire les propriétégnétiques en considération sont
ceux basés sur des spins discrets tels que le entsigg [51-53]. Ce modele, nommeé
d'apres le physicien Ernst Ising [53]. La difféererentre le modele Ising et le modele
Heisenberg, est que le premier décrit les spingmeutipdles qui ne peuvent avoir que
deux directions possibles, en haut ou en bas,dand le second permet aux vecteurs
de spin de repérer toutes les directions . Le neoldélg a été utilisé efficacement pour
étudier les transitions de phase du réseau cati@dasionnel qui est le modele le plus
simple pour montrer la transition magnétique. Cel@® a d'abord été proposé comme
un probleme par Wilhelm Lenz a son étudiant Erssigl pour étudier un réseau
magneétique unidimensionnel qui n'a pas de tramstd®phase [54].

L’aimantation dans le cas d'un composé réel esteécomme : m = <S> est donc
unidimensionnel.

Pour un réseau de spin bidimensionnel, I'Hamiltowi¢sing est donné par :

F=-3355-H 8 (11.15)
(i,i) i
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L'Hamiltonien se compose de deux sommes. La preroircerne les interactions entre
les spins adjacents notés <i, j>, ce qui signifie ks sites i et j sont les voisins les plus
proches. La deuxiéme somme se réfere a I'énergidtadt d'un champ magnétique
externe. D'une maniere conventionnelle, la foncti@miltonien ne contient que des
signes (-) sur ses termes. Cette convention a pdarilassement du modele d’lsing
selon le signe du couplage d'échange. Par consg quaemn:

* Jj> 0, linteraction entre les spinse$ § est du type ferromagnétique.

* Jj <0, linteraction entre les spinse$ S est du type antiferromagnétique.

* Jj =0, il n'y apas d'interaction entre les spinst S.
Par conséequent, le modele d’Ising est ferromaguéts) la configuration pour laquelle
les spins voisins les plus proches ont la mémetitirede polarisation a une probabilité
plus élevée. Contrairement, le modele est antifeaignétique si la majorité des spins
voisins les plus proches est dans une configuraitidiparalléle.
Sinon, la convention dans le deuxiéme terme derili@nien fournit la maniere dont
un spin interagit avec le champ magnétique extétaeconséquent, pour :

« H>0, le spin Sa la direction du champ magnétique externe.

* H <O, le spin Sa la direction opposée du champ magnétique externe

« H=0, le spin Sn'est pas influencé par le champ magnétique extern
Suivant cette classification conventionnelle, ilméde que la probabilité de
configuration soit le paramétre principal pour d&cie comportement magnétique d'un
systeme dans le cadre du modeéle d’lsing. Ainspriababilité de configuration est
donnée par la distribution de Boltzmann. Pour wangh magnétique externe égal a zéro
(H=0), il y a une symétrie dans le systeme en bastles spins dans les deux directions
(hautr etbas: ). Cette symétrie est perdue par l'influence durghaxterne. Cette brise
de la symétrie est habituellement déterminée peydte d'hystérésis.
En l'absence d'un champ magnétique externe etpposant que tous les voisins les
plus proches <ij> ont la méme force de couplagehdigge, le modéle d’lsing peut étre
simplifié :

H=-3)SS (11.16)
)
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Ce modéele indique que, a basse température, las spnt ordonnés et la valeur de
I'aimantation est différente de zéro, alors quesdartempérature élevee, les spins sont
désordonnés et I'aimantation disparait. Lors dealasition de phase, on peut identifier
soit la température de Curie dJTsi le systeme présente essentiellement un ordre
ferromagnétique ou la température de Nég) @ le systeme présente essentiellement
un ordre antiferromagnétique. Par conséquent, aelaest le modéle de base le plus

approprié pour étudier toutes les transitions dedre dans les composés magnétiques.

[1.3.1. Algorithme de Metropolis

L’algorithme de Metropolis est connu pour sa cagaiétre appliqué dans pratiqguement
tous les cas. Cet algorithme est étroitement li€tmix de I'acceptation A{ab). I
convient de noter gu'il existe deux types de dyagamiide simulations MC, dans le
premier, un seul spin présente une tentative deime¢ment a chaque étape MC et, dans
le second, tous les spins dans le systeme présamtenentative de retournement a
chaque étape MC. La deuxieme dynamique est enioitéd par la grande taille du
systéme et le temps de calcul qui pourrait étrg ldans ce cas, bien qu'il donne des
résultats plus précis que le premier. La dynamaylaptée, dans le cas de l'application
de cet algorithme sur le modele d’'lsing, consistéaide une seule tentative de
retournement a chaque étape MC [55]. Dans ce @aigst les probabilités de sélection
sont égales, et sont données par :

gla— b=— (11.17)

N

ou N est le nombre de spins dans le systeme.

L'équation de la balance détaillée peut donc &friteéde la maniere suivante :

W(a-b _ da- BA(a- b Al & )):e—ﬁ(Eb—Ea) (11.18)

W(b-a o b JA(b- 3 A(b B

“LaE -
Ala - b)=p e’ (11.19)

Ao déterminé au hasard. L'algorithme est plus effigager les grandes valeurs de

l'acceptancé(a - b).
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L'algorithme de Metropolis avec une seule dynamigieetournement est donc défini

par I'acceptance suivante :

A(a - b)= e 55 pour £~ E>0 (1.20
1 ailleurs

Par conséquent, la probabilit¢ de transitt{a— b admet la méme forme que

I'acceptance. Avec ce choix des probabilités desitian, le systeme tend vers un état
stable dans lequel la probabilité de configuratisndonnée pag = | lorsque la chaine
d'états de Markov s'approche de l'infini
A chaque étape MC, le retournement d’un spin agbtws accepté s'il provoque une
perte d'énergie. D'autre part, lorsque le flipedfctué et, par conséquent, le systeme
suppose une nouvelle configuration qui a une éeqnlyis élevée, la mise a jour doit
encore étre acceptée avec une certaine probal&iéié Par conséquent, un nombre
aléatoire uniformément distribué 0=<r <1, et siW < r, la nouvelle configuration est
acceptée, sinon, la tentative de retournementegstée. Le systéme conserve son
ancienne configuration et une nouvelle tentativeedeurnement est effectuée pour le
prochain retournement. L'algorithme de Metropadispggatiquement mis en ceuvre suite
a quelques étapes qui sont présenteées.
Pour le modéle d’lsing, dans le cas d'un champ étagre externe, le nouvel état b est
géenéré a partir de l'ancien état a, les deux étatglifferent que par un simple
retournement. Certains détails pratiques devré@ieatrespectés lors de la mise en ceuvre
pratique de l'algorithme de Metropolis :

) Configuration initiale
En principe, comme on I'a noté précédemment loita descussion de la transition d'un
état a vers un nouvel état b, I'état initial nerdégyen aucun cas, influencer le nouvel
état. Toutefois, pour atteindre I'équilibre plupidement, la configuration initiale doit
étre choisie correctement.

i) Sélectionnons les degrés de liberté
Les degrés de liberté, qui peuvent présenter use mnijour, peuvent étre choisis de
facon aléatoire ou sur la base d'une permutatiéataire. Cependant, ils peuvent suivre

un certain ordre ; par exemple, ils peuvent étieciénnés en imposant un simple ordre
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séquentiel fixe. Dans certains cas particulieisdiegrés de liberté sont habituellement
traités de telle sorte que tous les sites pairsra@a jour en premier et ensuite tous les
sites impairs. Le choix du programme de mise a jjoilmence de prés la performance
guantitative, alors que le méme schéma n'affecddepaomportement qualitatif.

1)) Conditions aux limites
Généralement, on peut distinguer deux types deitbomsl aux limites : périodiques et
libres. Les conditions limites périodiques sonté@iement utilisées pour des systemes
infinis de telle sorte que le systéme se répetaligkgment dans toutes les directions.
Bien que des conditions de limites libres soiettisaes pour décrire des systemes finis
tels que des nanoparticules. Dans le cas de systeemei-finis comme, les systémes
multicouches, les systémes de surface et les sgst@mnanomatériaux, les deux
conditions aux limites peuvent étre utilisées.

iv)  Effets de taille finie
Dans les simulations MC, le réseau d'un systemecassidéré comme un outil
numérique encore limité par la capacité de l'otgima Par conséquent, la taille du
réseau doit étre définie correctement et soigneeserpour imiter les propriétés
macroscopiques du systéme infini. Ainsi, au-dedsuaquelle les grandeurs physiques
ne changent pas, est connue sous le nom de lin@tenbdynamique. Afin de définir
cette limite, habituellement, on calcule une moyepaur plusieurs tailles différentes.

V) Erreurs statistiques
Le premier détail qui doit étre résolu est le granthbre d'étapes MC, qui, comme la
taille du réseau, sont également limitées par paci& de I'ordinateur. A une certaine
étape MC, I'équilibre est atteint et les mesuresvert donc étre effectuées et les
moyennes en considération peuvent étre calculéemta de cette étape jusqu'a la
derniere étape MC. Par conséquent, I'étape MC éfinitlle début de I'équilibre doit
étre déterminée avec soin pour éviter I'effet dig statistiques qui deviennent plus

grandes prés du point critique.
L’algorithme de Metropolis sera utilisé dans leagitres 11l & VI pour la détermination

des propriétés magnétiques de quelques nano-systée® etapes de calcul sont les

suivantes (Figure I1.1) :
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1) On choisit une configuration initiale, par exemple

- tous les spins alignés,

- ou spins aléatoirement distribués
2) On choisit un spin, au hasard.
3) On envisage comme tentative de mouvement le redouent de ce spin.
4) On calcule la différence d’énergisE d’'interaction des spins entre la nouvelle
configuration avec un spin retourné et la confijarade départ.
5) Si AE < 0 c’est-a-dire que le retournement du spin dimihéeergie, ou la laisse
invariante, on accepte donc la nouvelle configarati
6) SIAE>0:
On tire un nombreg, au hasard, suivant une loi uniforme sur le sednhte.
Sin < exp(-AE/ksT), on accepte la configuration avec spin retowor@me nouvelle
configuration. Sinon on la rejette et la configwoata I'étape suivante est identique a la
configuration précédente.
7) On calcule les grandeurs suivantes : aimantatanspin, susceptibilité par spin,
coefficient <Binder cumulant>...

8) On réitere.
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Organigramme de I'algorithme de Metropolis

[ Détermination d’une configuration magnétique initiale aléatoire ]

l

_>[ Choix aléatoire d’un spin §; et tirage aléatoire d’une nouvelle orientation S ]4—

[ Calcul de la variation associée a lorientation Si S’ : AE=E;-E; ]

l

{ Calcul de la probabilité de transition w (i 9 f) }
k=k+1 l
[ Tirage d’un nombre aléatoire r compris entre ( et 1 ]
[r <w(i=f): orientation est acceptée] [ r>w(i2f): orientation est rejetée }

I

Calcul des quantités physiques Q  de Ia configuration physique k ]

l

Calcul des moyennes des quantités Q
EMC

L 0= 00

k=l

Figure 11.1 : Organigramme d'un programme Montel&ar




[1.3.2. Algorithme de Wolff

Nous présentons ici un algorithme, introduit par Wolff en 1989 et qui résout
essentiellement le probleme du ralentissementjagti{57]. Contrairement au cas de
Metropolis vu ci-dessus, l'algorithme de Wolff ast algorithme de cluster (ou
algorithme d’amas), c'est-a-dire qu'un ensemblgpite est retourné dans chaque étape
au lieu d'un seul,

Dans l'algorithme de Wolff, un cluster est constcomme suit : on sélectionne un spin
de départ initial au hasard et on regarde ses spiams. Ceux qui ont le méme signe
gue le spin sélectionné sont ajoutés au clustar awe probabilité Rq alors qu'ils sont
exclus du cluster avec la probabilité dffles spins opposés aux spins sélectionnés sont
ignorés). Notre principale préoccupation est l'agglissement de la condition de la
balance détaillée. Considérons deux états a etdifégrent du flip d'un cluster unique.
En dehors des amas communs, nous avons pour leshiites de sélection gt b)

o« (1-Paad™ et g (b— a)x (1 - Rag", ou m et n comptent le nombre de liaisons entre un
spin dans le cluster et le méme spin a I'extédewcluster.

La condition de la balance détaillée s’écrit comme

p(a~b_gla- HA(a- B em AL 8 D pee)
= =(1- — = 1.2

p(b- ) db- ga(b. 3 U el yp e (1
On peut réécrire I'état de la balance détaillée :

Ala-Db Jm—

R
Maintenant, si nous choisissongfeomme suit :

Dy =1-€% (11.23)

Dans ce cas, nous pouvons choisir les rapportsepéation toujours égaux a 1 pour
toute transition A (a~ b) = 1, c'est-a-dire que le retournement est togj@accepté.
Notons que I'équation 11.23 implique que les sp@pat ajoutés au cluster avec une
probabilité dépendante de la température. A depdeatures élevees, les clusters sont
trés petits, comprenant typiquement uniqguemergilede départ. Dans la limite de tres

basses températures, les clusters deviennentgrassis que le réseau entier. A chaque
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pas de temps, le systeme retourne presque touspies entre les états avec des
aimantations positives et négatives. Dans les ghdsebasse et haute température,
I'algorithme de Wolff n'est pas trés efficace algbrithme de Metropolis fonctionne

mieux.

[1.3.3. Algorithme de Swendsen-Wang

Aprés les algorithmes de Metropolis et Wolff, lalighme le plus important est celui de
Swendsen et Wang (1987) [58]. Cet algorithme éstgimilaire a I'algorithme de Wolff.
Swendsen et Wang ont eu l'idée a partir des traglalportuin et Kasteleyn (1972) [59]
et de Coniglio et Klein (1980) [60]. L'algorithme cdbwendsen-Wang divise tout le
réseau en cluster exactement de la méme maniertatg@ithme de Wolff, avec la
méme probabilité KB« Mais alors, au lieu de basculer juste un clusters les clusters
sont retournés. L'algorithme de Swendsen-Wangfaitss la condition d'ergodicité.
Ainsi, il est possible de passer d'un état a kadne seule étape. L'algorithme vérifie
également la condition de la balance détaillémet a jour I'ensemble du réseau dans
chaque étape. En mesurant les temps de corréfaiiancet algorithme, il faut donc les
mesurer simplement en nombre d'étapes de Mont®.Qaalgorithme de Swendsen-
Wang est essentiellement le méme que celui de \Wolff les basses températures. Bien
au-dessous de Tc, comme pour l'algorithme de Whdidis pouvons nous attendre a ce

\

gue la performance de l'algorithme de Swendsen-Wsoig similaire a celle de
l'algorithme de Metropolis a faible température. des températures élevées,
I'algorithme de Swendsen-Wang tend a répartirdea@ en trés petits clusters cafaP
devient petit. Les clusters seront simplement un spacun, et I'algorithme changera
tous les spins vers de nouvelles valeurs aléatdars chaque étape. C'est aussi ce que
I'algorithme de Metropolis fait a haute températbien que I'algorithme de Metropolis
soit encore un peu plus efficace dans ce régimal, €agit d'un algorithme plus simple
gui nécessite peu d'opérations sur 'ordinateur.

La combinaison des deux derniers points ici im@ique le seul régime dans lequel
l'algorithme Swendsen-Wang peut s'attendre a ssepa®lui de Metropolis est celui
proche de la température critique. Ainsi, l'aldorie de Swendsen-Wang est un trés bon

algorithme pour étudier le modeéle d’lsing bidime@msiel proche de son point critique.
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Cependant, I'algorithme de Wolff est toujours aunmaleux fois plus rapide, car dans
I'algorithme de Wolff, chaque spin dans chaquetelugénéré est renversé, tandis que
les spins dans seulement la moitié des clustedrggisont renversés dans l'algorithme
de Swendsen-Wang. En outre, pour les dimensions @levées, l'algorithme de
Swendsen-Wang a un exposant dynamique significagwe plus élevé que l'algorithme
de Wolff, ce qui le rend plus lent prés de Tc. beéson en est que prés de Tc, les
propriétés du modele d’lsing sont dominées parflleguations de grands clusters.
L'algorithme de Swendsen-Wang, d'autre part, ttaiis les clusters de maniere égale,
guelle que soit leur taille, et donc gaspille beaycd'effort sur de petits clusters qui
apportent une faible contribution aux proprietémscopiques du systeme pour les
grandes tailles de systeme. Ceci, couplé au fait'glgorithme de Swendsen-Wang est
légerement compliqué a programmer que l'algoritid@a/Nolff, rend l'algorithme de

Wolff un algorithme de choix.

[1.3.4. Algorithme de Niedermayer

Un autre algorithme de cluster a été proposé pameeNiedermayer en 1988 [61]. Sa
suggestion est une extension des idées utilisées lda algorithmes de Wolff et de
Swendsen-Wang. Les méthodes de Niedermayer sangémérales et peuvent étre
appliguées a toutes sortes de modeles. Nous alonplement considérer leur
application dans le modéle d'Ising. Niedermayewudigné qu'il n'est pas nécessaire de
faire les liens avec lesquels nous faisons desetkigniquement entre les spins qui sont
dans la méme direction. En général, nous pouvoinsidéeux probabilités différentes
pour mettre des liens entre les sites, I'un pauspens paralléles et I'autre pour les spins
antiparalléles. Niedermayer I'a exprimé d’une fagonsidérant I'apport énergétiqug E
gu'une paire de spins i et j fait a I'Hamiltoni®ans le cas du modele d’Ising, par
exemple,

E =-Js (1.24)
Il a alors écrit la probabilité de créer un lietrerdeux spins voisins en fonction de cette
énergie Bid (Ej). Dans le modéle d’Ising,jihe peut prendre que deux valeurs £J, donc
la fonction R4 (Ej) ne doit étre définie qu'a ces points, mais peurains des modéles

plus généraux, Niedermayer a jugé qu'il doit ééfindlailleurs. Tout d'abord, il est clair
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gue pour tout choix deal® l'algorithme satisfera a la condition d'ergodicite
renversement d’'une succession de ces clusterspeonnettra clairement de passer d'un
état a I'autre dans un nombre fini de transitiehs,appliquer la condition de la balance
détaillée a l'algorithme. Considérons, comme nawshs fait dans le cas de I'algorithme
de Wolff, deux états de notre systéme qui difféqaamt le renversement d'un cluster
unique. Aux frontieres, il existe des paires desaralléles et certains antiparalleles.
Supposons qu’il y ait m paires de spins parallalesliaisons de bord qui seront brisées
lors du renversement des paires de clusters et sogtides liaisons antiparalléles qui
seront renversés. Aucun lien n'est établi entrepass de I'une de ces paires de bord, et
la probabilité que cela se produise soit fidPJ)] ™ [1-PaddJ)] . Dans le sens inverse,
la probabilité correspondante est [1aud®-J)] " [1 - Pua (J)] ™. De méme que dans

I'algorithme de Wolff, le colt énergétique de rerses le cluster de I'état a a I'état b est :

E.-E =2)(m- 1 (1.25)
Ainsi, la généralisation appropriée de la relatiorrapport d'acceptation est :
Ala-b) _|1-py(-J) _
= e (11.26)
Alb »a) | 1-pg(J)

Tout choix du rapport d'acceptation A{ab) et A (b— a) qui satisfait cette relation
satisfera la balance détaillée. Pour le choix défVile Pxdq NOus obtenons des rapports
d'acceptation qui sont toujours l'unité, mais Nretkeyer a souligné qu'il existe d'autres
facons d'y parvenir. En fait, tout ce gu'il fauiréaest de choisir £q¢ pour satisfaire

1= Pagg (_ E) = o2bE

1= P, (E) et nous obtiendrons des rapports d'acceptatiorsgpii toujours
~ Madd

égaux a 1. La solution de Niedermayer a cette @quast Py (E)=1- €5 o0 &
est un parametre libre dont nous pouvons choisiralaur. Notons cependant que,
puisque BidE) est censé étre une probabilité, il n'est pasnised'étre inférieure a zéro.
Ainsi, la meilleure expression que nous pouvongre&@our la probabilité fq (Ej)

d'ajouter un lien entre les sites i et j est :

Padd ( Eij) = 1_eﬁ(Ej_E0) pour & -~ £=<0 (|| .27)
0 ailleurs
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En faisant varier le parametre, Ealgorithme de cluster de Niedermayer inclut ocoen
cas particuliers l'algorithme de Metropolis etd@ithme de Wolff, et interpole
doucement de l'un a l'autre. Le probleme avecotdlgne est que personne ne sait
vraiment la valeur que I'on devrait choisir pour Eiedermayer lui-méme a supposé
gue le choix de Wolff (= J) pourrait ne pas donner les temps de comélaptimale

et que ceux-Ci pourraient étre obtenus en faisantrés choix. Il a donné des preuves
préliminaires dans son document de 1988 selon ledaes certains cas au moins, une

valeur inférieure a &donne un temps de corrélation plus court.

[1.3.5. Equilibre et mesures

Le programme de simulation doit fonctionner suffisaent longtemps pour atteindre
I'eéquilibre. Le temps dans ce cas est défini paréi@apes MC. Apres I'équilibre, on
calcule sur une nouvelle période l'estimation desndeurs physiques. Afin de
déterminer I'étape MC a I'équilibre, I'évolutiomime quantité est suivie, par exemple,
I'aimantation ou I'énergie interne, ce qui montie tp quantité change d'abord, puis se
stabilise a I'équilibre pour afficher uniquemerg feuctuations. Dans certains cas, le
systéme reste piégé dans un minimum d'énergie. IBoak éviter cela, recommencer a
partir de différentes configurations initiales.

Pour le modéle d’Ising, on peut calculer certaigaantités intéressantes telles que

I'aimantation, la susceptibilité magnétique etlaleur spécifique qui sont données par:

- 'aimantation :
1 N
M==>"'§ (11.28)
N =
- la susceptibilité magnétique :
X:,gN(<M2>—<M>2) (11.29)
- la chaleur spécifique :
_F 2
C, —W(<E2>—<E> ) (11.30)

ou N représente le nombre total de spins dansstese.
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Pour les matériaux réels, il convient de noter glams I'Hamiltonien, les couplages
d'interaction d'échange et d'autres termes tels lgge champs cristallins sont
généralement déterminés soit par des moyens exgétanx ou théoriques. Mais dans
la plupart des cas, le matériel en considératibotedement nouveau que les parametres
tels que les couplages et les champs cristallinsam toujours pas déterminés ni
expérimentalement ni théoriquement. Par conseqlesnpropriétés magnétiques sont
étudiées selon des parametres réduits au lieu alesnptres réels. Cette technique
fournit des résultats qui décrivent le comportenaumlitatif du systeme étudié sans
utiliser les parametres réels et permettent deingrées effets de certains parametres,
sur les différentes propriétés telles que la stékdlu magnétisme, et les transitions de
phases. En outre, des exposants critiques, quiisd@pendants du systeme, peuvent
également étre étudiés selon cette méthode et ¢émp@ala classe d'universalité

correspondante.
II.4. Modéle De Potts :

Le modele de Potts est une classe de modelesisasitau modele d’lsing, sauf que les
spins sur chaque site en réseau peuvent prendrdelieux valeurs discretes différentes
[62]. Généralement, ces valeurs sont représentaesigs nombres entiers positifs
commencant a 1, et un modéle de Potts de typeagkstdans lequel chaque spin peut
avoir des valeurs entieres 1,2, ... ,q. Deux spijacents apportent une quantité - J a

I'Hamiltonien s'ils ont la méme valeur, ou zérapsi. I'Hamiltonien peut donc étre écrit:
j{z—J<Z>5Ss (1.31)
1)

Ainsi, un lien est formé entre les voisins les ghnsches s'ils sont dans le méme état.
Du point de vue des simulations, ce modele eseéuait assez simple a simuler. La
seule complication est que maintenant, il existarddtiples choix pour la nouvelle

orientation a laquelle le spin peut retourner. lami@re la plus simple de procéder a une
simulation de Monte Carlo consiste a choisir de igranaléatoire g les autres états a
I'aide d'un générateur de nombres aléatoires, miisontinuer tout comme on l'a fait

pour le modéle d’lsing. Encore une fois, on peutstaire une table de probabilités de

retournement, de sorte que l'algorithme peut @&mnelu assez efficace. On sait que les
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modeles simples de Potts de type g sur les régaaindiques ont des transitions de
premier ordre pour q > 4 en deux dimensions et gouR en trois dimensions. Pour q
proches des valeurs critiques, les transitionsateént tres faiblement de premier ordre
et il devient assez difficile de distinguer I'ordie la transition sans avoir préalablement
connaissance du résultat correct [63,64]. Cescditits sont typiques de celles qui

surviennent a d'autres transitions de faible ordre.
[1.5. Modele de Blume-Capel :

Le modele Blume-Capel correspondant au mod&king a I'état ferromagnétique a
spin 1, avec un couplage d’échange entredsing les plus proches sous l'influence
du champ cristallin. Il est parmi les modelegplgsique statistique les plus étudiés
[65,66]. Il a été introduit au départ par Blume peuwpliquer la transition de phase
magnétique de premier ordre observée dans le dioxgtiranium UQ, et
indépendamment, par Capel en tant que modéle theompouvant présenter des
transitions de phases magnétiques de premier ordre.

L’'Hamiltonien du modele de Blume Capel est donné pa
H=-1)5S-0) 8 (1.32)
(i,j) i
ou A est le champ cristallin

Les trois cas particuliers de cet Hamiltonien sont

* A=-m :lesysteme est réduit au modele d’lsing de $f#rqui présente un ordre

magnétique(S) #0 a basses températures.

e A=0 : c'est le modéle simple d’lsing avec S=1 qui prés aussi un ordre

magneétique a basses températures.

« A=+ :le systeéme est réduit dans le cas ot S=0 sans Bragnétiques) = 0.
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I1.6. Modele de Blume-Emery-Griffiths :

Le modele de Blume-Emery-Griffiths (1971) est undele de spin qui présente une
grande variété de phénomenes critiques et muttgues [67]. Ce modeéle a été introduit
au début pour décrire la séparation de phaseseplrfluidité dans les mélanges. Par la
suite, il a été utilisé pour décrire les systenaaaérisés par trois états de spin. Il est
I'un des rares modéles simples qui donne a ldddrsinsition de phase du premier ordre
et du second ordre. Le modele Blume-Emery-GriffittBEG) est décrit par

I’'Hamiltonien :
H=-1Y55- K 8 5+aY 5 B S (1133)
{i.5) i) i i

<ij> indigue que la somme est restreinte aux slEssvoisins les plus procheset H

sont respectivement le champ cristallin et le chamagnétique externe.
II.7. Modele de Baxter-Wu :

Une autre classe de modeles en réseau simpledasesgtats discrets sur chaque site
implique des couplages multi-spin entre voisinanldes exemples les plus simples est
le modéle Baxter (1972) [68] qui implique des spliising sur deux sous-réseaux inter-
pénétrants (proche voisin le plus proche) sur seae carre; les deux sous-réseaux sont
couplés par une interaction de quatre spins (prqulbs proche) de sorte que

I'Hamiltonien total est :

‘% = _‘Jnnnzaiaj - JnnnZla-Ra-l - ‘]nn Z Up-ja-ka-l (”34)
(i) (ki) (iikt)

ou les deux premiéres sommes sont supérieures-pairas et la derniere somme est
supérieure a nnn- paires. Encore une fois, il my'an nombre discret d'états possibles
impliquant chaque site, c'est-a-dire le nombrealeep de voisins les plus proches et le
nombre de quatre paires de spin, de sorte quablies tde probabilités de renversement
peuvent étre construites. Il existe évidemmentélats dégénérés multiples en raison
des différentes orientations possibles de chacunsdes-réseaux, de sorte que le
paramétre de commande doit étre soigneusementrgibnse comportement critique
du modele Baxter est non universel, c'est-a-diti dgpend explicitement des valeurs

des constantes de couplage.

42

——
—



[1.8. Conclusion :

Nous avons exposé dans ce chapitre, I'essentitd soncept et les étapes de la méthode
de Monte Carlo, le modele d’Ising et les algoritsrassociés. Le modéle d’lsing permet
la détermination des propriétés magnétiques desdrimak telles que I'aimantation et la

susceptibilité. L’étude de I'effet du champ critaét/ou du champ magnétique externe
sur ces grandeurs est aussi possible. La métholonte Carlo qui sera utilisée dans

les chapitres suivants, constitue un moyen infaquatadéquat dans la compréhension
de phénomenes physiques complexes tels ceux reésal@ns le cas des matériaux ou

systémes magnétiques.
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CHAPITRE Ill :

SIMULATIONS MONTE CARLO D'UNE STRUCTURE
CUBIQUE CENTREE AVEC DES SPINS MIXTES




[11.1. Introduction :

Au cours des derniéeres années, les nanomatériagnétigues ont attiré
beaucoup d'attention, en raison de leurs excefigapriétés magnétiques avec
leur petite taille [69-71]. Leurs propriétés magmées sur des structures cubiques
centrées ont été étudiées de maniére approfond@ntetecu une attention
particuliere [72]. Différentes méthodes de calatl &é utilisées pour étudier ces
matériaux [73,74]. Une propriété intéressante dasssystemes magnétiques est
la présence d'une température de compensatiorigguelle I'aimantation totale

est nulle & une température inférieure a la tenwperaritique [75,76].

Dans ce chapitre, notre objectif est d'étudier anorsysteme, basé sur une
structure cubique centrée, formée de deuxsspifférents a savoir S =7/2
etc = 3/2, par la méthode Monte Carlo avec l'algoréghtie Metropolis. Nous
nous intéressons dans ce travail aux propriétéséiggies de ce nano-systeme
en l'absence et en présence d'un champ magnétiqeme et d'un champ
cristallin. De méme l'influence des interactionscdeplage sur I'aimantation et
la susceptibilité de ce nanomatériau est étabigempérature de compensation
ainsi que la température critigue sont obtenuesdistutées. Enfin, le

comportement des cycles d'hystérésis d’'un tel sysest étudié.

[11.2. Présentation du systeme étudié :

Le but de ce travail est d'étudier un nano-systdenstructure cubique centrée,

comme l'illustre la figure 111.1.

——
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Figure Ill.1 : Représentation du systeme étudié.

Nous considérons deux sous réseaux des sfiF +7/2,+5/2,+3/2,+1/2
eto = £ 3/2, £1/2 dans le modele de Blume-Capel. L'Htamen qui régit ce

systéme est donné par :
H=-1,2.00-3s> SS 3,208 -HY (0,+S)-0) (02 +S?)  (II.1)
(i) (i) i j j

ou H représente le champ magnétique extexrest le champ cristallin supposé
le méme subi par tous les spins du systeme.kk et Js sont les parametres

d'interaction d'échange entre les spifg S-S eb-S, respectivement.

Pour réduire le nombre de parameétres utilisés daine étude, nous avons divisé
I’équation 1ll.1 par le coefficient d’échange.J Tous nos résultats sont alors
divisés par J.

L'interaction entre deux atomes voisins identigqueset S-S est ferromagnétique
alors gue l'interaction entre deux atomes de s@ifi€rentsc-S est supposée

antiferromagnétique.
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Nous utilisons la technique standard de Monte Qaolar simuler I'Hamiltonien
décrit par I'équation Ill.1. Les conditions aux riteeres périodiques sont
imposées au systeme dg=l000 atomes de spinet Ns=1000 atomes de spin S.
Des configurations sont générées en essuyant lessdels réseaux de maniéres
séquentielles et en flippant les spins. Les flp# acceptés ou rejetés suivant les
exigences de notre algorithme. Nos données sogréés avec 5.2pas Monte
Carlo par spin aprés avoir écarté leSd@miéres itérations. Nous définissons

B=1/ksT et nous supposons que la constante de Boltzmarin k

Les grandeurs considérées sont :

-les aimantations partielles :

m, :Nini (1m.2)
1
m=—>"§ (m.3)
Ns i
-I'aimantation totale :
m. :%(mg rmy) (1.4)
-les susceptibilités partielles :
X, =B((me)~(m, )?) (11.5)
Xs = B((me) - (m,)?) (1.6)
-la susceptibilité totale :
1
Xeox =5 (X * Xs) (m.7)

——
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[11.3. Résultats et discussion :

[11.3.1. Diagrammes de phases a I'état fondamental

Nous commencons d’abord par étudier les diagramdeephases de notre
systeme a I'état fondamental, c’est-a-dire pourtengérature nulle. En effet,
nous discutons ces diagrammes de phases en wdiffénéntes configurations.
Les diagrammes correspondants sont présentésssiiguees 111.2(a)-(d). Dans
un premier temps, nous évaluons l'effet des chaamssallin et magnétique
externe. Pour cela, nous présentons le plan)idour les coefficients d’échange
JsdJss= 0.1 et J/Jss= 1.0. A partir de cette figure, nous déduisonslgaeseules
phases stables sont (-3/2, + 7/2) et (+ 3/22)7

Pour examiner l'effet des couplagedd,, et Jd/Jss sur les phases stables, en
absence du champ cristallin, nous présentons daman (H,d4Js) et (H,d5/ )

les diagrammes de phase correspondant. Ces diagsadephases sont illustrés
sur les figures I11.2b poursdJ;.=1 et lll.2¢c pour &J;:=0.1, respectivement.
Concernant le premier diagramme, nous en dédueganBuit configurations sont
stables a savoir : (-3/2, + 1/2); (+ 3/2, -1J@3 1 2, + 3/2); (+ 3/2, -3/ 2); (+
3/2,-512); (-3/2,+5/2); (-3/2,+7/2) etd/2, -7/ 2). Pour le second diagramme
de phase, seulement quatre phases sont stablegh&ess sont : (+ 3/2, -7 / 2);
(-3/72,+7/2); (-3/72,-712)et (+ 3/2, + 7/Nous signalons que ces deux
diagrammes de phases présentent une symétrietpalégpart et d’autre de I'axe
H=0.

Dans le but de montrer I'effet des coefficientsdaplage sur les états stables, en
I'absence des champs magnétique externe et dnistalbus présentons le
diagramme de phase dans le plag/d3, kdJs), comme le montre la figure
[11.2d. Ce diagramme de phase montre un comportesygnétrique par rapport
a l'axe 3,/J5.=0.

Dans ce cas, seize configurations sont esabk savoir: (+3/2,-1/2);
(-3/2,+1/2);(+3/2,-3/2) ; (-3/2,+B/; (+3/2,-5/2) ; (-3/2,+5/2);
(+312,-712); (-3/12,+712) ; (+3/2,+}/; (-3/2,-112) ; (+3/2,+3/2);
(-3/2,-3/12) ; (+3/2,+5/2) ; (3/B£2);(+3/2,+7/2)et(-3/2,-712).
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41— (a)
, (-3/2,7/2)
0
2 (3/2,-7/2)
4
\ . | . | !
-10 -5 0 5
A
10 . :
(b)
(+3/2,-12)
5 =
(-3/2,+5/2) (-3/2,+7/2)
(+3/2,-3/2)
0
(-3/2,+3/2)
i +32-512) (+3/2,-7/2)
R IRY
10 | ! | |
-2 ~1,5 -1 -0,5
L /Jo-o
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(c)
sl (-3:‘/2;}’7;‘!2) (+3,‘"2,+7,"2) B
. I |
0
S (+3/2,-7/2) (-3/2,-7/2) .
-10 1 | 1 ‘ - l
1 20,5 0 0,5 1
JU- ) /JU—U
: : ' ‘
L , (d)
E312,302)
2+ (+3/2,+3/2) (-3/2,-7/2) .
6 I (+32.47/2) |
|
= 1 (-3/2,-1/2)
o
i . +3/2,+172 1
R (+3/2,+1/2)
0
i (+3/2,-1/2) :
ak- (32,+1/2) (+3/2,-7/2) -
(-32.4712)
2 (-3/2.43/2) |
(+3/2,-3/2) |
4 P R B
-5 4 3 3 | 0 | 2
Jos omg

Figure II1.2 : Diagrammes de phase de I'état forefatai(a) dans le plan (HA)
(Jss=0,1, Js = 1,0).(b) dans le plan (H ,sd) (Js = 1,0 etA =0).(c) dans le plan
(H, Js) (Jss=0,1 etA =0).(d) dans le plan ¢4, ks) pour H=0 eA=0.
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[11.3.2. Etude par la méthode Monte Carlo :

Etude de I'aimantation et de la susceptibilité duystéme cubique centré

Dans cette partie, nous étudions la variation deargations et des susceptibilités
totales et partielles de la structure cubigque éengén fonction de la température,
pour les coefficients d’échange 01, = 0.1 et &/ J, = 1.0 et en absence du
champ cristallin et du champ magnétique externge frefils de ces aimantations
et de ces susceptibilités sont illustrés sur largdll.3a correspondant a une taille
spécifique de N=Nst+N,=2000 spins, avec 41000 et N=1000 spins. Il est
intéressant de noter que les susceptibilités dag deus réseaux considérés
présentent des pics pour les mémes températutiesies.

Par ailleurs, la figure I11.3b montre I'effet duupdage d’échange réduit sur les
comportements des aimantations et les suscemtildn fonction de la
température. Nous observons que I'état ferromaggreet la température critique
augmentent avec l'augmentation du parametre ddagmides spins;J. pour
H=0,A=0etd/ Js;=0,1.

D’autre part, a partir de la figure 111.3c, nouscdions I'effet du couplagedlss
sur les aimantations et les susceptibilités totiales le cas ou H = @ = 0 et
JJJs = 1. Nous notons que la température critiquealigmente lorsque le

couplage /J,; augmente.

——
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Magnetizations and Susceptibilites

M tot * Xtot

Fi

(a)

o—o ‘]O'—S /Jg—g=0.5
b—a o g/l g =1
e—a ] _s/sqg =15

——
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o—oJ_ /lo-0=0.01
a—A JS-S F’J.lg—o' =0. I.
0—a JS-S";‘]O’_U =0.2

25a

13

tot ’ Xtol

0,5

Temperature

Figure 1.3 (&) aimantation totale et partielle en fonction déelmpérature T,J
pour 34Jx=0,1, I4/Jss = 1,0.(b) aimantation totale pour différentes températures
T/ (H=0,A=0¢et &/ I = 0,1).(c) aimantation totale par rapport a la
température T/d pour H=0A =0 et /s = 1.

Dans cette partie, nous nous intéressons a I'éudms antiferromagnétique du
systéme en supposant que le couplage réduit estrepins de nature différente
est négatif (4 /J<0). En effet, sur la figure lll.4a nous avons msévidence
I'effet du champ cristallin réduit/J,; sur 'aimantation totale du systeme, pour
différentes valeurs négatives de la constante dplage d’échange réduigsdss,

a une température réduite fixe J5H5. Cette figure a été obtenue en absence des
champs magnétique externe et cristallin (5, AJ0 etA / J,; = 0). En effet, pour
une valeur du couplage réduit/J inférieure ou égale a -2, 'aimantation totale

augmente pour des valeurs &id,, comprises entre -7.5 et -1 pour atteindre sa

saturation pour une valeur d’environ 1 pdid;.>-1.Par contre, pour des valeurs
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de JJJ; supérieurs a -2, 'aimantation totale décroit pdes valeurs dé/Js,
comprises environ entre -4.5 et 0 pour atteindeewatheur de saturation d’environ
-1 pourA/J,->0.

Sur la figure 111.4b, nous avons représenté le camgment de 'aimantation totale
du systéme en fonction du champ cristallin rédiit, pour différentes valeurs
du champ magnétique externe réduitsk/gour d4Jss = 0,1 et &/ Jss = -1. Cette
figure montre que pour des valeurs négatives dmpheristallin réduitA/Jss,
I'aimantation totale augmente avec I'augmentationlthmp magnétique externe.
Celui-ci n’a donc pas d’effet sur 'aimantation sigstéme dans le cas Ali,.>0.
Par contre, la figure lll.4c qui donne la variatide I'aimantation totale en
fonction deA/Jss pour les différentes valeurs de la températureit@didl,, pour
H/Js = 0, 3d4Jsc = 0.1 et &/ Js = -0.1, montre que l'effet de la température n’est
ressenti que quand/J;;>0. En effet, pour des valeurs positives A&,
I'aimantation totale diminue pour les faibles temgt@res (T/J; inférieure ou
égale a 5) et augmente pour des températures esduil, supérieures a 5. La
saturation de l'aimantation globale est atteintairpdes valeurs du champ

cristallin réduit voisines de 2.

Total Magnetization
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Figure IIl.4 : Aimantation totale pour différente@aleurs du champ cristallin
réduit A/Joo(a) pour différentes valeurs de la constante de cgeptbéchange
réduit J4Jss pour T/Jd; = 5, H/J; = 0 etA/J,; = 0.(b) pour différentes valeurs du
champ magnétique externe réduit K/IkdJ,s = 0,1 et /s = -1). (C) pour
différentes valeurs de la température réduitg, Pdur H/d; = 0, d4Jsc = 0.1 et
Jos/Jos = -0.1.
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Détermination des cycles d’hystérésis :

Nous présentons sur la figure I11.5 les cycles stégésis du systeme étudié pour
différentes valeurs de la température réduite etr pdJ,,.=0, 14J=0.1 et
J:dJss=1. D’apres la topologie de la figure 1l.5, no@smarquons l'existence de
trois boucles d’hystérésis pour les faibles tenp@ea et trois paliers
correspondants a trois configurations du systenpemt#ants de la valeur du
champ magnétique externe. Ces boucles disparacpsamd la température atteint

sa valeur critique.

—8—T/J =05
oo —pg=—8—8—08
—— T/J =10.0
2_ o]0}
_x—%
_ *— X
—x— T/J =50.0 iL*/
(o]0} /*/
5 1 I e
T o /
[y
o /
e /
© -1- —p—wn—n—g—0"
e 72:*/'/"
_*
x—
Py /
a—a—a—0"m
3 L} l L} l L} L} l L} l L} l
60 40 20 0 20 40 60

Figure 111.5 :Cycle d'hystérésis pour différentes valeurs deptgature réduite
T/Js6 POUrA/dss =0, 3s/ Jis=0.1 et &/ Js = 1.0.
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Enfin, les figures Ill.6a a IIl.6d illustrent I'edt du champ cristallin sur le

comportement des aimantations totales en fonctiocchdmp magnétique externe

pour 34Jss = 0.5, 34dJss = 0.1 et &/ s = 1. Il est évident que la présence d’un

champ cristallin importanty{J,,<0) donne naissance a de nouveaux paliers qui

correspondent a de nouvelles configurations desyest
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—s—NJ_=-10

(d) _._n-"

Total magnetization
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-60 -40 -20 0 20 40 60

Figure 111.6 : Cycle d’hystérésis pour différentedeurs du champ cristallin réduit
Aldss: () AlJss=0, (b) AlJss=-2 .5,(C) Aldss=-5 et(d) A/Jsx=-10 pour HJ;=0.1
et Js/ ks = 1.

I11.4. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons étudié un systemesbiasfe structure cubique
centrée, pour deux sous réseaux de spins resp8ctifg/2 etc = 3/2. A I'état
fondamental, les diagrammes de phases ont mon&géagus le plan () le
systeme présente uniguement deux phases stabtes laplan (HsdJwo) le
nombre de phases stables est huit, dans le plabd(k:) quatre phases sont
stables, alors que dans le plag/(s,JsdJoo) le nombre de phases stables devient
important et atteint seize. Par ailleurs, I'étu@e la méthode de Monte Carlo a
montré que les aimantations et les susceptibii®@€haque sous réseau de la
structure cubique centrée présentent les mémestatapes critiques pour des

valeurs données des coefficients de couplagé,Jet J4Js, €n absence des
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champs cristallin et magnétiques externes. Parre&onne augmentation des
coefficients de couplagedds; et/ou 34, conduit & une augmentation de la
température critigue du matériau. Nous avons amssitré que l'aimantation
totale du systéme atteint sa saturation pour deEsiaimportantes du champ
cristallin en absence du champ magnétique ext®taeitre part, le nombre de
boucles dans les cycles d’hystérésis augmente gesifaibles températures et

gquand le champ cristallin augmente.
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CHAPITRE IV :

ETUDE DES PROPRIETES MAGNETIQUES D'UN
NANOMATERIAU SPHERIQUE DILUE




IV.1. Introduction :

Les nanomatériaux sphériques ont attiré beaucoatpention au cours des
derniéres décennies en raison de leurs excellpnbgsiétés magnétiques et de
leur petite taille [77,78]. En effet, plusieursviaax théoriques et experimentaux
se sont intéressés aux caractéristiques magnétigaesystemes tels que les nano-
sphéres, les nanotubes et les nano-cubes enntititigéerentes méthodes [78].
Vasilakaki et al. [79-82] ont étudié en détail Ipsopriétés de transition
magnétique des nanomatériaux antiferromagnéticrresaignétiques de type
core-shell par simulation Monte Carlo (MC) en saint l'algorithme de
Metropolis. Une propriété importante dans ces syste magnétiques est
I'existence d'une température de compensation lpguelle I'aimantation totale
devient nulle a une température inférieure a lgptature critique (cas de super-
paramagnétisme) [83-85]. Wang et al. [86] ont déie¢ le diagramme de phases

des nanomatériaux avec des structures cubiques.

Ce chapitre, présente les propriétés magnétiquasndno-systéme sphérique de
type core-shell par la simulation MC en utilisaatdorithme de Metropolis, la
partie shell étant diluée. Ces propriétés magnésigont déterminées en fonction
de la probabilité de présence d’atomes non magregiglans la partie shell

(impuretés) et des parameétres de couplage entrs. spi

IV.2. Modele et présentation du nano-systeme étudie

Nous nous intéressons au modele sphériqgue de Bliapet ferrimagnétique de
type core-shell. Ce nano-systéme est localiséassirdicture cubique simple et se

compose de deux spheres concentriques de raywes R (R. <R,) comme le

montre la figure I1V.1. Dans la partie cone<(R.), le spin est = + 3/2, + 1/2 et
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pour la partie shellg. <r<R,) , le spinest S =+ 7/2, £5/2, + 3/2, £ 1/2.Le

couplage entre les spins de méme nature est fegrarhque alors que celui
d’'interface est antiferromagnétique. Dans la parsieell, la probabilité
d’occupation des sites par les atomes magnétiigs tandis que celle des sites

remplis par les atomes non magnétiques est g=Xp [8

Spin S: Shell

Spin c: Core

s Atome non-magnétique

4 Atome magnétique

Figure IV.1 : Représentation d’un nano-systémeyde tore-shell.

L'Hamiltonien qui décrit le systeme est donné par :

H=-1.> 00~ 66SS ~J,0.06S ~HY (o, +£J-Sj)—AZ(0'j2+é‘ij2) (Iv.1)
{i.) {i.) (i.j) i i

Je, ket Jisont respectivement les coefficients de couplatre és spins-c, S-

S eto-S. La notation <i,j> désigne les proches voisimseeles sping et S.

Le coefficientg; prend la valeur 1 si le site j est magnétique &td@ site est non
magneétique.

Le nano-systéme considéré a un rayon de la pameeR: = 6 qui correspond a
un nombre de spins ]N= 925. L’épaisseur de la partie shelk-R= 2
correspondant a un nombre de spins égakjiX1184]. Le nombre total de spins

dans le nano-systéeme est donc : Nc=H\Ns.




Nos données ont été générées avecét@pes de Monte Carlo par spin. Les
conditions aux frontieres libres sont appliguéassdautes les directions.
Nous considérons les grandeurs suivantes :

-les aimantations partielles :

m =0 (1v.2)
1
mg=—->¢5 (v.3)
Ns j
-'aimantation totale :
1
Mg =5 (M + pmy) (Iv.4)

IV.3. Résultats et discussion :

IV.3.1. Diagrammes de phases a I'état fondamental

Le point de départ de notre travail réside dargetarmination des diagrammes
de phase du nano-systeme étudié a I'état fondam€ntd), par calcul et
comparaison des 8x4=32 configurations d’énergisiptes. Ces diagrammes de
phases sont établis dans différents plans et bastrés sur les figures Les figures
IV.2(a)-(c)

Dans un premiers temps, nous Nous sommes intér@ssbagramme de phases
dans le plan (HA), dans le cas ow3d1, k= 0.1 et i} = -1.0, comme le montrent
les figures 1V.2al et IV.2a2. Ce diagramme de plmsatre que vingt-quatre
configurations d’énergie sont stables, a savoit (@, -1/2); (-3/2,-1/2) (-1/
2,112);(-312,112);(1/2,-112); (32, -2). (1/2, 1/12); (3/ 2,11 2); (-3/2, 1/2) ;
(-3/2, -1/2) ; (-3/2, -3/2); (-3/2, -5/2); (-3/Z2) ; (-3/2, 3/2); (-3/2, 5/2); (3/2, -7
12); (3/2,112) ; (312, -112) ; (3/2, 3/2); (3RAR2); (3/2, 7/2); (312, -3/2); (3/2, -5/2);
(-3/2, 7/2).

Dans le but d’étudier I'effet du coefficient de ptage a l'interface core-shelkJ
en absence du champ cristallin et pogrllet 3=0.1, nous présentons le

diagramme de phases correspondant sur la figule Dans ce cas, le systeme
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révele I'existence de quatre phases stables. Geseptsont :(((-3/ 2,7/ 2); (3 /
2,712);((3/2,-712);((-3/2,-712)).

Finalement, pour étudier I'effet du coefficient deuplage entre spins dans la
partie shell, nous avons illustré, sur la figure2d/ le diagramme de phase du
systéme a I'état fondamental dans le plan @H,eh absence du champ cristallin,
pour &=1et pour Jint=-1. Cette figure montre la présateseize phases stables,
asavoir: ((-3/2,-112);(-3/2,11/2); (3k2/2); (3/2,112); (-3/2, -3/2); (-3/2,
-512); (-3/2, -712); (-3/2, 3/2); (-3/2, 5/2); BI-7 | 2)); (3/2, 3/2); (3/2, 5/2); (3/2,
712); (312, -3/2); (3/2, -5/2); (-3/2, 7/2)).

Nous signalons que tous les diagrammes de phasképrésentent une parfaite

symétrie par rapport a I'axe H=0.

T T T | T
AL (3/2,1/2) B
| (1/2,1/2) |
2 |
H (3/2,-112)
(1/2,-1/2) |
0
(-1/2,1/2)
(-3/2,172) |
). _
I (-1/2,-172) _
4 (-3/2,-1/2) B
1 . | _ (ad)
8 7 6 5 4
A

63

——
| —



| T
(3/2,7/2)
4 (3/2,1/2) i
2 (3/2,-1/2) (-3/2,7/2) B
| 3/2,-5/2 i
(3/2,-3/2) (3/2,-5/2)
0
(-3/2,3/2)
- (-3/2,5/2) ]
(-3/2,172)
2 \ (3/2,-7/2) _
(—3:"2,—1:"2)
4 _
31 2,‘71"’2
A 7
-2 -1.5 -1 -0.5 0
A
I : |
4 B R
- (-3/2,7/2) (3/2,7/2)
2 B R
0
T (3272) (-3/2,-7/2) ]
4 l
| e
-4 -3 ) R 1
Jint
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T | | | 1
4 (3/2,1/2) (3/2,7/2) ]
H u -]
&= (3/2,-1/2) (-3/2,7/2) v
I (3/2,-5/2) -
0
i (-3/2,5/2) |
S (3/2,-712)
2= J
(-372,-1/2)
41— =
B2
( (©)
| | | | | ‘ | J
0.5 0.4 03 ; -

Js

Figure IV.2 : Diagrammes de phases a I'état fond#amhdans le cas ou
Jc=1.01(a) dans le plan (HA) pour $ = 0.1 et i} = -1.0.(b) dans le plan (H,in)
pour $=0.1 etA=0. (c) dans le plan (H,s) pour : = -1etA=0.

IV.3.2. Etude par la méthode Monte Carlo :

Etude de I'aimantation du systéme core-shell

Dans cette partie, nous étudions d’abord l'inflieeda coefficient de couplage
Jo/Jc et de la probabilité p d’'occupation des sites danrtie shell sur le profil
des aimantations partielles, des parties coeg éshell (ng), et totale () (voir
Figures IV.3a-d). En effet, la figure 1V.3a présetiévolution des aimantations
totale et partielles en fonction de la températédeiite T/3 dans le cas ou p=0.7,
Jo/Jc=0.1 et J/J=-0.1. A partir de cette figure, nous déduisons lgugysteme
présente une température de compensation qui wWJE=1.9 alors que la

température critique estJ/Dc=4.7. Il est intéressant de souligner que la
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température de compensation correspond au cas @aink@antations partielles se
compensent (|g=|m|) pour donner une aimantation totale nulle. Unke te
situation correspond au cas super-paramagnétique.

Dans le but de connaitre I'effet du coefficient@®iplage entre spins S sur le
comportement des aimantations totale et partialiess avons tracé sur la figure
IV.3b ces aimantations en fonction de la tempéeapour p=0.7, s3J-=0.3 et
Jn/Jc=-0.1. Une augmentation du paramétgdsXonduit a la disparition de la
température de compensation alors que la tempérdéucurie reste invariable.
Par ailleurs, pour mettre en évidence l'effet dpriababilité p d’occupation des
sites dans la partie shell sur les aimantationsydteme, nous présentons l'allure
de ces aimantations sur la figure IV.3c pour p20¥J=0.1 et §/I=-0.1. Il
est évident qu'une diminution de p réduit 'aimdima ms de maniere
significative. En effet, I'aimantation est proportnelle au nombre d’atomes
magneétiques présents dans la partie shell. Poardumprendre cet effet de la
probabilité, nous avons tracé sur la figure IV IZadnantation totale du systeme
en fonction de la température pour différentes walede p, pour sllc=0.1,
Jn/Jc=-0.1 et en absence des champs cristallins et rtiggaéexterne. Cette
figure montre clairement que I'aimantation totalgmente avec la probabilité p.
Ceci conduit a une augmentation de la températereampensation. Nous
signalons que la température critique n’'est pasiBlEnau changement de la

probabilité de dilution de la partie shell.
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Figure 1V.3 : Aimantations partielles, des part@se (nt) et shell () en fonction de la
température TE en absence des champs cristallin et magnétiguernexidans le cas ou
Jnt/Jc=0.1 :(a) pour p = 0.7, JJ=0.1,(b) pour p=0.7, Jc = 0.3,(c) pour p=0.42, JJ=0.1.

(d) Aimantations totales (i) en fonction de la température posfild=0.1 et pour différentes

valeurs de p.
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Pour bien illustrer l'effet du coefficient de coagk entre spins S sur les
températures critiques et de compensation, noussamgprésenté sur la figure
IV.4 le diagramme de phase dans le pland¥dc). Nous avons une ligne de
transition de phase du second ordre qui séparkdsepferrimagnétique a basse
température de la phase paramagnétique a hautératone. Il est clair que la
température critigue reste insensible au changemend/J.. Par contre, la
température de compensation augmente linéairenuamidgd/J- augmente pour

saturer pour des valeurs d#Jd supérieures a 0.3.

—— T
comp
TC
6 OO ® - . = p=0.7
/ J 13.=-0.1
| ]
./
5 - bl
u
/./
/l
4 -/.
T/ o

0,1 0,2 03 0,4 05
J

Figure V.4 : Variation des températures critique/E et de compensation
Teomp/Jc €n fonction deIc pour pour p=0.7 et dJc =-0.1

Pour discuter l'effet du couplage d’interface amibmagnétique, nous
présentons sur la figure 1V.5 le diagramme de pHass le plan (T§)dn/Jc) avec
p=0.3, 3/J=0.4, R=6 et R=8 et en absence des champ cristallins et magmestiqu
externe. Les températures critique et de compamsaiécroisent quandnc
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augmente. Pour des valeurs g@Jd inférieures a -2.6, ddmdJc et Tc/Jc sont

confondues.

12 ®
11 - e

1 NS
10 e T 33 =04

T/ \]C ] .\ \.\

-40 36 32 -28 -24 -20 -16 -12 -08 -04 00
J 1

Figure IV.5 : Variation des températures critique/E et de compensation
Teomp/Jc €n fonction deil/Jc pour p=0.3 etsdJ=0.4.

Dans le but de bien illustrer I'effet de la probaéide dilution de la partie shell
sur les températures de compensation et critiqugs avons traceé le diagramme
de phase dans le plan (&) sur la figure IV.6. Ce diagramme de phases
confirme les résultats trouvés sur la figure V.8 effet, la température de
compensation augmente avec la probabilité p, ajoesla température critique

reste constante.
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Figure IV.6: Variation des températures critiquéJf et de compensation
TcomdJc €n fonction de la probabilité p pou: 4 = -0.1 et /- = 0.2

Cycles d’hystérésis

Dans cette section, nous étudions les effetsteéeipérature et du champ cristallin
sur les boucles d’hystérésis de la structure sphérde type core-shell avec un
couplage d’interface antiferromagnétique. Surdare 1V.5a, nous présentons la
dépendance des boucles d’hystérésis de la tempgiabur une probabilité de
dilution p = 0.7, un coefficient de couplage espes S dJ-=0.1 et un parametre
d’échange antiferromagnétique a l'interfaggJd = -0.1, en absence du champ
cristallin. Il est clair que 'augmentation de éatpérature change la topologie des
boucles d’hystérésis. En effet, les boucles d’hgsié deviennent de plus en plus
petites en augmentant la température pour qu'digmraissent complétement a
la température critique. Par ailleurs, pour meg¢tneévidence I'effet du champ
cristallin, nous tracons sur la figure IV.5b le qmrtement des boucles
d’hystéreésis pour p = 0.7¢/Xk = 0.1, $/J = -0.1et A = -1. Nous en déduisons
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gue l'effet du champ cristallin sur les bouclesydtérésis n’existe que pour des
tres basses températures.
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Figure IV.5 : Cycle d'hystérésis pour différentateurs de la température dans
les cas ou p =0.4JJ=0.1, J/J-=-0.1. (a)A =0 et (b)A = -1.




IV.4. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous avons étudié I'effet deéficmmts de couplage {Ic)
entre les spins S et{lk) a I'interface entre les spins Sceiinsi que la probabilité

p de dilution sur les aimantations du systeme sbedl et sur les températures de
compensation et critique. Nous avons montré quaugmentation dejJc ou la
probabilité p de dilution, augmente la températleecompensation et laisse la
température critique invariable. Tandis que les xdeempératures de
compensation et critique décroissent quandshugmente. Par ailleurs, I'étude
a montré que la topologie des boucles d’hystéobsinge de maniére significative
guand la température augmente. Ces boucles dispanaiquand la température
atteint sa valeur critique. L'effet du champ cHigtasur les boucles d’hystérésis

n'apparait que pour des basses températures.
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CHAPITRE V:
PROPRIETES MAGNETIQUES D'UNE STRUCTURE
BI-FULLERENE AVEC DES INTERACTIONS RKKY




V.1. Introduction :

Dans le domaine de la physique et de la chimistriscture de type fullerenesx

a toujours attiré une attention particuliere esaaide son intérét majeur [88,89].
Ce fullerene est composé de douze pentagonesgttheragones dont le groupe
de symétrie ponctuelle est(tous les atomes occupent des sites équival@tig) [
Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressésude’@’une structure bi-
fullerene dont les sites sont occupés par des atanagnétiques. En effet, la
structure étudiée est constituée de deux fullerefiget Yoo S€parés par des
surfaces non magnétiques. Le fulleréngest occupé par des atomes de spin
alors que les atomes du fulleréng ¥nt un spin S. Le couplage entrg, ¥t Yso
est de type RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshiddhus examinons |'effet
des coefficients de couplages des champs cristdllimagnétique externe et de la
température sur I'aimantation et la susceptibitté systéme. Nous étudions
également I'influence du nombre des couches nomataqgles sur les propriétés

physiques de la structure.
V.2. Présentation du systeme :

Dans ce chapitre, nous étudions le systeme qudeesgpe bi-fulleréne Yo

représenté sur la figure V.1.

Spin ©
Spin S
Non-

I
 © @

magnetique

Surfaces




L'Hamiltonien du systeme est donné par :
H :_JC<Z>0}UJ' _JS<Z>SSJ' _‘]RKKY<Z>0-iSj a HZ(Uj +S’j)_AZ:(O-i2 +sz) (V'l)
i, i,] 1) J J

oulessping=+3/2,£1/2etS=x7/2,+5/2, £ 3/2, £ 1/2.

L'interaction magnétique entre deux atomes vod@méme typecto et S-S) est
ferromagnétique tandis que l'interaction entre aoule type différen(S) est
de nature RKKY. Les coefficients de couplaggsklet kkky sont respectivement
les parameétres d'interaction d'échange entre ies &, S-S eb-S.

Pour réduire le nombre de variables, nous dividgooge I'équation V.1 par le
facteur 4. Par conséquent, tous nos parametres sont rédioiss prenons
B=1/ksT ou ks est la constante de Boltzmann égale a l'unité.

Le coefficient de couplagexky est donné par [92] :

a’J
Iy =W§2cos(kf NMS) (V.2

ou a est la constante du réseau prise égalesaest Une constante de couplage
magneétique ¢+1), NMS est le nombre de surfaces non magnétiguksest le

niveau de Fermi (supposé constant K.5).

Nos données sont générées avec 5éfdpes Monte Carlo par spin aprés avoir

éliminé les 4.180premiéres itérations.
V.3. Résultats et discussion :

Diagrammes de phases a I'état fondamental

Dans un premier temps, nous étudions les diagramde@hases de la structure
bi-fulleréne a I'état fondamental pour connaiteedenfigurations pour lesquelles
stabilise le systeme a la température zéro ab8&lu Pour déterminer les phases
stables, nous calculons les énergies du systenm®uest les comparons pour
différentes configurations. Les phases les plublestasont reportées sur les
figures V.2. Sur la figure V.2a, nous tragons Egdamme de phases dans le plan
(H,A) pour =1, k=0.1 et pour une seule couche non magnétique (NM Sl

( 1
L )



diagramme de phases montre la stabilité de dixgurations ferromagnétiques,
a savoir : (-1/2,-1/2); (-3/2,-1/2); (-3/2,-3/12)3(2,-5/2); (-3/2,-7/2); (+1/2,+1/2);
(+3/2,+1/2); (+3/2,+3/2); (+3/2,+5/2); (+3/2,+7/2)a figure V.2b établie dans le
plan (H,NMS) révele I'existence de huit configuras stables : (-3/2,-7/2); (-3/2,-
5/2); (-3/2,-3/2); (-3/2,-1/2); (+3/2,+712); (+348/2); (+3/2,+3/2) ; (+3/2,+1/2).
Finalement, la figure V.2c montre la stabilité deithconfigurations sur le
diagramme de phases tracé dans le plan)(H{;3/2 ,-7/2) ; (-3/2 ;-5/2); (-3/2, -
312); (-3/2, -1/2); (+3/2,+1/2); (+3/2,+3/2); (+3#5/2); (+3/2,+7/2). Nous
signalons que tous les diagrammes de phases olpe¥aentent une symétrie par
rapport a 'axe H=0.

T
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Figure V.2 : Diagramme de phases a I'état fondaaheour ¢ = 1: (a) dans le
plan (HA) pour &= 0.1 et NMS = 1(b) dans le plan (H,NMS) poug & 0.1 et
A =-2.(c) dans le plan (Hg) pour NMS =1 e\ = -2.




Etude de I'aimantation et de la susceptibilité ded structure bi-fulleréne
Xeo-Yeo par la méthode Monte Carlo

La figure V.3a présente l'aimantation totale ercfimm de la température réduite
T/Jc pour différents nombres (NMS) de surfaces non rdagues, en absence des
champs cristallin et magnétique externe (HAB80). Cette figure montre que
I'augmentation du nombre de couches non magnétigueduit a la diminution
de la température critique du systéme qui corraspam passage de l'état
ferromagnétique a I'état paramagnétique. Un telltés est confirmé par le
comportement de la susceptibilité en fonction deS\(figure V.3b). En effet, les

pics se déplacent vers les faibles températurés liaugmentation de NMS.

3 T T I T ‘ T T

- (a) =

Total Magnetization

Temperature
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e—o NMS=1

Total susceptibility

Temperature

Figure V.3 : Variation de I'aimantation totdke) et de la susceptibilité magnétique
(b) en fonction de la température poytdd= 0.2, H=0 eA = 0.

Sur la figure V.4, nous tracons le comportemeniadempérature critique €J
en fonction du nombre de couches non magnétiquetSiNen se basant sur les
résultats collectés a partir des figures V.3. lgaifé 4 montre une décroissance
no linéaire de de den fonction de NMS. En effet, 'augmentation de SIM
contribue a la diminution du coefficient de cou@agikxy entre les sphéres
magnétiques permettant ainsi au systeme de pasd&ttat ferromagnétique a

I'état paramagnétique pour des basses températures.
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Nombre de couches non magnétiques

Figure V.4 : Température critique en fonction dunboe de couches
non magnétiques posldsk 0.2, H=0en = 0.

Pour avoir une idée claire sur I'état magnétiqueligque sphére de la structure
Xeo-Yeo, NOUS tracons sur la figure V.5 les comportemel®@s aimantations
partielles en fonction de la température pour detSNlifférents. Les résultats

illustrés sur cette figure confirment ceux obteprécédemment (figure V.3).
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Aimantations

'20 1 2 3 4 5 6

Température

Figure V.5 : Variation des aimantations partiell@set n en fonction
de la température poslds¥0.2, H=0 etA=0.

Sur la figure V.6, nous illustrons le comportemaat’aimantation totale de la bi-
fullerene en fonction du nombre de couches magmesigoour différentes
températures et poug/X=0.2, en absence des champs cristallin et magmetiqu
externe. Il est évident que pour les faibles teaipées, I'aimantation totale reste
insensible a la variation du nombre de couchesmagnétiques. Par contre, pour
une température réduite T=2.5, 'aimantation totadle systeme décroit pour
NMS<3 et présente un pic pour NMS=5, puis restéquament constante pour
NMS>7.
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Total magnetization

Number of non-magnetic surfaces

Figure V.6 : Aimantation totale en fonction du nomlde surfaces non

magnétiques pousd = 0.2, H=0eA = 0.

En absence du champ magnétique externe et daas iy J-= 0.2, les figures
V.7a et V.7b présentent 'aimantation totale dutésye en fonction du champ
cristallin réduit pour difféerents nombres de sugmon magnétiques, pour
T/J=0.1 et T/d=2 respectivement. Dans le cas de faibles tempéstla figure
V.6a montre que la présence d'une seule couche étigge conduit a quatre
transitions du premier ordre de l'aimantation dstégne. Par contre, pour un
nombre de couches non magnétiques supérieur @ir@ahtation ne présente que
deux transitions du premier ordre. Par ailleurs,figure V.7c, pour une
température élevée (BAR), toutes les transitions de I'aimantation ob&esvsont

du second ordre.
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o NMS=2
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—a NMS=2
55

Total Magnetization

Figure V.7 : Variation de I'aimantation totale emn€tion du champ cristallin
réduit pour différents nombres de surfaces non gtagres, en absence du champ
magnétique externe et poyfdd= 0.2(a) T/X=0.1.(b) T/Xk=2.




Cycles d’hystéreésis

En absence du champ cristallin et poutds¥0.2, nous illustrons les cycles
d'hystérésis du systeme pour différentes valeursiaabre de surfaces non
magnétiques dans les cas oucFQl1, T/3=1.5 et T/3=2.5 sur les figures V.8a,
V.8b et V.8c respectivement. Pour une faible temjpee, la figure V.8a montre
gue l'augmentation du nombre de couche changeplaldgie des boucles des
cycles d’hystérésis. En effet, le champ coercitjrmente quand NMS augmente
alors que la rémanente reste invariable. L’aim#&matotale présente une
transition du premier ordre dans le cas d'une ceuubn magnétique et deux
transitions toujours d’ordre un si NMS>1. Pour uempérature TEEL.5, la
figure V.8b, montre que les deux transitions durpee ordre de I'aimantation
apparaissent pour NMS>2. En augmentant davantageniaérature réduite, les
transitions du premier ordre de I'aimantation semplacées par celles du second
ordre (figure V.8c) et les boucles d’hystérésiglaT a disparaitre en augmentant

le nombre de couches non magnétiques.
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Total magnetization

Total magnetization

Figure V.8 : Cycle d'hystérésis pour différentelemes du nombre de surfaces
non magnétiques, en absence du champ cristaliawetd/J-=0.2(a) T/JX=0.1,
(b) T/J=1.5,(c) T/=2.5.




Sur la figure V.7, nous illustrons le comportemdguichamp magnétique coercitif
Hc en fonction du nombre de surfaces non magnétiqans le systéme étudié
pour ¥J-=0.2, H= 0 etA = 0. Cette figure montre que:ldécroit pour NMS<4 et
reste constant pour NM8 aussi bien pour T¢30.1 que pour TEF1.5.

—o T=0.1
0—a T=1.5

Number of non-magnetic surfaces

Figure V.9 : Champ magnétique coercitif enction du nombre de surfaces

non magnétiques peik30.2, H=0 etA = 0.

V.4. Conclusion :

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressasvastigation des propriétés
magnétiques d’un nano-systeme baseé sur la struzitfinileréne de type &Y o

en présence de couches intermédiaires non magesgtigétude a été faite par la
méthode Monte Carlo dans le cadre du modele de &Qapel, tenant compte de
I'interaction de couplage RKKY entre les spins desix couches magnétiques.
Dans le modele proposé, nous avons attribué lasspB/2 aux sites de la sphere

interne X% et les spins S=7/2 aux sites de la sphere ex¥gg®ans un premier
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temps, nous avons établi les diagrammes de phasesrb-systeme a l'état
fondamental. Puis, nous avons discuté les difféeeephases stables. Pour des
températures non nulles, nous nous sommes pagtieaient intéressés a I'effet
du nombre de couches, en absence des champdioristahagnétiques externe,
sur la température critique de la nano-structues. iésultats obtenus ont montré
gu’une augmentation du nombre de couches non mggast(NMS) réduit de
maniere importante la température critique. Pdews, I'étude des cycles
d’hystérésis a montré que le champ coercitif diraimour NMS<4 et reste

constant pour des valeurs plus grandes de NMS.
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CHAPITRE VI :

PROPRIETESMAGNETIQUESDE LA STRUCTURE MnBi:
ETUDE PAR LA METHODE MONTE CARLO




VI.1. Introduction :

Des études récentes ont révélées que le compos@itBidlanganese MnBi est
un matériau ferromagnétique intéressant [93-96]. dffet, il présente une
température de Curie bien au-dessus de la tempei@anbiante et une coercivité
importante qui augmente avec l'augmentation dertgérature. Les alliages de
Mn sont généralement antiferromagnétiques parcis qant des bandes 3d
presque remplis, mais MnBi est I'un des rares ca@perromagnétiques connus
du manganese qui peut étre utilisé comme un aipamnhanent [97,98]. Le
composé MnBi cristallise dans la structure hexalgoda type NiAs (son groupe
d’espace est63mmc) et présente une anisotropie magnetique exceptienrent
élevée a basse température et des propriétés rmagpt&ues importantes a haute
température [99]. A basses températures, ce congpésénte une coercivité tres
importante ainsi que des propriétés magnétiquemamntes. En effet, les
propriétés de MnBi telles qu'une rotation Kerr é\j100], une polarisation
rotative de transport importante et une grande otoigie magnétique
perpendiculaire a la température ambiante ont dorn@udes applications
potentielles telles que la modulation magnéto-aigt les injecteurs spin-spin
[101]. Récemment, plusieurs chercheurs se soresaés a I'étude des alliages
de manganese et de bismuth, Bekier a jugé probaldmation d'une phase
MnBi entre le manganése pur et 'alliage fondueoant 9% de manganése [102].
Cependant, Halla et Montignie ont montré que Mngitéun composé stable
[103]. Néanmoins, les études sur les proprietéddomentales et appliquées au
magnétisme permanent n'ont jamais été abandonnées matériel a attiré
I'attention d'une nouvelle génération de cherchélirara et Koi ont étudié MnBi

en utilisant la méthode de résonance magnétiquéanite [104].

Dans ce chapitre, nous nous intéressons a I'étagg@priétés magnétiques de
la structure MnBi ainsi qu'a l'effet du nombre deuches de MnBi sur ces

propriétés magnétiques. En effet, nous détermitiaimsantation, le coefficient
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« Binder cumulant », la température de Curie etchades d'hystérésis de ce

nanomatériau.
VI.2. Présentation et modele :

Nous étudions le nanomatériau ferromagnétique Nim&senté sur la figure VI.1
par le modele de Blume Capel. Dans cette strustuks les atomes de manganéese
présentent un moment magnétique de spin S quepmensns €gal a 4. Dans les
simulations Monte Carlo basées sur l'algorithm&/déropolis, nous considérons
les conditions aux limites libres dans toutes lgections. Notre systeme est

constitué de L couches de manganése. Chaque cabidteeN=100 sites de Mn.

Figure VI.1 : Représentation de la structure MrEgiq].

(Les sphéres en bleu représentent lesestdim et celles en rouge correspondent aux

atomes Bi. Les cercles en pointillés sont des sitesstitiels)

Pour chaque température, 2.4(%.10 pas Monte Carlo par spin sont utilisés pour
calculer la moyenne de toutes les quantités theynadiques apres avoir éliminé

les 1@ itérations initiales.
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L'Hamiltonien qui régit le systéme étudié est dopagl'équation :

H = —J%s,lsjl —J%szsf—%;s,%f—J%S,”S{‘—J%s 5°-J %s 5 *-H Zsj —AZSj 2 (vi.1)
ij ij ij ij U] 1] J J

Nous signalons que les valeurs des coefficientsadglage qui figurent dans
I’'Hamiltonien du systéme sont tirées des résuaperimentaux de la référence
[105] : J=4.70 meV, J= -0.61 meV, 3= -1.73 meV, & - 0.12 meV,
=-1.29 meV eteF -0.63 meV. Le coefficient, kst considéré ferromagnétique
alors que les autres sont antiferromagnétiques.v@lesirs montrent que ést
beaucoup plus important que les autres parametresuplage. Ceci traduit les
fortes interactions entre atomes voisins suivaxd’'c (axe vertical) de la maille

élémentaire.
Dans I'équation VI.1, la notation <i,j> signifie Bommation sur les proches

voisins entre les spins S attribués aux atomesHViat A désignent les champ

magneétique externe et cristallin qui agissentsus tes atomes de la structure.
VI.3. Résultats et discussion :

Diagramme de phases a I'état fondamental

Le diagramme de phases de la structure MnBi at lfétadamental dans le plan
(H,A) montre I'existence de deux configurations staldlesavoir S=+4 et S=-4
(voir figure VI.2). La phase S= + 4 augmente quendhamp externe augmente
(H > 0). Par contre, la phase S= - 4 'emporte pesiivaleurs négatives de H.es
propriétés magnétiques de I'état fondamental desyséeme montrent deux

configurations pour les parametres correspondbéitzd stable.
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Figure V1.2 : Diagramme de phase a I'état fondaalet@ns le plan (H4).

Etude Monte Carlo

Dans cette partie, nous déterminons les différeartgwiétés de la structure MnBi
pour des températures non nulles par la méthoddeMoarlo. Dans un premier
temps, nous présentons respectivement sur lesefigiMi.3a et VI.3b les
comportements de l'aimantation et de la suscepébibtales de la structure
MnBI, pour différentes valeurs du champ cristakén,absence du champ externe.
Il est évident que 'augmentation en valeur absdiwehamp cristallin conduit a
une diminution de la température critique du syst@ndonc augmente sa phase
paramagnétique au détriment de sa phase ferronqg@étin tel résultat est
confirmé sur la figure V1.3b par le déplacementpiltide la susceptibilité totale

vers les basses température quand la valeur alhokleamp cristallin augmente.
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Figure VI.3 : Variation de I'aimantation totala) et de la susceptibilité totale
(b) en fonction de la température pour différenteswa de)\, en absence du

champ externe.




Pour bien illustré les résultats obtenus sur lgsiréis VI.3a et VI.3b, nous
présentons sur la figure V1.4 le diagramme de phasesystéme dans le plan
(Tc,A) en absence du champ magnétique externe. Suffigette, nous obtenons
une ligne de transition de phases du second orséparant la phase
ferromagnétique de la phase paramagnétique, qunenig de maniére non

linéaire quand la valeur absolue du champ cristdiiminue.

Figure V1.4 : Variation de la température critiqligen fonction du champ

cristallim@ en absence du champ magnétique externe.
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Sur les figures VI.5a et VI.5b, nous présentonpeesvement le comportement
de l'aimantation et de la susceptibilité totaledadstructure étudiée en fonction
du champ cristallin pour différentes valeurs dunspaxterne dans les cas T=0.5
et T=8. Nous constatons que dans le cas des tbdssfaempératures, I'effet du

champ externe ne se fait sentir que pbsr-8. En plus, la transition de la valeur
maximale de I'aimantation (4) a sa valeur minim@gest du premier ordre en

absence du champ externe et du second ordre eenpeéde ce champ (figure
VI.5a). Par contre, dans le cas d’une températaxeé, toutes les transitions sont

du second ordre et I'effet de H sur I'aimantati@h inportant pour toutes les

valeurs de&\ (figure VI.5b).
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Figure VI.5 : Variation de I'aimantation totale famction du champ cristallin
pour différentes valeurs de Het L=1@) T = 0.5 et(b) T = 8.

Sur la figure VI.6, nous tracons le binder cumul@dt) en fonction de la
température pour différentes valeurs du champatliist(A). Sur cette figure, le
coefficient « binder cumulant » confirme le faitegla température critique du
systéme diminue quand la valeur absolue du chamfltin augmente d’'une
part, et que la transition entre les deux phasesfegnétique et paramagnétique

est du second ordre d’autre part.
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Figure VI.6 : Variation du binder cumulant en faonotde la température pour

différentes valeurs du champtaliis et en absence du champ

externe.

Cycles d’hystéreésis

Conformément au travail expérimental qui a étéoafi@ par H. Moon et al. [106]
sur la structure MnBi, nous commencons par étugarla méthode Monte Carlo,
I'effet du nombre de couches de Mn sur les cycléystérésis d'une telle
structure. Sur les figures VI.7a et VI.7b, nousréspntons respectivement les
cycles d’hystéreésis du systeme pour des nombresutshes Mn pairs (2, 4, 6, 8
et 10) puis impairs (1, 3, 5, 7 et 9), dans leaata température est prise égale a
0.7 et le champ cristallin vaut -8. Les résulthtssirés sur ces figures confirment
ceux obtenus expérimentalement. En effet, en augmele nhombre de couches

magnétiques, le champ coercitif augmente. Surglard V1.8, nous mettons en
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evidence le comportement de ce champ coercitif aaction du nombre de
couches magnétiques dans les cas pair et impaichamp coercitif augmente

presque linéairement avec I'augmentation du nordbreouches de Mn.
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Figure VI.7 : Cycles d'hystérésis pour différerépaisseurs du systéme pour

T =0.7 etA = - 8 :(a) nombre pair de couchg$) nombre impair de couches.
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Figure VI.8 : Variation du champ coercitiizk¢n fonction du nombre

de couches de Mn.

Sur la figure VI.9, nous tracons les cycles d’hgésdés de la structure MnBi pour
différentes températures dans le cad\at 8 et pour un nombre de couches Mn
égal a 10. L’effet de la température sur les baudlbystérésis est tres important.
En effet, en augmentant la température, le changrcitid et la rémanente

diminuent conduisant a un rétrécissement des beddgstérésis.
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Figure V1.9 : Cycles d'hystérésis pour différentakeurs

de la température polir= - 8.
VI.4. Conclusion :

Ce chapitre a été réservé a I'étude de la strublni& a I'état fondamental et par
la méthode Monte Carlo. Seuls les atomes Mn soghétajues de spin S=4. Les
coefficients de couplage entre spins sont considéxés et ont des valeurs
expérimentales [105]. Le diagramme de phasesat Féhdamental dans le plan
(H,A) révéle la présence de deux phases stables (4. éous avons montré
gu’une augmentation de la valeur absolue du chamngtaltin conduit a une
diminution de la température critique du systeme.méme, a faible température,
le champ externe n'a aucun effet sur 'aimantatieria structure poud\| faible.
Par ailleurs, nous avons confirmé les résultatéx@ntaux de la référence [106]
concernant I'effet du nombre de couches sur leslbsuw’hystérésis. En effet, le

champ coercitif croit en augmentant le nombre delces Mn.
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CONCLUSION GENERALE




Dans ce travail de these, nous avons utilisé ldnodét Monte Carlo pour I'étude des
propriétés magnétiques de différents systémes. g&suderniers, nous avons déterminé
I'aimantation magnétique, la susceptibilité poutenlr la température de Curie et la
température de compensation, pour différentes x@ldu champ magnétique externe.

Les cycles d’hystérises sont illustrés pour le$&syes considéres.

Nous avons étudié d’abord un systéme basé surtwwse cubique centrée, avec des
spins mixtes. Nous avons déterminé pour ce systEmeropriétés magnetiques, les
diagrammes de phases a I'état fondamental et le ciioystérésis. Nous avons étudié
eégalement l'effet des interactions de couplagehdigge en présence et en I'absence du
champ magnétique externe et du champ cristallinusNavons montré que I'état
ferromagnétique et la température critigue augnméntevec l'augmentation des

parametres d’interactions d’échange.

Nous avons considéré ensuite un systeme sphéraue-ghell » avec dilution. Nous

avons discuté en particulier I'influence des intdicns d’échange, le champ cristallin

et l'interaction inter-surfaces sur les comporteamitiques et la compensation du
systéme. Les résultats obtenus montrent différtgpess de topologies de diagrammes
de phases, la température critique reste constenta,température de compensation
augmente, lorsque la valeur du couplage d’échamige kes spins du « shell » augmente.
Nous avons trouvé aussi que la température critigge constante, et la température

de compensation augmente avec la probabilité déatil

Nous avons examiné apres, les proprietés magnsétiqume structure de type bi-
fullerene. Cette étude est basée sur l'intera®iKKY. Nous avons déterminé pour ce
systéme, les propriétés magnétiques et les cygkagndsis, ainsi que les diagrammes
de phases a I'état fondamental. Nous avons moogéqur une valeur de température
fixe, les valeurs croissantes des surfaces non étigges diminuent I'amplitude des
aimantations totales et pour une valeur fixe dulm@nde surfaces non magnétiques, les
valeurs croissantes de la température entrainemtdiminution de l'amplitude des

aimantations totales de cette structure.

( ]
llOOJ



Nous avons analysé enfin les propriétés magnétigeelinBi. Nous avons discuté
I'effet de I'épaisseur sur les propriétés magnésgde ce nano-systéme. Nous avons
montré que deux configurations du systeme corretguna I'état stable et que les
valeurs croissantes du champ cristallin augmerigenémpérature critique de cette
structure. Par ailleurs, 'augmentation du nombee cduches s’accompagne d’une

augmentation du champ coercitif.

Nous envisageons dans l'avenir :

- compléter la présente étude par la déterminadiantres parametres qui peuvent

influencer I'état ferromagnétique et la températritique,
- étudier d’autres matériaux magnétiques,
- proposer des nouveaux modeles magnétiques,

- utiliser d’autres algorithmes et méthodes pouermhdiner les propriétés magnétiques

de nanomatériaux.
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