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Introduction générale

Introduction générale :

Depuis le développement de la théorie microscopique de I’antiferromagnétisme par
Louis Néel dans les années 1930, la recherche dans le domaine du magnetisme a connu un
essor eblouissant. En effet, grace a la mise au point et a 1’amélioration d’outils expérimentaux
adaptés tels que [’utilisation de neutrons comme sonde du magnétisme, ainsi que de
prédictions théoriques assorties d’outils de calcul puissants, toute une variété de nouveaux

états magnétiques originaux ont été découverts.

La frustration magnétique, dont 1’une des principales incidences est de retarder ou
méme d’empécher un systéme de condenser dans un état de Néel jusqu’aux températures les
plus basses, est a la frontiere de la recherche dans cette discipline. Elle permet entre autre
d’engendrer des états magnétiques, dans lesquels les corrélations de spins restent a tres courte
portée, et caractérisés par une entropie par spin finie a température nulle, et possédant un état
fondamental fortement degénéré. Certains exemples populaires de tels états magnétiques sont

les liquides de spins, ou encore les verres de spins.

Le présent travail qui relate 1’étude réalisée pendant ce mémoire sur la frustration

magnétique et un calcul d’excitation, est organisé en trois chapitres.

Dans le premier chapitre, nous aborderons la frustration en magnétisme de maniére

générale.

Le second chapitre est quand a lui consacré a la présentation du composé étudié, ainsi
qu’a I’ensemble des paramétres susceptible de mettre en valeur la frustration dans les

systemes magnétiques. Des états de transition de phases magnétiques sont alors décrits.

Dans le troisieme chapitre, nous entreprendrons un calcul d’excitations magnétiques a

I’effet de mettre en évidence ces différentes transitions.

Enfin nous cléturerons ce travail par une conclusion générale assez détaillée, qui sera
entre autre 1’occasion de mettre en évidence les différents résultats obtenus pendant ce

modeste travail.

1 J. Robert, Systémes magnétiques & frustration géométrique : approches expérimentale et théorique, Université
Joseph Fourier- Grenoblel, 2007, iramis. Cea. Fr/llb/phocea/file. Php, www. Google.fr, p. 1.
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Chapitre | : Quelques aspects généraux sur la frustration magnétique

Introduction :

Le terme de frustration a été introduit pour la premiére fois en 1977 par Toulouse™,
dans le cas de systemes présentant des gels de type verre de spins. Cependant, nous pouvons
considérer que la notion de frustration est apparue en 1935 lorsque Pauling™?, en étudiant la

phase solide de I’eau, a montré que 1’entropie d’un tel systéme était finie & température nulle.*

I-1) Définition :

La frustration de maniére trés génerale dans un systeme donné, correspond a un état
d’insatisfaction caractérisé¢ par la propagation d’informations pouvant étre contradictoires.
Dans le cas de systemes magnétiques, elle est du a 1’incapacité du systtme a minimiser
simultanément toutes les énergies d’interaction individuelles, menant ainsi a la présence de
multiples états de plus basse énergie (dégénérescence de 1’état fondamental). “Cette incapacité
peut étre induite par la topologie du systeme ou du réseau, nous parlerons alors de frustration
topologique ou géométrique. La frustration d’interactions, est quand a elle due a la

compétition entre les interactions.

I-2) Frustration topologique ou géométrique :

Dans le cas de la frustration topologique, c’est la géométrie du réseau qui est
responsable de la frustration du systéme. * En effet, elle se produit quant I’arrangement spatial
des atomes ne permet pas de satisfaire simultanément toutes les interactions®. L’exemple

classique du triangle avec des interactions antiferromagnétiques entre spins d’lIsing illustre

1 G. Toulouse, «Theory of the frustration effect in spin glasses: I», Communications on Physics, 2:115, 1977.

“2 L. Pauling, «The structure and entropy of ice and of other crystals with some randomness of atomic
arrangement», Journal of the American Chemical Society, 57:2680, 1935.

Y idem, p. 7.

2 Idem, pp. 7 - 8.

> K. Marty, Etude des Langasites magnétiques. De la frustration magnétique au multiferroisme, Université
Joseph Fourier, institut Néel, 2008, hal. Inria. Fr/docs/00/35/15/75/PDF/These Karol. PDF, www. Google. Fr, p.
4.

* Y. Chapuis, Frustration géométrique, transitions de phase et ordre dynamique, Université Joseph Fourier-
Grenoblel, 2009, tel. Archives-ouvertes. Fr/docs/00/46/36/43/.../Chapuis-Yann-manuscrit. PDF, www. Google.
Fr,pp. 1 -2.
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bien ce phénoméne * (figure 17). Nous remarquons alors qu’il est possible de minimiser la
premiére interaction en anti-alignant deux des spins, aprés quoi le troisieme spin ne saura pas
comment s’orienter.” On dit qu’il est frustré, ce qui explique 1’impossibilité de minimiser
toutes les énergies d’interactions. Avec un seul type d’interaction entre premiers voisins, ¢’est

bien la géométrie du réseau qui conduit a la frustration.®

(@)

AF | | AF }

(b)

(+) (-}

FIG. 1 : frustration géométrique a deux dimensions : dans le cas Ising (a), en bleu
est représentée 1’interaction qui n’est pas satisfaite, XY (b), avec les deux chiralités

autorisées.

Un autre exemple d’existence de frustration est illustré dans une configuration a trois
dimensions. C’est la configuration de spins d’Ising couplés par des interactions
antiferromagnétiques, se trouvant aux sommets d’un tétra¢dre régulier (méme une structure

tétraédrique peut étre le siege de la frustration géométrique, puisque celle-ci est constituée de

! K. Marty, op. cit, p. 4.
" Lafigure 1(a) est empruntée & Y. Chapuis (op. cit, p. 3.) et (b) & K. Marty (op. cit, p. 5.).
2 J. Robert, op. cit, p. 8.
* K. Marty, op. cit, p. 5.
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triangles). Dans cette optique, nous avons représenté dans la figure 2" quelques
configurations équivalentes ; toutes les interactions antiferromagnétiques ne peuvent pas étre

satisfaites.

source: Demuer

FIG. 2 : Exemple de spins antiferromagnétiques de type Ising : cas a trois dimensions. Les
spins sont aux sommets d’un tétraédre régulier ; on représente ici quelques configurations
équivalentes.

D’apres ces deux exemples cités ci-dessus, nous constatons la dégénérescence de 1’ état
fondamental qui est une conséquence de la présence d’une frustration géometrique. En fait,
nous pouvons avancer 1’idée que la frustration magnétique en général est une dégénérescence
de 1’¢état fondamental du systéme. De plus, cette derniére a des conséquences sur 1’entropie.
En effet, si nous notons Q le nombre d’états accessible, I’entropie S s’écrit alors (kg la

constante de Boltzmann) :
S=kgInQ (1)
Dans le cas des systémes frustrés, Q est supérieur al, et 1’entropie est ainsi supérieure a zéro.*

Notons que de telles situations (FIG.1l.a) et FIG. 2) ont juste le mérite d’étre des
exemples simples pour illustrer le phénoméne de frustration.” La réalité est toute autre,
effectivement si nous minimisons 1’énergie sur un lien (FIG.1.a), alors, nous ne pouvons pas
placer le troisiéme spin en minimisant simultanément les énergies des deux liens restants. Le
meilleur compromis est la configuration en étoile avec des spins a 120° les un des autres
(FIG.1.b).}2

I-3) Les réseaux magnétiques a frustration géométrique :

Nous pouvons induire de la frustration geométrique dans un réseau de spin, en

" Lafigure 2 est empruntée a Y. Chapuis, op. cit, p. 3.

LY. Chapuis, op. cit, pp. 2 - 3.

2 |dem, p. 3.

® L. Messio, Etats fondamentaux et excitations de systtmes magnétiques frustrés, du classique au quantique,
Université Pierre et Marie Curie - Paris VI, 2010, ipht. Cea. Fr/docspht//articles/t10/144/public/Thése-Messio.
PDF, www. Google. Fr, p. 3.
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considérant des interactions antiferromagnétiques entre les premiers voisins uniquement. Tout
réseau a base de triangles, tel que le réseau triangulaire ayant des cotés en commun décrit par
la figure 3.a, ainsi que le réseau Kagomé (FIG.3.b) ou chague sommet est partagé entre deux
triangles, peut présenter le phenoméne de frustration. Cette remarque est valable aussi pour
les réseaux a trois dimensions : la structure pyrochlore (FIG.3.d), qui correspond a un réseau
de tétraédres reliés entre eux par leurs sommets, et le réseau cubique faces centrées (FIG.3.c)
aussi a base de tétraédres, connectés par leurs arétes," et le grenat (FIG.3.e), dans lequel les
triangles partagent également un sommet (a noter que pour le grenat, il existe deux réseaux de

triangles non coplanaires).

(a) (b)

AVAVAVAVA
CNNONONINEN
VQVAVAVAVQV

FIG. 3" : Réseaux géométriquement frustrés a base de triangles et tétragédres : (a)
réseau triangulaire ; (b) réseau Kagomé ; (c) réseau cubique faces centrées ; (d)
réseau pyrochlore ; (e) le grenat.

1 J. Robert, op. cit, pp. 8 — 10.
2 Y. Chapuis, op. cit, p. 6.
La figure 3 (a,b,c,d) est empruntée a J. Robert (op. cit, p. 9.) et (e) a Y. Chapuis, (op. cit, p. 6.).
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I-4) Compétition d’interactions :

Dans le cas ou la frustration nait de la compétition d’interactions, ce phénomeéne est
induit par I’existence de plusieurs chemins d’échange. Considérons le cas de spins d’Ising (un
degré de liberté) placés au sommet d’un carré, avec des interactions ferromagnétiques (F)
entre premiers voisins, et antiferromagnétiques (AF) entre seconds voisins (figure 47). Si I’on
satisfait les interactions entre premiers voisins, tous les spins seront orientés dans le méme
sens, ce qui défavorise les interactions entre seconds voisins. Si nous respectons ces derniéres,
alors certaines des interactions entre premiers voisins ne seront plus satisfaites. Aucune des
configurations de spins ne peut satisfaire simultanément les six interactions.! La frustration

apparait dans ces systemes du fait de la compétition entre les interactions premiers et seconds

VOIsins.
A F A F
e e

FIG. 4 : Frustration d’interactions dans le cas Ising : Les pointillés représentent
les interactions non satisfaites.

I-5) Frustration et dégénérescence des états de plus basse
energie :

Considérons un systéme de spins S;, avec des interactions antiferromagnétiques (J<0)

entre spins plus proches voisins uniquement. Dans le cas de 1’échange isotrope et symétrique,

1’Hamiltonien de Heisenberg H d’un tel systeme s’écrit alors :

H=-Jj 2> S;. Sj 2

“ La figure 4 est empruntée a K. Marty, op. cit, p. 4.
! 1dem, p. 4.
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Ou <i, j> désigne les couples de spins premiers voisins. Dans le cas de réseaux
conventionnels (carré ou cubique), 1’énergie du systéme est alors minimisée en anti-alignant
chaque spin deux a deux. Un tel état est alors appelé état de Néel, dans lequel le systeme de
spins se décompose en deux sous-réseaux, de sorte que 1’aimantation par site de 1’un des sous-

réseaux soit gug|S| , et celle de ’autre sous-réseau soit —gpg|S).

Cependant, nous venons de voir a travers 1’exemple simple de spins Ising au sommet
d’un triangle, que 1’état de Néel a deux sous réseaux est incompatible avec la géométrie de
réseaux a base triangulaire,' c'est-a-dire que cette géométrie particuliére conduit a la
frustration et donc certaines interactions seront alors brisées, ce qui empéche par conséquent

’apparition d’un état de Néel.

Une autre conséquence de la frustration est I’inhibition de I’état de Neéel
habituellement stabilisé, dans un systéme antiferromagnétique conventionnel. Plus
prosaiquement on peut dire que le phénoméne de frustration provoque 1’annihilation d’un

ordre magnétique a longue portée.

I-6) Connectivité et dégenérescence :

Nous avons vu précédemment que la frustration géometrique conduisait a une
dégénérescence de 1’¢état fondamental. Nous pouvons montrer de plus que cette
dégénérescence dépend de la connectivité entre les motifs de base. Considérons maintenant le
cas du triangle comme motif de base ; comme nous 1’avons déja vu, un réseau de triangles
peut étre constitué de deux maniéres différentes : soit les triangles partagent leurs sommets
(réseau dit Kagomé), soit ils partagent leurs cotés (réseau triangulaire). Les deux situations

présentent une dégénérescence différente, comme nous pouvons le constater a la figure 5.2

1 J. Robert, op. cit, p. 10.
2'Y. Chapuis, op. cit, p. 5.
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FIG. 5 : Relation entre connectivité et dégénérescence : en haut, le réseau triangulaire ;
en bas, le réseau Kagomé : plus la connectivité est faible, plus la dégénérescence est
importante.

Dans cet exemple nous nous limitons au cas de spins coplanaires (ou XY).
Considérons 3 types de spins : en rouge, les spins A orientés vers la gauche ; en bleu, les spins
B orientés vers la droite ; et en vert, les spins C orientés vers le haut. A noté que les spins font

unangle de 120° entre eux.

" Lafigure 5 est empruntée a Y. Chapuis, op. cit, p. 7.
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Dans le cas d’un réseau de triangle qui partagent leurs cotés, si nous plagons les trois
spins A, B et C sur un des triangles, nous remarquons que la chiralité pour ce triangle
détermine la chiralité de tous les autres triangles, c'est-a-dire que la disposition des spins sur
ce premier triangle impose la disposition des spins sur tous les autres triangles, donc
I’orientation de tous les spins du réseau. Ainsi, la dégénérescence d’un tel systeme est la
dégénérescence d’un seul triangle, qui correspond aux différentes fagons de placer les spins

A, BetC.

En revanche, lorsque les triangles ne partagent que leurs sommets, une fois les trois
spins A, B et C placés sur un premier triangle, il reste deux possibilités pour disposer les spins
manquants sur le triangle voisin. Par conséquent, la dégénérescence d’un tel systéme est bien
plus importante que pour un réseau triangulaire. Nous voyons ainsi que plus la connectivité
entre les triangles est faible, plus la dégénérescence est importante. Notons que nous pouvons
tenir le méme raisonnement dans le cas de tétraédres, qui pourraient par exemple partager
leurs sommets ou leurs arétes. Dans le cas de la structure pyrochlore (les tétraedres partageant
leurs sommets), la dégénérescence sera alors plus importante.  Soulignons que la
dégénérescence dont nous parlons ici est une dégénérescence macroscopique discréte de 1’état

fondamentale.?

Considérons maintenant le cas de spins Heisenberg (3 degré de liberté). Le systeme
peut en effet passer d’un état & un autre par la rotation successive de deux spins autour du
troisiéme sur des triangles donnés (figure 6°), ces opérations ne co(tant aucune énergie. La

dégénérescence dans ce cas n’est plus discréte mais continue.®

IR
‘a
L

7\
\

_ /
.%L x’ﬁ - -5
A r

\$/

FIG. 6 : Cas de spins Heisenberg, il est possible de tourner les spins continument pour passer
d’une configuration a une autre (dégénérescence continue), ce mouvement étant représenté
par les ellipses en pointillé.

LY. Chapuis, op. cit, p. 8.
2 J. Robert, op. cit, p. 13.
" Idem, p. 12.
® Idem, p. 13.
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Conclusion :

La frustration magnétique se rencontre dans des réseaux a base de triangles ou de

tétraédres de moment en interaction antiferromagnétique, en particulier a faible connectivité.

Elle induit une dégenérescence des états de plus basse énergie c'est-a-dire de 1’état

fondamentale du systeme.

Une conséquence remarquable de la frustration, est I’inhibition d’un ordre magnétique

a grande distance.

Aprés une revue assez exhaustive des origines du concept de frustration, en
I’occurrence, la topologie de structure et / ou la compétition d’interaction, plusieurs

paramétres physiques peuvent étre proposés a 1’effet de décrire ce phénomeéne.
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Chapitre Il : Composé étudié et parametres susceptibles de mettre en évidence la frustration magnétique

Introduction :

Plusieurs paramétres ont été proposés pour la mise en évidence et la mesure du degré
de frustration magnétique, dans les composés gouvernés par cette derniére. Parmi eux, nous
citrons les plus important a savoir : la fonction de frustration @ , le rapport |Op/Ty| et la
fonction de contrainte Fc.' Le composé au quel nous nous somme intéressés est le fluorure
ferriqgue FeFs. Dans ce chapitre, nous présenterons les caractéristiques structurales de ce
composé. 1l présente un polymorphisme comprenant 3 phases cristallines avec des topologies
trés différentes,” et constitue un cas d’école pour 1’étude de la frustration magnétique en
raison du caractére antiferromagnétique des interactions de superéchange (le superéchange

sera défini dans le chapitre 111).

I1-1) Parametres susceptibles de mettre en évidence la

frustration magnétique :
11-1-1) Définition des différents parametres :

[1-1-1-1) Fonction de frustration @ y:

G.Toulouse™ a montré par le biais d’un paramétre appelée la fonction de frustration,
noté @ , que le signe du produit des interactions d’échange sur le contour de la plaquette
triangulaire comme illustré dans la figure 7, témoigne de la présence (® =- 1) ou alors de

’absence (® = +1) de frustration.*

Plaquettes triangulaires non frustrées (¢ = +1) Plaquettes triangulaires frustrées (¢ = -1)

FIG. 7 : La fonction de frustration @  =]]cyc1eSigne (J;;) , teste la présence ou non de

frustration dans un cycle d’interactions.

L M. Tamine, Contribution a I’étude des excitations magnétiques de surface des systémes antiferromagnétiques
frustrés, Université du Maine, 1994, pp. 4 - 7.

2 H. Guérault, Propriétés structurales et magnétiques de poudres de fluorures nanostructurées MF; (M=F,, Ga)
obtenues par broyage mécanique, Université du Maine, 2000, p. 35.

® M. Tamine, op. cit, p. 6.

“ G. Toulouse, op. cit.

* M. Tamine, op. cit, p. 4.

E



Chapitre Il : Composé étudié et parametres susceptibles de mettre en évidence la frustration magnétique

La fonction de frustration d’un cycle d’interactions @, ne peut-étre considérée que
comme un teste de présence de la frustration dans un systeme magnétique, elle ne semble pas
constituer un parametre suffisamment général pour nous renseigner sur le degré de frustration
d’un systétme physique. D’ou la problématique suivante : par quel moyen théorique ou

expérimental peut-on quantifier la frustration d’un systéme magnétique ?*
11-1-1-2) Le rapport |Op/Ty| :

Sur le plan expérimental, la valeur du rapport |©p/Ty|, 0U Op est définie comme étant
la température de Curie-Weiss et Ty la température d’ordre de Néel, pour tout systeme
modélisable par une structure antiferromagnétique, permet de mettre en évidence la présence
ou pas de frustration dans un compose : pour les systemes non frustrées ce rapport est voisin
de 1, il devient bien supérieur a1 dans le cas contraire.” Nous avons vu qu'une des
conséquences de la frustration magnétique est d’empécher 1’état de Néel, et donc des états
magnétiques avec un ordre a longue portée (chapitre I, (I-2)). On s’attend donc un
comportement paramagnétique de la susceptibilité se prolongeant jusqu’aux températures les
plus basses.® Ce qui signifie que le systtme n’arrive pas a4 développer de corrélations
magnétiques a grande distance. Les systemes frustrés (tels que les liquides de spins) différent
d’états paramagnétiques ou les moments fluctuent de fagcon indépendante, entre autre par
I’existence de corrélations a courte portée. « Ceci a conduit Villain™ & introduire la notion de

paramagnétisme coopératif. ¢ »

Ce rapport n’est pas vraiment rigoureux pour décrire la frustration magnétique, car le
probléme se pose pour tous les composés qui ne satisfont pas a la loi de Curie-Weiss
(difficulté d’évaluation de la grandeur Op). D’ou la nécessité de définir une autre approche de
la frustration en relation direct avec 1’énergie du systéme, et ce nouvel outil pourra alors étre

définie comme étant la notion de fonction de contrainte.®
I1-1-1-3) Fonction de contrainte :

Ce parametre appelé aussi I’énergie réduite du systeme, est défini comme suit :

! M. Tamine, op. cit, pp. 6 — 7.

% |dem, pp. 6 — 7.

® K. Marty, op. cit, p. 7.

“J. Villain, «Insulating spin glasses», Zeitschrift fur Physik B, 33:31, 1979.
* J. Robert, op. cit, p. 16.

> M. Tamine, op. cit, p. 7.
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En définissant E¢ 1’énergie d’échange du systéme de spins en interactions par la quantité
Ec=- Z<i,j>]ii-s_i)-§]: (3)

et E p I’énergie de base du systeme (1’énergie du systeme résultant de la sommation sur toutes

les interactions de paires supposées non frustrées),
Ep=- Z<i,j>|]ii|-|§-i)|-|§i)| (4)

La fonction de contrainte F¢ sera alors définie par le rapport entre 1’énergie réelle du systéme
Ec et son énergie de base E,*
Ec 2<ij>lij Si ?;

Foz-— = - — 5
=B TaplglSIIS] ©

Les valeurs de Fc se trouvent dans la plage -1(systteme non frustré) a +1(systeme totalement

frustré).

Plus I’écart entre 1’énergie réelle du systeme et son €nergie de base est grand, plus le systeme

est frustré.?

11-2) Rappels sur la structure du composeé FeF; :

La structure idéale du fluorure FeF; est illustrée sur la figure 8". Chaque ion
métallique est entouré par un octaedre formé de six ions fluor équidistants, ces octaedres sont
liés entre eux par mise en commun des sommets F~ formant ainsi un arrangement
tridimensionnel. Chaque ion fluor posséde ainsi deux ions métalliques premier voisins et huit

autres ions fluor équidistants.®

! M. Tamine, op. cit, p. 7.

2 P. Lacorre, «The constraint functions : an attempt to evaluate the constraint rate inside structures that undergo
ordered magnetic frustration», J. Phys. C : Solid state Phys. 20 L775, 1987, http://iopscience.iop.org/0022-
3719/20/29/004, p.776.

“ La figure 8 est empruntée a H. Guérault, op. cit, p. 34.

® Idem, p. 34.
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FIG. 8 : Unité de base du fluorure FeFs.

I1-2-1) Les variétés cristallines :

Comme cité au dessus (dans I’introduction), le fluorure FeF; est caractérisé par un
polymorphisme ayant trois phases cristallines. Effectivement de nombreux travaux ont permis
de mettre en évidence ces trois variétés cristallines qui sont communément
appelées rhomboédrique (rh), bronze de tungstene hexagonal (H.T.B) et pyrochlore (PYR) :
leurs structures cristallographiques sont illustrées sur la figure 9°. *

“ La figure 9 est empruntée a H. Guérault, op. cit, p. 35.
! M. Tamine, op. cit, p. 8.
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FIG. 9 : Structures des trois phases cristallines de FeF; : (a) rhomboédrique ; (b) bronze
hexagonal de tungsténe ; (c) pyrochlore.

(a) la phase rhomboédrique r-FeF;, est la plus stable a température ambiante. Elle est
assimilable a un empilement d’octaédres joints par les sommets, inclinés et centrés sur les

sommets d”un réseau pseudo-cubique.’

(b) la phase bronze hexagonale de tungstene (H.T.B) — FeF3, est une superposition de

plans contenant des cycles hexagonaux et triangulaires d’octaédres.?

L' H. Guérault, op. cit, p. 35.
% Idem, p. 35.
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(c) la phase pyrochlore Pyr-FeFs, est un réseau de cycles triangulaires d’octaédres
uniquement. Ces derniers sont centrés sur les sommets d’un réseau de tétra¢dres eux-mémes

joints par les sommets.*

11-2-2) Propriétés magnétiques des différentes phases du

fluorure FeF3:

Les propriétés magnétiques de ces phases polymorphes different d’une phase a 1’autre,

’ensemble des données magnétiques est reporté sur le tableau I

Structure | Ty(K) | ©p(K) | [Bp/Tn| | Fc M (M) | @ rrr | Structure
(®)
r-Fek; 363 -610 1.7 -1 4.45 152.15 | Antiferromagnétique
(H.T.B) 110 -300 2.7 -0.67 | 4.09 142.3 | Antiferromagnétique
FeFs 150.7 | Triangulaire 120°
Pyr-FeF; | 20 - - -0.33 332 141.65 | Antiferromagnetique
4 sous-réseaux 109°

Tableau | : Valeurs des paramétres décrivant les propriétés magnétiques pour les trois phases
cristallines du fluorure ferrique FeF.

Avec : Ty température de Néel, ©p température de Curie-Weiss, Fc fonction de contrainte, p
est le moment a saturation d’aprés les études de diffraction neutronique et @ représente

I’angle de superéchange.

! H. Guérault, op. cit, p. 36.
Le tableau | est emprunté a M. Tamine, op. cit, p. 9.
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11-2-3) Modélisation des structures magnétiques par

simulation numerique :

Des études de simulation numérique basée sur 1’algorithme de Metropolis ont été
entreprises, afin d’estimer les valeurs des intégrales de superéchange J; et J, dans la phase

rhomboédrique r-FeF;. *

La détermination des valeurs de J; et J,, est entreprise a partir d’un Hamiltonien

d’¢échange de type Heisenberg :

H=-Y0001.5:5-2%.02. 5.5 (6)

<ij>

Ou n, = nombre de premiers voisins égal a 6 dans le cas du réseau cubique, n, = nombre de

seconds voisins égal a 12 dans le cas du réseau cubique.
Les valeurs suivantes ont pu étre obtenues :
J;=-129K et J,=-25K

Les valeurs de J; et J, négative, obtenues par simulation, induisent des interactions

antiferromagnétiques et par conséquent de la frustration (figure 10%).2

- +"-~"H+ -—
§
i

FIG. 10: Illustration de la frustration magnétique, induite par la compétition des
interactions de superéchange antiferromagnétiques entre premier et seconds voisins J; et
J,, respectivement.

! M. Lahlou — Mimi, «Computer simulation and magnetic frustration in cubic antiferromagnets», jounal of
magnetism and magnetic materials 150(1995)263-269, 1995, http://www. Science direct. Com, p. 263.

" Idem, p. 264.

2 M. Tamine, op. cit, pp. 11 — 12.

E
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En considérant le modéle d’Heisenberg comme définit ci-dessus, la figure 11" montre
I’évolution de la fonction de contrainte déduite des simulations. Différente situations sont

mise en évidence.

- Lorsque I’interaction entre second plus proche voisins est de nature
ferromagnétique (J,>0), il n’existe pas de frustration (Fc = -1), en accord avec la
configuration de type G (spins antiparalléles deux & deux, figure 12°%).

- Lorsque les interactions entre seconds plus proches voisins sont de nature
antiferromagnétiques (J,<0), la configuration magnétique de type G se conserve pour des
rapports J;/J, > 4, les interactions sont toutefois frustrées, la fonction de contrainte Fc

diminue lorsque J;/J, augmente (figure 11).

- Lorsque 0 < J;/J, < 4, Fc = -1/3, la situation devient plus complexe. La
configuration magnétique la plus stable (énergie minimale) résulte d’un mode¢le formé de files
de spins de nature ferromagnétique couplés antiferromagnétiquement (configuration de type
C (figure 12)). On peut constater que toutes les interactions entre seconds voisins sont
satisfaites tandis que celles entre premiers voisins sont fortement frustrées, avec des spins

disposés de maniére ferromagnétique.*

Fem.-13

-

wa | s Lo g —L—‘\
i .\-\H: - Zgnea)
45 | [

4.8 F

FIG. 11 : Evolution de la fonction de contrainte Fc en fonction du rapport J;/J, pour un
réseau cubique.

! Lafigure 11 est empruntée & M. Lahlou — Mimi, op.cit, p. 268.

“2 Lafigure 12 est empruntée & P. Rovillain, Une approche optique de I'intrication entre le magnétisme et

la ferroélectricité dans les multiferroiques, Université Pierre et Marie Curie, 2011, www. Mpqg. Univ-paris 7. Fr,
www. Google. Fr, p. 15.

! M. Tamine, op. cit, pp. 12 — 13.
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C-type G-type

FIG. 12 : Différentes configurations magnétiques possibles dans le cas du réseau cubique
simple dans 1’état fondamental.

11-2-3-1) Representation a 3 dimensions de la fonction de

contrainte F¢:

Considérons la structure de type G dans le domaine J;/J, >4, 1’équation (3), en tenant

compte des interactions entre seconds plus proche voisins, devient :

—.

Ec=- [Z<i,j> ]ii- S_l) i; + Z<i,i’>]ii’- S_l) . S_l’) + Z<j,j’> ]ii' . S_]) Si’] (7)
Avec : i, i’ des atomes appartenant au sous réseau A

j, j’ des atomes appartenant au sous réseau B

Jij Energie d’échange entre deux atomes proches voisins des 2 sous réseaux.

Jiiir Energie d’échange entre deux atomes du méme sous réseau A

Jj7 Energie d’échange entre deux atomes du méme sous réseau B

Notons que la structure de type G est constituée de deux sous réseaux, et que les
interactions premier voisins sont des interactions inter-sous réseaux, par contre les

interactions seconds voisins sont intra-sous réseaul.
Donc: Ec=-[12J12.51.S, + 12 J11. S1? + 12 ],,. S,%] (8)
L’¢équation (4) devient:
Ev=- [Zeijs Tyl [Sil- S]] + ZeisWisr L Sil- [Sv] + oy |- [S51- 1Sy 11 (9)

Ce qui implique:
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Eb=-[-12J12-S1.S2- 12J15 - S1* - 12]55. S,°] (10)
Avec: Jz=Jy » Ju=Jliv et Ju=Jy ., S=S1 e 5=95

Ce qui nous améne a réécrire 1’équation (5) comme suit :

_ Ec _ [-[-12]128:S; +12 )41 82 +12];,.5%]
l:C - - = 2 2 (11)
Ep —[-12]42.51.S; —12]11 .87 —12]5,.53]
En divisant le numérateur et le dénominateur sur J;4 et en posant x = Jiz Y= ;1—2 ,onaura:
11 22
XS;. sz—s%—§s§
Fe=- s Sp+S7+83 (12)
S1=S=Set]11=]2
Ce qui fait que:
x—2
o=+ (sl (13)
) _ 1 _ . . Jiz _ J12 _
En prenant: Fc=- 3 nous trouvons que X =4, ce qui veut dire que e T 4,
11 22

En implémentant 1’équation (12), on obtient la figure 13 donnée ci-dessous.
Fonction de contrainte pour le cu_mpuse’ Fefs [ 31=5/7 et 52=5/2)

0.3

0.4

0.6

Jiz A0 w0 Ji24 0287

FIG. 13 : Evolutiona 3 dimensions de la fonction de contrainte Fc pour le composé FeFs, en

fonction des rapports, J12 etll—2 .
Jin 22
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Conclusion :

Parmi les parametres aptes a mettre en valeur la frustration magnétique, nous pouvons
confirmer le fait que, la fonction de contrainte F¢ est le meilleur moyen de mesure du degré
de frustration d’un systéme magnétique, car elle est une quantification de cette derniere.

Ajouter a cela la figure 11 et la figure 13 mettent communément en évidence une transition
. . 1
de phase, qui se manifeste par la rupture du plateau (F¢ = - 3 FIG. 13), et le début d’une

avalanche, au point ;1_22 ;1—2 = 4. Effectivement, il ya bien une transition de phase

11 22

- \ 1 . .
magnetique en passant de la phase ot Fc = - 3@ la quelle correspond la configuration de

-2 . .
type C, a la phase ou Fc =- [i?] a la quelle correspond la configuration de type G.

Afin de mettre en évidence ces résultats de simulation et a 1’effet de rendre compte de
la présence d’une transition de phase magnétique, un calcul d’excitations magnétiques a été

alors entrepris.
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Introduction :

Dans ce chapitre, nous nous proposons d’entreprendre un calcule d’excitations
magnétiques (ondes de spins), basé sur le modele d’Heisenberg, dans le but de faire apparaitre

des états d’excitations mous, qui sont une preuve de I’existence d’une transition de phase

magnétique.

I11-1) Théorie des ondes de spins :

La théorie des ondes de spins est I’une des pierres angulaires du magnétisme. Bien que
développée dans les années 50, son importance reste fondamentale. C’est une théorie du
champ, dont les quasi-particules sont appelées magnons. Ces excitations portent un spin entier
et correspondent physiquement a des modes de précession des spins autour de la direction

locale du moment ordonné, et caractérisées par un déphasage de site ensite (figure 147).

0 0 A

FIG. 14 : Diagramme schématique d’une onde de spin dans un ferromagnétique.

" Lafigure 14 estempruntée & S. Petit, Neutron et Dynamique de spin, Habilitation a diriger les recherches, LLB
CE-Saclay F-91191 Gif sur Ywette, 2010, www. LIb. Cea. Fr/habilitation/petit-2010.PDF, www. Google.fr, p. 7.
1S, Petit, op. cit, pp. 6 — 7.
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I11-2) Formalisme  mathématique des excitations

magnetiques :

Dans la théorie quantique des ondes de spins, le spin est un opérateur dépendant du
temps a trois composantes ; comme dans le cas classique, nous choisissons 1’axe Z comme
axe d’alignement des spins. En considérant des interactions premiers voisins et seconds
voisins tel que montré par la configuration de type G (FIG. 12), nous choisissons
I’Hamiltonien du syst¢me suivant le modéle d’Heisenberg a couplage isotrope et en
introduisant un champ d’anisotropie et un champ extérieur. De plus, I’introduction ultérieure
de I’Hamiltonien de Dzyaloshinskii-Moriya (D-M) témoignant de la présence de « Canting »
méme faible induisant de fait un ferromagnétisme faible dans les structures de FeF; sera aussi

décrit.

Nous adopterons la convention d’écrire I’Hamiltonien total comme suit :

H = Hy+Hy+ HytH+H (14)

ou:

Hi= JagX<ij> Si- S; (15) JaB = Jij

Hz= JaaZ<ii> Si- St (16) Jaa = Jiv

Hs= Jgg 2<jj> 571?1) (17) Je = Jji

H,= - gpg (HotH MY, SZ (18) g: Facteur de Landé
Hs=- gpe (Ho+HJ")Y; S7 (19) pns: Magnéton de Bohr

Y<ij> - Représente la sommation sur toute les paires de spins en interaction du systeme,

chaque paire étant déenombrée une seule fois.
L’équation du mouvement d’un spin S; ou S; est alors régie par 1’équation du

mouvement d’Heisenberg sous la forme :

ih ddit =[S}, H] (20)

ij’
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[S;";, H]: Représente le commutateur des opérateurs de spins S;; ; et de I’Hamiltonien H.

l]’

De maniére générale 1’équation du mouvement d’un spin Sy, d’indice quelconque K

s’écrira :

de{ _

= [Si H] = [S{,Jap Z<ij> Si- Sil + [Si.JaaZ<ii> Si- Syl

+ S8 JBe Z<ij> S;- Syl - gme (HotHY Y [Sy, SE] (21)
- gus (HotH") Y [Sy, S]]

Comme dans le cas de la chaine antiferromagnétique, en introduisant les opérateurs de

déviation de spins S; et S;; :

Siﬁ =S5 + isiyj (22)
Nous aurons:
ds;t 1 _ _
'b_k = [Sli—r]ABZ<i,j>{E (Si.S; + S;.S) + st.s} }]
+ L - Qt Z QL
+ [Sk']AAZ<i,i’>{E (S{".Si + S;.8{) + Si.S¢ }] (23)

+[Sit, Jeg 2<j,j,>{§ (S;.S; + S;.S;) + S%.s7 }]
- gue (Ho+Ha")X; [Sit, S71 - gus (Ho+Ha*)Y; [Si,S7 ]
En tenant compte des regles de commutation suivante:

[A, B+C] =[A, B] + [A, C]
[A,BC]=B[A, C]+[A B]C
Et en utilisant les relations de commutation des opérateurs de spins :
[S;".S]] =-S].8
[S;Sf1 =S8y

_ Z
[Sl ) 1= 2Sii"si’
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Nous obtenons :

. dS
I'h d—tk = JaB Z<i,j> Sf.Sﬁ.Sk,- +JaB Z<i,j> Sﬁ.Si*.Ski - JaB Z<i,j> SiZ'Slt-Ski

-JaX<ij> S-S -8ui +JanX<iir> Si-Sk- 8k + Jaa X<iir> Sk-Sit- 8
-JaaX<ii> ST.Si.8kir - JaaX<ii> Si-Sf.8i+ Jgs Y<jj'> Sj+' S%-Ski’ (24)
+Jp X<jj'> Sl%-slj--skj - JBB 2<j'> SiZ.Sf{.Skir - JeB 2<j > Sf{.SiZ,.Ski
+gue (HotH )X SiF. 8y + gns (HotH) X S; 8y
Pour un atome du sous réseau A, 1’équation du mouvement sera régie alors en prenant
K=1(8k=1, 8kj = 8yy = 8=0):

' [
— z z z z
I'h dtl =JapZ<ij> Si-Si -JaBZ<ij> Si-Sf + JaaZ<ii> ST-Si -Jaa Z<ii> Si-Si

+gps (Ho+H.")Y; SiF (25)
Pour un atome du sous réseau B, en considérant cette fois ci :

K=J (8k; = 1, 8= 8kir= 8y =0)

. ds;
I'h d—t] = Jag X<ij> Si S -Jap X<ij> ST-S; + Jg Xsiy> S7-Sj - I Xeji> S SF

+0us (H0+HaB)Zj S;" (26)

Dans I’approximation T = 0 K, nous pouvons écrire :
Sf =8 =SaetS/=87=5g

Alors on peut réécrire les équations (25) et (26) sous la forme :
487 ik —iKF} o+ —iKF} o+
Yilh & € Tlas Sadi X<ij>€ "S- Jap Sg X Xcij> €L,
+Jaa Sa i Dii>€ K SF - Jaa SA Y B s e IR S (27)

+gps (HotH,") X Xy eI s
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. 4SS ke _ikr _ikE
2ibh d—t]e P = Jap Sa Y Xaij>€ TS - Jap Sa X Xy € LSS
—ikE —ikE
+Jgg SB ) X<jj'> € g Sj-Jr -JpB S8 ) Xcj > € iy Sj+ (28)
—ikF
+gpe (HotHa") Y Y€ o -Sj+

En introduisant les opérateurs oc et By, définit dans I’espace des vecteurs d’ondes k

par :
o =S e~ ik
B =35 e
Et en tenant compte du fait que :
2 Z<i,j> = Zj Z<j, i>
Yi Z<i,i’> = 5 Z<i’,i>

Les équations du mouvement s’écriront alors en fonction des opérateurs o et B

dog - . L
ih —X= —ikr; ¢+ ik(r;—T; kP ot
b5 “lasSa2i €0 S 2> © G g SeYs e i sF Y1

+Jan Sadw e il Sy Xevis ek ) . Jaa Sa Y e ikn S Yars1 (29
+ gus (HotH.Y) Y5 3 eIk .S

i B —ikT, o+ —ik(F—T, iR o
Ih?:]ABSBZie i.S; Z<i,j> e Ik ) ']ABSAZj e ]'Sj Z<i,j>1

.

+Jgg S8 e 1Ty S,+ Z<j’,j> ek ) - JB S8 e 'Sj+ d<j>1 (30)

+ gus (HotH.?) Y X e KT s+
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Dans 1’espace des vecteurs d’ondesk, les équations du mouvement pourront alors
s’écrire :

. daf S R
I'h d—ti{ = Jag Sa Z;j vi;(K) ﬁf: -JaB S Zj; 0‘{ +Jaa Sa Zii Vi (K) O‘ft

- Jaa Sa Ziir o5 +gps (HotH,") of (31)
. dBsf S .
| lj dtk = ]AB SB le Yl](k) (Xi{ - ]AB SA le B]j(— + ]BB SB Z]]/ Y"/ (k) Bij{'

- Jee Se Zyy B +gns (HotHa") Bf (32)

Avec:

> 1 iR(F—T
Vij(K) = - X<ij> el =Tl
i

1

vir (K) = z Yeii> elK@—TD

aar

)i

7y 1 ik(T5—T;
in’(k)_z—2<i,j’> e N7

i’

En choisissant des solutions sous forme d’ondes de spins progressives:

Nous aurons les équations suivantes :
} lj‘”“z_o’ = [Jaa Sa Ziy Vie (&) - Jap Ss Zij -Jan Sa Ziy +0ps (HotHa")] O‘%

+ Uas Sa Zij v (K)] B (33)
- wa% = [JgB S Zj; Yij’(_k) - Jag Sa Zij - Jgg Se Zjj + ps (Ho+H,")] B:{F—O’

+ [as Se Zij vi(K)] ot (34)
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Nous obtenons sous forme d’une écriture matricielle:

oo + JaaSaZii vir (k) — JaBSBZij — JaaSaZiy + gug(Ho + HE) JaBSaZij Yii(i()
Jag SeZij vij (k) b + JeeSeZj Vjj (K) — JasSaZij — Jee SeZjj + ghs(Ho + HE)
at.
ko [_[O
o |- [0 (39)
ko

Pour avoir des solutions non triviales, ’annulation du déterminant donne alors
1’équation séculaire permettant la détermination des énergies des quantums de magnons, qui

s’écrit :

(hw)* — (hw) [Jap(Sa + Sp) Zij + Jaa Sa Zyir (L-viy (i()) +Jgg Ss Zjj (1'Yij’(i()) -2 gusHo
- gns (Ha" +H.")] + Jaa)eeSaSeZiv Zjj (i (K) Yij (k) - v () - Y (k) +1)

+Jag” Sa Ss Zijz(l'Yiiz(i{)) +Ja)pBSB’ ZiiZij’(l'in’(i()) + JaaJasSa’ Zii Zij (1-yiy (k)

- gpe (HotHa") [Jgs Se Zyy (1-vjy (k)) + JagSaZ;]

- g (Ho+Ha") [Jaa Sa Ziy (L-yiy (k) + JasSeZij] + 9 “pe’ (Ho+H.?) (Ho+H.%) =0 (36)
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111-3) Résultats et discussion:

Dans cette partie nous présenterons les courbes de dispersion de magnons dans les

trois directions de haute symétrie du cube, a savoir les directions [L 0 0], [1 1 0] et [1 1 1].

I11-3-1) Direction [1 00] :

Superposition des courbes de dispersion de magnons sans terme de Dzyaloshinskii-Moriya

¢

I JI JD

IIJIIJ

[ [ [ [
(1/32)=12

(J1/J2)=10.9 X D=0
% Haa=300G
Hab=-300G
J1/J2)=8 b
( ) 3 Y HO=0

(31/J2)=6

(J1/J2)=4.8

(J1/32)=4.14
(31/32)=4.07

(J1/32)=4.03

(1/32)=4

[

A

-3 0 1
Vecteur donde K[100]

FIG. 15: Superposition des courbes de dispersion de
Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.

magnons sans

terme de




Energie E (K)

Chapitre 1lI : Calcul d’excitations magnétiques

111-3-2) Direction [1 1 0] :

Suprposition des courbes de dispersion de magnons sans terme de Dzyaloshinskii-Moriya

150

100

50

I JIII

II IIJ

l l l l l l l

(1/32)=12

(91132)=10.91—>

(31/32)=8

(31/32)=6

(J1/J2)=4.8

(31/32)=4.14

(31/32)=4.07

(91/32)=4.03

(31/32)=4

-3 -2 -1 0 1 2 3
Vecteur donde K[110]

FIG. 16: Superposition des courbes de dispersion de magnons sans terme de
Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.
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I11-3-3) Direction [11 1] :

Superposition des courbes de dispersion de magnons sans terme de Dzyaloshinskii-Moriya

160

140 —

120 —

100 —

[ [ [ [ [ [

(41/32)=12

(91/32)=10.91

(91/32)=8 D=0
Haa=300G
Hab=-300G
HO=0

-3 2 -1 0 1 2 3
Vecteur donde K[111]

FIG. 17: Superposition des courbes de dispersion de magnons sans terme de
Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.
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111-3-4) Interprétation :

Dans les trois directions de haute symétrie du cube, nous constatons le méme
comportement des magnons, en se réeférant aux courbes de dispersion données ci-dessus. En
effet pour des rapports J;/J, grand devant 4 (12, 10.91...), les énergies des magnons sont
assez élevées. Situation physique qui est fondée car les ondes de spins se propage dans la
structure de type G (structure antiferromagnétique classique).

En se rapprochant de la valeur (J1/J,)=4, qui est le point ou la transition de phase
magnétique s’effectue (FIG. 11), nous remarquons que les magnons perdent de leur
dynamisme, ceci s’explique par le fait que 1’onde de spin rencontre un autre milieu qui lui est
totalement inconnu, effectivement en dessous de la valeur (Ji/J,)=4 c’est une autre

configuration de moments magnétique qui régne (structure de type C).

Ajouter a cela, nous observons un léger décalage des courbes par rapport a I’axe des
abscisses, ceci incombe a la présence des champs d’anisotropie H,™ et H.® respectivement

dans les sous réseaux A et B.

I11-4) Introduction de I’Hamiltonien de Dzyaloshinskii-
Moriya (D-M) :

Avant de définir I’interaction Dzyaloshinskii-Moriya, nous allons d’abord introduire le

concept de superéchange.

111-4-1) Mécanisme de superéchange :

La plupart des matériaux antiferromagnétiques sont des oxydes isolants dans lesquels
les électrons sont localisés et les ions magnétiques sont séparés par d’autres ions non

magnétiques. L’échange direct est donc trés faible, ¢’est la nature des atomes séparant les ions
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magnétiques qui joue alors un role essentiel dans I’intensité des interactions magnétiques.
Ainsi dans ces oxydes, c’est le mécanisme de superéchange qui est responsable de
I’antiferromagnétisme. Le superéchange est un couplage indirect médié par les ions non

magnétiques.*

La figure 18" traduit qualitativement le mécanisme de superéchange. Soit dans le cas
générale deux atomes magnétiques M; et M, portant chacun un spin, séparés par un atome
diamagnétique O (en générale un atome d’oxygene). Lors du recouvrement entre les orbitales
électroniques des ions magnétiques (orbitale d) et celles de 1’atome d’oxygeéne (orbitale p) les
électrons ne seront plus localisés sur un ion. Supposant que I’ion M; possede un spin + 1/2,
les orbitales de I’atome d’oxygene vont se polariser et celle occupée par un électron de spin
- 1/2 sera plus proche de M;. Dans ce cas, M, sera plus proche d’une orbitale occupée par un

électron de spin + 1/2.

Comme les interactions entre M, et O sont les mémes qu’entre M; et O, la présence
d’un spin - 1/2 sur M, sera favorisée. Dans ce cas, 1’interaction entre les atomes M; et M, sera

de nature antiferromagnétique.

FIG. 18 : Configuration des orbitales des atomes magnétiques (M, et M,) et non magnétique
(O) pour laquelle D’interaction antiferromagnétique s’effectue par un mécanisme de
superéchange.

' P. Rovillain, op. cit, p. 15.
Idem, p. 16.
% Idem, p. 15.
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Ainsi, nous concevons comment a travers une interaction d’échange indirecte nous
pouvons obtenir une interaction antiferromagnétique entre les ions magnétiques. Notons que
dans notre cas, le mécanisme de superéchange s’effectue entre les atomes de fer Fe qui sont
magnétiques et 1’atome de fluore F qui est lui diamagnetique (Fe — F — Fe). En plus de
I’interaction de superéchange, une autre interaction peut €tre présente dans les composés
antiferromagnétiques présentant un faible moment magnétique, il s’agit de 1’interaction

Dzyaloshinskii-Moriya.

111-4-2) Interaction Dzyaloshinskii-Moriya :

Certaines structures pour lesquelles 1’ensemble de leurs propriétés permettrait de les
classer parmi les antiferromagnétiques, présentent a basse température un moment permanent.
On a longtemps attribué ce moment, qui est trés petit, de I’ordre de 10 ou 10pg par atome &
des impuretés ferromagnétiques. Cependant d’autres études ultérieures, dont la pureté a été
soigneusement controlée, ont montrée que cette propriété existait dans le cas d’un assez grand

nombre d’antiferromagnétiques, (exemple NiF,, MnCos, CoCos, CrFs, ...).

L’interprétation de cette propriété a été donnée par Dzyaloshinskii* dans une étude
phénoménologique basée sur la symétrie, et il conclut qu’un ferromagnétique faible est en fait
un antiferromagnétique dans lequel les moments magnétiques des deux sous réseaux, au lieu
d’étre rigoureusement antiparalléles, sont l1égérement décalés d’un angle a tres petit (figure

19°%). Dans ce cas on dit qu’il existe un « Canting » entre les moments magnétiques.

En 1960, Moriya * a justifié microscopiquement cette interaction & partir du couplage

spin-orbite.

" 1. E. Dzyaloshinskii, «A thermodynamic theory of weak ferromagnetism of antiferromagnetics», Journal of
Physics and Chemistry of Solids, 4, 241, 1959.
"% Lafigure 19 est empruntée a P. Rovillain, op. cit, p. 17.

® T. Moriya, « Anisotropic superexchange interaction and weak ferromagnetism», Physical Review, 120, 91,
1960.

' L. Messio, op. cit, p. 115.




Chapitre 1lI : Calcul d’excitations magnétiques

FIG. 19 : Schéma illustratif du « Canting » entre les moments magnétiques.

I11-4-3) Théorie de l’influence du couplage antisymétrique

sur les ondes de spins :
L’Hamiltonien de Dzyaloshinskii-Moriya s’écrit comme suit :
Ho =Dy . (5i X §}) (37)

Si nous considérons que les vecteurs 1, j, k, forme une base orthonormale dans un
repére orthonormé, définissons alors une base dans le plan complexe dont les vecteurs seront
n*, n=, Z tels que :

- \/E - -
n' =32+ i)
2i
\/—

— V2, ..
n~ = (-j+ii)

Ce qui donne:

Un vecteur de spin S, s’écrira alors dans la base (n*, n~, Z ) :

S, =Sin* +S;n- + SZZ (38)
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Avec :
S§ =S% +iS] (39)

Dans la base (n*, n~, Z ), le vecteur Dy; sécrira :

D;; —DX1+Dy]+DZk D+n++D n~ +D4Z (40)
Nous obtenons alors :

D; =2 (Dj; + Dy)i+ 2 (D} - Dy)j + D}Z (41)

Posons :
(D+ +Dj;)

D} £ (Dj - D;)

D} =D},
Alors :

Dj; == (DX + D)
D; = f (Dj; - iD}))
D} =D},

*) Remarque :

Dans le cas de FeF; le terme D_ii) est paralléle a I’axe [1 1 1] et a été estimé a 49 KG a

o0K.!

Dans la base (1, j. k) I’Hamiltonien d’interaction Hps’écrira :

Ho = D (S7.Sf - S7.S) - D}, (S S - . S{) + D (S}.S7 - S).8)) (42)

! M. Lahlou — Mimi, Etude des fluorures mixtes MF; (M=F, Cr, V), Université du Maine, 1992, p. 8.
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Son écriture dans la base (F, n-,Z)seara:
Hp = Dy (S;.S] - S;*.S{) - Dy (S;.S7-S;.S]) + Df (S{".S; - S;.8)) (43)

L’écriture de I’Hamiltonien total incluant toutes les paires de spins i et j sera alors :

—_— —

Hp = X< ;> Dj (S x Sj)
=Y<i;>[D5 (S7-.S] — S".8f) + Dj (S7.Sf — S;.S) + Df (S{.S; — §;.57)1(44)
L’équation du mouvement de spin régie par I’équation d’Heisenberg donnera alors :

5 _

Ih [Sk'HD]_ {[Sk Z<L]>S+ ] [Sk Z<L]>S+ S ]}
+Dj; {[Sk, X<ij>S; - SE1- [k, X<ij> Si-S{T}
+ DZ {[Sk Z<I.]> S+ _] [Sk'2<1]> . Sl_]} (45)

Un calcul analogue au précédent (I11-2), nous améne a écrire 1’équation générale

suivante :
'h—k =[Sk, Ho] = Xcij> Dij {S;"-Si"- 8ki - Si". S} 813}
+ Y<i)> Dy {28]. 8.8y - S;7.S . 8y + S77.S;F. 8y - 2S7.S[. 8,5}
+Y<i)> D {28].S]. 8y - 2S;7. 8. 81} (46)

Dans le modeéle de deux sous réseaux A et B, avec canting des spins:

Pour un atome du sous réseau A (k =) :

. dsf
Ih—-

= T D {SF ST+ By Dy {578 - 28257} + iy DE {28757 (47)

Pour un atome du sous reseau B (k=) :
+

. dS; _ _
I'h d—t] = Yaijs DI {-877. 8/} + Yo Dy {2S].SE + S7.8/} + X y- D {28.5[} (48)

En posant D;f et D;; << Df;

1]

les équations du mouvement se réduisent alors :

E
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dsi" _ Zre+ QZ
= - Zaiy> 2Df (55T (49)
H dsi+ —_ Z + Z
I'h —Z<i,j>2D {s;". } (50)
dt
Dans I’approximation T = 0 K, nous pouvons écrire :

SiZ:SAetS]-Z:SB
Dans I’espace des vecteurs d’ondes K, en écrivant que :
a_) - 21 S+ —IEI'_{
+ + o—ikF;
Bp =2;S; .e )
La méme méthode que le calcul effectué en (111-2) nous amene a :

da +
i lj d_i:K =-2 |D| SAZ ij Yl](k)B+ (51)

En choisissant des solutions sous forme d’ondes de spins progressives:

+ — 7t iot
o (Xﬁ e

+ — p+ 1wt
Bi =P ©

Nous aurons les équations suivantes :

-hooy =- 2|D] Sa Zy vy (WBL; ~
- hoop; =2 [D] Sa Z;; vy(kegs; "

En tenant compte de toutes les interactions, le Hamiltonien totale s’écrira :

H=Jag 2<ij> §:—§: +Jaa Z<ii'> Si- St + Jep 2> §;—§; - gus (Ho+H )Y SE

—

- gps (HotH:")Y; S7+ Y<ij> Dy . (Si X §;) (55)

E
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Ce qui nous amene a écrire la matrice dynamique suivante :

how + JaaSaZiy vir (k) — JaBSBZij — JaaSaZii + gug(Ho + HY) JaB SaZi;j Vij (k)— 2|D|sa Z; Vij(i{)
JaBSBZj Yii(k) + 2 |D| Sg Z; vii(K) hw +JgsSeZj Yjj (k) —Jas SaZi; — JeeSpZj + gus(Ho + HE)
ot ]
Ko [ [0 (56)
"
[0

L’équation séculaire s’écrira dans ce cas :
(hw)* — (hw) [Jap(Sa + Sp) Zij + Jaa Sa Zyir (L-viy (i()) +Jgp Ss Zjy (1'Yij’(i()) -2 gusHo
- gps (Ha® +HaP)1 + Jaa)eSaSeZiy Zj i (K) Y (&) - viir (K) - Y (k) + 1)
+JaB” Sa Se Zijz(l'Yiiz(i{)) + JapleBSE’ ZiiZij’(l'in’(i()) + JanJagSa® Zii Zi; 1y (K))
- ge (HorH:") s Se Zyy (1-vyy (1) + JapSaZy]
- g (Ho+Ha") [Jaa Sa Ziy (L-yiy (k) + JaSeZij] + 0 “pe’ (HotHa") (Ho+H,®)

+ 4|D|? $5Sg Z;yii?(k) =0 (57)

E
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111-4-4) Résultats et discussion:

Dans les trios directions de haute symétrie du cube, nous obtenons les résultats

suivants :

I11-4-4-1) Direction [1 0 0] :

140 i

120

100

Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de Dzyaloshinskii-Moriya

(1/32)=12

(31/32)=10.91>

(41/32)=8

[ l l l l [

(132)=6
80—
Haa=300G
- Hab=-300G
(J1/32)=4.8 _ Ho=0
6015 D=49KG
(J1/32)=4.14
(J1/32)=4.07
40—
(01/32)=4.03 |
(U/32)=4
" ‘ [ [ [ [ [ [
4 -3 2 1 0 1 2 3

Vecteur donde K[100]

FIG. 20:

Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de

Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.
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111-4-4-2) Direction [1 1 0] :

Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de Dzyaloshinskii-Moriya

160 [ [ [ [ [ [ [

140

I

(1/32)=12

(91/32)=10.91—>

120—
(91132)=8
—~ 100 —
x
w
2 (91132)=6
o}
f=
w80~ Haa=300G
Hab=-300G
HO0=0
J1/32)=4.8 D=49KG
>
60—
J1/32)=4.14
(31/32)=4.07
40—
(31/32)=4.03
(J1/32)=4
20 [ [ [ [ [ [ [
-4 -3 2 1 0 1 2 3

Vecteur donde [110]

FIG. 21: Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de
Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.
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111-4-4-3) Direction [11 1] :

Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de Dzyaloshinskii-Moriya

[ [ [ [ [ [ [

(1/J2)=12

(31/32)=10.9

Haa=300G
Hab=-300G
HO=0

(J1/32)=8 D=49KG
130—
120 — | (J1/32)=6
110—
100 —
90—
- [ [ [ [ [ [ [
-4 -3 -2 -1 0 1 2 3

Vecteur donde K[111]

FIG. 22: Superposition des courbes de dispersion de magnons avec terme de
Dzyaloshinskii-Moriya, pour différentes valeurs du rapport J;/J,.
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111-4-4-4) Interprétation et conclusion :

Comparé aux résultats obtenus avant I’introduction du terme Dzyaloshinskii-Moriya,
en plus de 1’apparition du mode mou, qui met en évidence le fait qu’il y’a bien une transition
de phase magnétique, nous remarquons aussi la naissance d’une certaine énergie de gap, et ce

dans les trois directions considérées.

Le changement de comportement des magnons pour des valeurs du rapport J;/J,
proche de 4, qui se manifeste par I’apparition de ce qu’on appelle le mode mou (perte de
dynamisme de la part des magnons), met en exergue le fait qu’il y a bien une transition de

phase magnétique, qui a lieu au point (J,/J,)=4 (FIG. 11).

L’introduction de 1’Hamiltonien de Dzyaloshinskii-Moriya (D-M), induit comme
répercussion sur le spectre des magnons, 1’apparition d’une énergie de gap, qu on impute a la
naissance d’un ferromagnétisme dans un composé pourtant antiferromagnétique, via le

« Canting » des moments magnétiques incorporé par cette méme interaction.

E
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Conclusion générale :

Au cours de ce travail, nous avons traité la question de la frustration magnétique, et
principalement la frustration induite par la compétition des interactions de superéchange

antiferromagnétiques entre premiers et seconds voisins.

Dans le premier chapitre, nous avons expose un apercu général de la frustration
magnétique. Nous avons pu mettre en évidence les consequences induite par cette derniere et
constaté¢ qu’elle mene a une dégénérescence de 1’état fondamental du systeme, ainsi qu’a

’inhibition d’un ordre magnétique a longue portée.

Dans le second chapitre, nous avons abordé la description du compose étudié qui
constitue un cas d’école pour 1’¢étude de la frustration magnétique, et les différents parametres
susceptibles de nous renseigner sur ce mécanisme de frustration. Ceci nous a conduits a
affirmer que le meilleur outil de mesure du degré de frustration d’un systéeme magnétique peut
étre décrit par la fonction de contrainte Fc, puisque celle-ci représente une quantification de la
frustration dans un systéme magnétique donné. Nous avons également pu mettre en exergue

I’existence d’une transition de phase magnétique, qui se traduit par la rupture du plateau et le
début d’une avalanche au point Jiz _ Dz _ 4,
Ji1 J22

Dans le troisiéme chapitre, qui a fait 1’objet d’un calcul d’onde de spins, nous avons
remarqué dans un premier temps -sans 1’interaction Dzyaloshinskii-Moriya-, 1’apparition d’un

mode mou, qui corrobore la présence d’une transition de phase magnétique au point == =
11

he _ 4. En introduisant 1’Hamiltonien de Dzyaloshinskii-Moriya (D-M), nous avons pu

J22
noter 1’incidence de la naissance du ferromagnétisme dans un composé¢ antiferromagnétique,

qui se révele par I’apparition d’une énergie de gap.

Comme perspective de ce modeste travail, nous pouvons proposer une étude sur la
frustration magnétique en considérant une brisure ou une réduction de symeétrie, c'est-a-dire
en présence d’une surface. Nous pouvons aussi envisager 1’éventualité d’aborder la

problématique de la frustration dans des systemes ferrimagnétiques.

E
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