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Introduction générale : 
 

- Le développement technologique et industriel dépend beaucoup de la recherche des 

nouveaux matériaux et alliages à partir du tableau périodique des éléments en se basant sur la 

loi naturelle qui affirme que la combinaison de deux matériaux différents ne présente pas une 

combinaison de leurs propriétés mais donne plutôt naissance à des caractéristiques nouvelles 

propres à l’alliage [1]. 

- La physique de la matière condensée et la science des matériaux jouent un rôle de plus en 

plus important dans l’amélioration des applications technologiques. Avant d’employer les 

matériaux (solides) dans l’industrie, il faut s’assurer de la qualité de leurs propriétés 

structurales, électroniques…etc. 

- Les alliages Heusler ont été découverts par Friedrich Heusler au début du XXème siècle. 

Leur principale caractéristique était alors d’être un alliage ferromagnétique sans qu’aucun de 

leurs constituants ne le soit (le premier matériau était composé de Cu, Mn et Al ; le 

Cu2MnAl). Cet état magnétique est dû à un arrangement et une distribution particulière de 

certains atomes qui joue un rôle majeur sur leurs propriétés physiques. 

- Depuis la prédiction de la demi-métallicité de l’alliage Heusler NiMnSb par De Groot et al. 

en 1983[2], l’intérêt scientifique des alliages Heusler a été renouvelé et ces matériaux ont 

commencé à avoir des intérêts à la fois théoriques et expérimentaux et surtout en spintronique. 

En passant de l’électronique basée sur le contrôle de courants de charges, électrons de charge 

négative et trous de charge positive, vers un nouveau concept appelé l’électronique de spin, 

ou spintronique, domaine émergent qui projette d’utiliser le spin des électrons comme un 

degré de liberté supplémentaire pour générer des fonctionnalités nouvelles et modernes. 

Plusieurs alliages Heusler ont été ensuite prédits par des calculs abinitio. 

- Les méthodes ab-initio qui sont devenues aujourd’hui un outil de base pour le calcul des 

propriétés physiques des systèmes les plus complexes. Elles sont aussi un outil de choix pour 

la prédiction de nouveaux matériaux, et elles ont parfois pu remplacer des expériences très 

coûteuses où même irréalisables en laboratoire. Parmi ces méthodes ab-initio, la méthode des 

ondes planes augmentées linéarisées à plein potentiel (FP-LAPW) qui est l’une des méthodes 

les plus précises actuellement pour le calcul de la structure électronique des solides dans le 

cadre de la théorie de la fonctionnelle de densité (DFT) . 
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- Notre objectif est d’aboutir à une meilleure compréhension des propriétés structurel, 

mécanique, magnétique, électronique et thermodynamique du composé Heusler Mn2LuSb et 

Ir2LuSb 

- Le travail que nous présentons dans ce mémoire comprend trois chapitres : 
 

 Le premier chapitre : nous discuterons l’étude bibliographique des propriétés 

physiques des heuslers et leurs applications. 

 Le deuxième chapitre : est consacré à la méthode de calcule aux fondements 

théoriques, dans un premier temps on présentera le fondement de la théorie de la 

fonctionnelle de la densité (DFT), ensuite l’approximation de la densité locale 

(GGA) et enfin la méthode FP-LAPW 

 Le troisième chapitre : Enfin dans le dernier chapitre nous exposons les étapes de 

notre travail et les résultats de nos calculs basés sur l’approximation GGA. Nous 

présentons les propriétés structurales, élastiques ainsi que les propriétés électroniques 

des matériaux étudiés. Une conclusion générale est enfin présentée. 
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I.1 : Les alliages de Heusler : 

 
I.1.1. Introduction : 

 
Depuis la découverte de la demi-métallicité ferromagnétique des alliages Heusler, ces 

derniers sont devenus un domaine d’intérêt de la recherche pour les applications de 

l’électronique de spin [1]. Le terme alliages Heusler est attribué à un groupe de composés qui 

contient à peu près 3000 composés identifiés. Ces composés remarquables ont été découverts 

la première fois par Fritz Heusler en 1903 tandis qu’il travaillait sur le ferromagnétisme de 

l’alliage Cu2MnAl [2]. Grâce à un large éventail de propriétés, ces composés peuvent avoir le 

comportement de demi-métaux, de semi-conducteurs, de supraconducteurs et bien d’autres. 

Ils se divisent en deux groupes : les demi-Heusler avec une formule chimique XYZ et les 

alliages Heusler complets avec une composition X2YZ, où X et Y sont des métaux de 

transition et Z est un élément des groupes III à V. Les principales combinaisons des alliages 

Heusler sont présentées dans la Figure. I. 1. [3]. 

 

 

 

 

 

 

 
Figure. I. 1.Tableau périodique des éléments. Le grand nombre de matériaux Heusler peut 

être forme par la combinaison des différents éléments selon le schéma de couleurs. 
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Les propriétés de nombreux composes Heusler peuvent être prédire simplement en 

comptant le nombre d'électrons de valence [4]. Par exemple, les alliages de Heusler non 

magnétique composes a environ 27 électrons de valence sont supraconducteurs, par contre les 

semi-conducteurs affichent une autre catégorie importante avec plus de 250 composées et sont 

considères comme de nouveaux matériaux pour les énergies solaires. La largeur de gap pour 

ces semi-conducteurs change de 0-4 eV en changeant leur composition chimique. En effet, 

d'excellentes propriétés thermoélectriques ont été récemment mises en évidence pour les 

matériaux à base de TiN iSn [5]. Sur la base des calculs de leur structures de bandes une 

nouvelle classe d’alliages Heusler a été prédite appelée isolants topologiques 

multifonctionnels. C’est un nouvel état de la matière, dans lequel les états de Surface sont 

topo logiquement protèges contre la diffusion d'impureté [6,7]. 

La grande classe de composes magnétiques X2YZ montre toutes sortes de 

comportement Magnétique et les propriétés magnétiques multifonctionnels, tels que magnéto- 

optique [8], Magnétocalorique [9] et les caractéristiques magnéto-structurelle [10]. 

 
L’intérêt majeur de certains alliages d’Heusler que nous décrirons par la suite est 

qu’ils peuvent être magnétiques et présenter une structure électronique très différente selon le 

spin : ainsi la bande de valence de spin majoritaire peut être métallique, alors que la bande de 

valence de spin minoritaire peut être isolante ou semi-conductrice. Le terme demi- métal est 

utilise pour décrire tout matériau ayant cette asymétrie de spin dans les bandes de structure 

Figure I.2. [11]. 

Figure .I.2.Représentation schématique de la densité d'états pour un semi- métal, mental et 

semi-conducteur. 
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Les composée Heusler demi métallique a base de Co2 ont un grand intérêt en raison de leurs 

températures Curie [12] élèves et sont utilises aujourd'hui dans les jonctions magnétiques a 

effet tunnel [13]. 

 

I.1.2. Les composées Heusler 

Dans le passe, les composes de Heusler sont souvent été compris comme des alliages 

Intermétalliques, bien que la description en tant que compose intermétallique est plus 

approprie en raison de leur ordre atomique caractéristique. Le compose Heusler ternaire a une 

formule générale X2YZ, dans laquelle X et Y sont des métaux de transition et Z est un 

élément du groupe III, IV ou V dans le tableau périodique. Cependant, dans certains cas, Y est  

remplace par un élément de terre rare ou d'un mental alcalino-terreux. Traditionnellement, le 

métal, qui existe deux fois, est placé au début de la formule, tandis que l'élément du groupe 

principal est place a l'extrémité, par exemple Co2MnSi, Fe2VAl [14,15]. Les exceptions sont 

les composés, dans lequel un élément peut définitivement être défini pour être plus 

électropositif, par exemple LiCu2Sb et YPd2Sb [16]. Ici, l'élément électropositif est mis au 

début en accord avec la nomenclature IUPAC (l'Union Internationale de chimie pure et 

appliquée). 

 
I.1.3. Structure cristalline 

Il existe deux familles distinctes de composes Heusler: une avec la composition 1: 1: 1 

et l'autre avec une stœchiométrie 2: 1: 1.Les composes de la première famille ont la formule 

générale XYZ et cristallisent selon une structure cubique non Centro symétrique (groupe 

spatial no. 216, F43m C1B), qui est un système ternaire de structure CaF2 et peut être déduit 

de la structure tétraédriques de type ZnS en remplissant les sites du réseau octaédriq ues 

Figure I.3. [17]. 
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Figure. I.3. (a) la structure Rock Salt, (b) la structure zinc blende et leurs relations avec la 

structure semi-Heusler (c) et avec la structure Heusler (d). 

 

 

Ce type de structure semi- Heusler peut être caractérise par l’interpénétration de trois 

sous-réseaux cubique a faces centrées (cfc), dont chacun est occupée par les atomes X, Y et Z 

[17]. Les positions occupées sont 4a (0, 0, 0), 4b (1/2, 1/2, 1/2), et 4c (1/4, 1/4, 1/4). En 

principe, trois arrangements atomiques non équivalents sont possibles dans ce type de 

structure telle que résumes dans le Tableau I.1. 

Tableau I.1 : Occupation du site inéquivalentes au sein de la structure du type C1b. Atomes 

en position du type Wyckoff 4a et 4c un sous-réseau du type ZnS; les atomes sur 4b occupent 

les vides octaédriques. 

4a 4b 4c 

I X Y Z 

II Z X Y 

III Y Z X 
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La deuxième famille est celle des alliages Heusler ou full-Heusler de type X2YZ qui 

Cristallisent dans le groupe d’espace cubique Fm-3m (groupe d'espace N° 225) avec 

Cu2MnAl (L21) comme prototype [8, 18]. Les atomes X occupent la position 8c (1/4, 1/4, 

1/4), les atomes Y et les atomes Z sont situes aux positions 4a (0, 0, 0) et 4b (1/2, 1/2, 1/2), 

respectivement. Cette structure se compose de quatre sous-réseaux cfc interpénètres, deux 

sont occupes par l’atome X. Une structure de type rock Salt est formée par les éléments les 

moins et les plus électropositifs (atomes Y et Z). En raison du caractère ionique de leur 

interaction, ces éléments ont les coordonnées octaédriques. D'autre part, tous les sites 

tétraédriques sont occupes par l’atome X. Cette structure peut aussi être considérée comme 

une structure zinc blende. Ces relations sont illustrées dans la figure. I.4. Dans la littérature, 

les composes Heusler sont souvent décrits par une superstructure CsCl. 

Voici une figure qui présente bien les détails au-dessus [19]. 
 

 
 

 

 
Figure. I.4. (a) la structure Rock Salt, (b) la structure zinc blende et leurs relations avec la 

structure semi-Heusler (c) et avec la structure Heusler (d). 

 

I.1.4. Le Magnétisme et les alliages de Heusler 

 
Les alliages de Heusler ont attire la communauté scientifique en 1903, lorsque F. Heusler 

trouve ferromagnétique [18,20]. Cependant, il a fallu trois décennies jusqu'a ce que la 

structure cristalline a été déterminée comme structure cubique a face centre [16,21]. 
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Malheureusement, ils sont tombes dans l'oubli dans les décennies suivantes, et seuls quelques 

rapports sur la synthèse de nouveaux composes Heusler ont ete publies dans les années 1970 

[22,23]. Il a fallu attendre la prédiction du ferromagnétisme semi-métallique dans MnNiSb 

par de Groote et al. [24] et dans Co2MnSn par K ugler et al. [25] en 1983, pour que les 

matériaux Heusler retrouvent un intérêt scientifique. 

Les matériaux XYZ présentent un sous-réseau magnétique puisque seuls les atomes 

sur les sites octaédriques peuvent transporter un moment magnétique, comme indique sur la 

figure. I.4. 

Dans les composes Heusler X2 YZ la situation est complètement différente a cause des 

deux atomes X qui occupent les sites tétraédriques, ce qui permet une interaction magnétique 

entre les atomes X et la formation d'un second sous-réseau magnétique plus délocalise 

(Figure I.5). En raison de ces deux sous-réseaux magnétiques différents, les composes 

Heusler X2 YZ peuvent montrer toutes sortes de phénomènes magnétiques, aujourd'hui 

plusieurs types sont connus tel que ferromagnétisme, ferrimagnétisme et ferromagnétisme 

semi-métallique [24]. 

 
 

 

 
Figure. I.5. (a) compose demi-Heusler XYZ présente un seul sous-réseau magnétique puisque 

seuls les atomes sur les sites octaédriques portent un moment magnétique localise. (b) les 

composes X2YZ de Heusler ont deux sous-réseaux magnétiques qui peuvent se coupler 

ferromagnétique ou antiferromagnétique. 
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I.1.5. Le ferromagnétisme semi-métallique 

Dans les années quatre- vingt, les propriétés magnéto-optiques inhabituelles de 

plusieurs composes Heusler motives par leurs résultats inattendus sur les leur structure 

électronique qui dépend de L’orientation du spin, certains matériaux Heusler sont métalliques 

ainsi que des propriétés isolant en Même temps selon l'orientation du spin, une fonctionnalité 

appelée ferromagnétisme semi- métallique [24,25]. De Groote et all. Ont développe un 

système de classification du ferromagnétisme semi- métalliques en trois groupes distingues 

(Figure. I.6) [26]. 

 

 

 

Figure. I.6. illustration schématique de la densité d'états (a) un métal, (b) un métal (spin polarisé), 

(c) un corps ferromagnétique (d) un corps ferromagnétique semi-métallique, et (e) un corps 

semi-métallique ferrimagnétique. 

Figure. I.6. présente une illustration schématique de la densité d'états (DOS) (a) un métal 

avec une densité d'états au niveau de Fermi, et (b) une représentation avec spin polarise d'un 

métal: les deux états sont identiques dans les deux directions de spin et tout aussi occupes, 

(c)montre la DOS d'un matériau ferromagnétique, dans lequel les états majoritaires et les états 

minoritaires sont décales les uns par rapport aux autres, conduisant a une aimantation 

mesurable.(d) un semi- métal ferromagnétique (HMF) qui se comporte comme un métal pour 

une orientation de spin et comme un isolant pour l'autre orientation de spin. 
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II.1. Introduction 

 

La science des matériaux  s’intéresse  généralement  à  comprendre et surtout  à 

exploiter les systèmes des électrons et des noyaux en interaction dans la 

matière.Laconnaissance des propriétés électroniques permet d’obtenir des informations 

sur plusieurs  propriétés : structurales, mécaniques, thermodynamiques, élastiques  et 

optiques. Les électrons et les noyaux qui composent les matériaux constituent un 

système à plusieurs corps en fortes interactions,  ce qui rend  dans ce cas  la résolution  

de l’équation deSchrödinger pénible et même impossible.  

Pour estimer les propriétés physiques d’un matériau, plusieurs codes de calcul 

qui  s’améliorent de plus en plus, ont été mis au service des chercheurs. D’abord pour 

déterminer ces propriétés les chercheurs se sont appuyés  sur les méthodes 

traditionnelles  qui sont basées sur la résolution de l’équation de Schrödinger en utilisant 

la fonction d’onde. Le grand problème qui se pose est la multitude des électrons dans la 

matière, c’est pourquoi la  théorie de la fonctionnelle de la densité(DFT) fut introduite 

par la suite par Hohenberg et Kohn[1]et Kohn et Shum [2]. Son objectif principal est de 

remplacer la fonction d’onde par la densité électronique de charges. L’avantage  de cette 

théorie est de déterminer en particulier l’énergie de l’état fondamental du matériau 

étudié en un temps réduit. La DFT a vu le jour par Hohenberg et Kohn En 1964 [3]et 

améliorée par Kohn et Shum en 1965 [4]. 

 

II.2. L'équation de Schrödinger 

 

Au 17éme siècle, Isaac Newton formule la mécanique classique qui s’intéresse  aux  

mouvements des objets macroscopiques en revanche, les physiciens découvrent, au 

début du 20éme siècle que les lois de la mécanique classique ne décrivent pas 

correctement le comportement des objets microscopiques  comme les électrons, les 

noyaux d'atomes et les molécules. En fait leur comportement est régit par les lois de la 

mécanique quantique, précisément par la fameuse équation de Schrödinger qui s'écrit 

sous la forme : 

𝐻𝑡𝑜𝑡𝛹 = 𝐸𝛹(II. 1) 

Tel que : 

𝐸est l'énergie du système. 

𝛹la fonction d'onde  est écrite sous la forme    𝛹(�⃗�, �⃗⃗�) Où 𝑥 = 𝑥(𝑟, 𝜎)désignent 
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l'ensemble des coordonnées orbitales et des spins des électrons. 

𝐻𝑡𝑜𝑡est l'Hamiltonien exact d'un cristal qui résulte de la présence des forces 

électrostatiques d'interaction : répulsion ou attraction suivant la charge des particules 

(ions, électrons). 

 

𝐻𝑡𝑜𝑡  =  𝑇𝑒  + 𝑇𝑁  + 𝑉𝑒−𝑒  + 𝑉𝑁−𝑁 + 𝑉𝑒−𝑁 (II. 2) 

Avec  

𝑇𝑒 = ∑
𝛻𝑖

2

2𝑚𝑖

𝑛
𝑖=1   (Est l'énergie cinétique des électrons)                                     (II.3) 

𝑇𝑁 = ∑
𝛻𝑖

2

2𝑀𝐼

𝑁
𝐼=1  (Est l'énergie cinétique des noyaux)                                        (II.4) 

𝑉𝑒−𝑒 = ∑
1

|𝑟𝑖−𝑟𝑗|𝑖>𝑗   (Interaction répulsive (électron-électron))                       (II.5) 

𝑉𝑁−𝑁 = ∑
𝑍𝐼𝑍𝐽

|�⃗⃗�𝐼−�⃗⃗�𝐽|𝐼>𝐽 (Interaction répulsive (noyaux-noyaux))                        (II.6) 

𝑉𝑒−𝑁 = ∑
𝑍𝐼

|�⃗⃗�𝐼−𝑟𝑖|𝑖,𝐼   (Interaction attractive (noyaux-électron))                        (II.7) 

∇⃗⃗⃗le vecteur gradient dont les trois composantes sont: (
𝜕

𝜕𝑥
,

𝜕

𝜕𝑥
,

𝜕

𝜕𝑥
)  

𝑚la masse de l'électron. 

𝑀la masse de noyau. 

𝑟𝑖,  𝑟𝑗: définissent les positions des électrons (𝑖)et (𝑗), respectivement. 

𝑅𝐼 ,  𝑅𝐽: définissent les positions des noyaux (𝐼)et (𝐽), respectivement. 

ZI, ZJ: sont les nombres atomiques des noyaux (𝐼)et (𝐽),  respectivement. 

 

Donc l'Hamiltonien (II.2) s'écrit: 

𝐻 = ∑
𝛻𝑖

2

2𝑚
+ ∑

𝛻𝑖
2

2𝑀𝐼
+ ∑

1

|𝑟𝑖−𝑟𝑗|𝑖>𝑗
𝑁
𝐼=1

𝑛
𝑖=1 +   ∑

𝑍𝐼𝑍𝐽

|�⃗⃗�𝑖−�⃗⃗�𝐽|𝐼>𝐽 − ∑
𝑍𝐼

|�⃗⃗�𝑖−𝑟𝑖|𝑖,𝐼                (II.8) 

Donc l'équation de Schrödinger s'écrit alors : 

[∑
𝛻𝑖

2

2𝑚

𝑛
𝑖=1 + ∑

𝛻𝑖
2

2𝑀𝐼

𝑁
𝐼=1 + ∑ 𝜈𝑒−𝑒 + ∑ 𝜈𝑁−𝑁 − ∑ 𝜈𝑒−𝑁] 𝛹(�⃗�, �⃗⃗�) = 𝐸𝛹(�⃗�, �⃗⃗�)   (II.9) 

Les électrons et les noyaux qui composent les matériaux  forment un système à plusieurs 

corps fortement interagissant, ce qui rend la résolution de l'équation de Schrödinger 

extrêmement difficile, car la mécanique quantique moderne ne dispose d'aucune 

méthode pour résoudre ce genre de  problèmes en effet dans 1cm3 d'un solide cristallin 

on trouve environ 5.1022 atomes donc le nombre de degrés de liberté est très 

considérable de l’ordre de 1024. La mécanique quantique reste incapable devant cette 

situation d’où les chercheurs ont eu recours aux techniques d’approximation.  
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II. 3. Mise en œuvre des approximations 

 

II.3.1 Approximation de Born-Oppenheimer 

 

La première approximation a été élaborée par Max Born (1882-1970) et Robert 

Oppenheimer (1904-1967) en 1927 [5]. Elle consiste à  découpler le mouvement des 

électrons de celui des noyaux. En raison de leur masse  qui est beaucoup pluslevée,  les 

noyaux peuvent être considérés comme fixes par rapport aux électrons. Alors les 

électrons se déplacent donc beaucoup plus rapidement que les noyaux atomiques. Dans 

cette approximation les électrons sont toujours dans leur état fondamental et ce, quel que 

soit la position des noyaux atomiques. Cette approximation simplifie notamment 

l’équation de Schrödinger, les termes d’énergies cinétiques des noyaux et d’interactions 

noyaux-noyaux, indépendants des électrons, s’annulent. Le problème à résoudre 

maintenant, est donc  un système de Ne électrons en interaction dans un potentiel 

extérieur généré par les noyaux. Le terme d'interaction entre les noyaux n'intervient que 

dans le calcul de l'énergie totale du système, mais pas dans le calcul des fonctions 

d'ondes électroniques. Donc un nouvel hamiltonien s’est défini  et donné par: 

𝐻𝑒  =  𝑇𝑒  + 𝑉𝑒−𝑒  + 𝑉𝑒−𝑁                 (II. 10) 

La fonction d'onde 𝛹(�⃗�, �⃗⃗�) peut alors s'écrire : 

𝛹(�⃗�, �⃗⃗�)=  𝜓(�⃗�, �⃗⃗�)𝜒(�⃗⃗�)                  (II. 11) 

Où: 

𝜓(�⃗�, �⃗⃗�),est la fonction d'onde électronique. 

χ(R⃗⃗⃗), est la fonction d'onde des ions.  

L'approximation de Born-Oppenheimer permet alors de réévaluer ce problème de 

mécanique quantique en considérant les noyaux immobiles dont les positions 

déterminent la fonction d'onde électronique 𝜓(�⃗�, �⃗⃗�)de l'état fondamental. Les noyaux 

sont prévus de leur caractère dynamique et sont réduits en  une charge positive externe 

au nuage électronique. La résolution de l'équation électroniquede Schrödinger qui 

dépend des positions R⃗⃗⃗  des ions,   permet de calculer les énergies εndes états 

électroniques n.  
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[∑
𝛻𝑖

2

2𝑚
+ ∑ 𝜈𝑒−𝑒( 𝑟 )

𝑖>𝑗

𝑛

𝑖=1

− ∑ 𝜈𝑒−𝑁(𝑟 , �⃗⃗�

𝑖,𝐼

)] 𝜓(�⃗�, �⃗⃗�) =  휀𝑛(�⃗⃗�)𝜓(�⃗�, �⃗⃗�)            (II. 12) 

 

Malgré cette réduction, l’équation de Schrödinger demeure difficile à résoudre. Alors 

d’autres approximations sont faites sur  la solution de l'équation électronique de 

Schrödinger. La nouvelle fonction d’onde totale du système dépend des coordonnées de 

tous les électrons et ne peut   être découplée par conséquent le problème ne peut être 

résolu  surtout dans les calculs utilisant les ressources informatiques actuelles.  

 

II .3.2 Approximations de Hartree et de Hartree-Fock : 

 

        L'une des premières méthodes permettant de résoudre le problème de l'atome réel 

etcomplexe sur la base du cas mono-électronique fut celle de Hartree[6]qui exprima la 

fonction d'onde globale comme un produit de fonctions mono-électroniques, c.à-d. 

chaque électron se déplace de façon indépendante dans le champ moyen crée par les 

autres électrons et les noyaux.  Ce résultat peut être atteint en faisant appel à la notion de 

champs self-consistent. L’approche développée par Hartree [7,8]  qui consiste à 

modéliser l’interaction de Coulomb par un potentiel effectif de Hartree VH agissant sur 

chaque électron. Considérons un électron i quelconque. 

L'hamiltonien peut alors s’écrit comme une somme d'hamiltoniens mono-électroniques 

comme suit:  

𝐻 = ∑ 𝐻 𝑖

𝑖

 (II. 13) 

avec 

            𝐻=∑[−1/2 𝛻_𝑖^2 + 𝜈_(𝑒 − 𝑁) ((𝑟 𝑖) ⃗  , 𝑅 ⃗ ) + 𝜈_(𝑒 −  𝑒) (𝑟 ⃗  𝑖)]        (II. 14) 

Où :Te = ∑ −
1

2
∇i

2n
i=1   est l'énergie cinétique d'un système d'électrons indépendants. 

νe−e = νH = ∫
|ϕj(r′⃗⃗⃗⃗ )|

2

|r⃗⃗−r′⃗⃗⃗⃗ |
d3r′ = ∫

ρ(r′⃗⃗⃗⃗ )

|r⃗⃗−r′⃗⃗⃗⃗ |
d3r′est l'énergie potentielle associé à l'interaction 

coulombienne avec les autres électrons du gaz (également appelé "potentiel de Hartree") 

et νe−Ncelui avec les ions. 

 

L'approximation introduite consiste à écrire la fonction d'onde électronique comme le 

produit des fonctions d’onde mono-électroniques : 
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𝜓 = 𝜙1𝜙2𝜙3 … 𝜙𝑛 = ∏ 𝜙𝑖            

𝑛

𝑖=1

      (II. 15) 

 

Et l'énergie de ce système est égale à la somme des énergies de tous les électrons : 

𝐸 = ∑ 𝐸𝑖

𝑖

                                                                                                (II. 16) 

𝐻𝑖Φi =  𝐸𝑖𝛷𝑖                                                                                            (I. 17) 
 

Donc Le système d'équation (I-17) se résout de manière auto -cohérente. 

Le champ moyen de Hartree permet de ramener l'équation d'un système à plusieurs 

électrons à un système à un seul électron. Cette théorie néglige les effets  d'échange-

corrélation. 

En 1930, Fock [9]a montré que la fonction d'onde de Hartree viole le principe 

d'exclusion de Pauli c’est-à-dire  les électrons ne sont pas traités comme des fermions et   

parce cette fonction  n'est pas antisymétrique par rapport à l'échange des deux 

particules quelconques. Alors Fock a proposé de corriger ce défaut en ajoutant un terme 

supplémentaire non local d'échange qui complique considérablement les calculs. La 

fonction d'onde est alors remplacée par un déterminant de Slater [10]se composant de 

fonctions d'onde mono électroniques  donné par : 

 

𝜓1.𝑛(𝑥1, … , 𝑥𝑛) =
1

√𝑛!
|(

𝜙1(𝑥1) 𝜙1(𝑥2)
𝜙2(𝑥1) 𝜙2(𝑥2)
𝜙𝑛(𝑥1) 𝜙𝑛(𝑥2)

… 𝜙1(𝑥𝑛)
… 𝜙2(𝑥𝑛)
… 𝜙𝑛(𝑥𝑛)

)|                                 (II. 18) 

 

Cette approximation conduit à de bons résultats, notamment en physique moléculaire, 

elle ne peut donc traiter que des systèmes avec peu d’électrons comme les petites 

molécules. Elle ne tient pas compte des effets de corrélations électroniques. Par 

conséquent  pour le traitement des systèmes étendus comme les solides  c’est  difficile à 

l’appliquer [11]. 

 

𝜓 = 𝜙1𝜙2𝜙3 … 𝜙𝑛 = ∏ 𝜙𝑖
𝑛
𝑖=1                                                                                (II.19) 
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II.4. La théorie de la fonctionnelle de la densité DFT(Density Functional Theory ) 

 

II.4.1. Formalisme mathématique 

 

 Une fonctionnelle est ce qu’on appelle une fonction de fonction. Elle associe à une 

fonction un nombre. Par exemple, l’aire est une fonctionnelle de la position. On trouve 

les fonctionnelle sous la forme : 

 

𝐹(𝑟) =  ∫ 𝑑𝜃𝑓[𝑟(𝜃)]
+∞

−∞
                                                                                         (II.20) 

 

On peut réaliser de nombreuses opérations sur les fonctionnelles. Notamment, on peut 

les dériver, tout comme les fonctions, par la formule suivante : 

 

𝐹(𝑅 + 𝛿𝑟) − 𝐹((𝑟) =  ∫ 𝑑𝜃
𝛿𝐹

𝛿𝑟(𝜃)
𝛿𝑟(𝜃)

+∞

−∞
                                                             (II.21)                                          

C’est-à-dire, une petite variation fait varier la fonctionnelle d’une petite fonction.  

Comme, on peut, dans les calculs, chercher à minimiser les fonctionnelles soumises à 

une contrainte extérieure.  Ceci est possible grâce à la méthode des multiplets de 

Lagrange. 

Soit  𝐴(𝑟)  une fonctionnelle. 

On construit une nouvelle fonctionnelle   𝐵(𝑟)  telle que : 

 

𝐵(𝑟) = 𝐴(𝑟) − 𝜇𝑃(𝑟)                                                                                              (II.22)     

 

Avec   𝑃(𝑟)  la contrainte à laquelle est soumis notre système.  On calcule alors : 

 

𝛿𝐵(𝑟)

𝛿𝑟
= 0                                                                                                                   (II.23) 

 

C’est-à-dire  

 

𝛿𝐴(𝑟)

𝛿𝑟
−  𝜇

𝛿𝑃(𝑟)

𝛿𝑟
= 0                                                                                                    (II.24)  

Et on en déduit     𝜇 

Alors, on obtient          𝐵(𝑟)    la fonctionnelle minimisée de notre système. 
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II.4.2 La théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT) 

 

La théorie fonctionnelle de la densité est une méthode de résolution des problèmes 

électronique multi-corps basée sur le fait que la distribution de la densité électronique 

est suffisante pour définir exactement l’état fondamental d’un système atomique. 

Dans ce formalisme, l’énergie est exprimée en fonction de la densité électronique, 

sachant que la connaissance des propriétés électroniques des matériaux permet d’obtenir 

des informations sur les caractéristiques structurales, élastiques, thermiques et optiques. 

Ces propriétés électroniques se déduisent de l’équation de Schrödinger multi-électrons 

indépendantes du temps : 

 

𝐻𝜓 = 𝐸𝜓                                                                                                                  (II.25) 

 

𝐻 : Hamiltonien du système. 

𝜓 : Fonction d’onde du système dépendant des coordonnées des noyaux et des électrons 

et contenant toutes les informations du système. 

𝐸 : L’énergie totale du système. 

L.H. Thomas (1927), Fermi (1927, 1928) et Dirac (1930) furent les premiers à exprimer 

l’énergie en fonction de la densité sur le modèle du gaz d’électrons non interagissant. 

Les premiers résultats de cette théorie (les fonctionnelles de Thomas-fermi), n’étaient 

pas très bon, et avaient du mal à rendre compte des phénomènes tels que les liaisons 

chimiques. La fonctionnelle de Thomas-Fermi repose sur une approximation de 

l’énergie cinétique. Cela falsifie les résultats et la rend moins intéressante que la 

méthode de Haetree-Fock [12]. 

Par la suite, et  avec la formalisation rigoureuse de la théorie et la proposition d’une 

excellente approximation pour la fonctionnelle de l’énergie et grâce à l’approche de 

Kohn-Shum [13],la DFT a véritablement débuté avec les deux théorèmes fondamentaux 

de Hohenberg et Kohn[13-14]en 1964 qui établissent une relation fonctionnelle entre 

l’énergie de l’état fondamental et sa densité électronique. 

Ces deux théorèmes montrent l’existence d’une fonctionnelle de la densité qui permet 

de calculer l’énergie de l’état fondamental d’un système. 

Donc, la DFT se caractérise par la densité électronique car elle donne accès à toutes les 

grandeurs physiques du système. En effet, il est important de noter que toutes les 
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observables d’un système quantique se trouvent totalement déterminées par cette 

théorie. Autrement dit l’idée principale de la DFT est de décrire un système 

d’interaction multi-corpsvia sa densité électronique et non pas par sa fonction d’ondes à 

plusieurs corps. Son importance est de réduire les 3N degrés de liberté du système à N-

corps à seulement trois coordonnées spatiales de sa densité d’état fondamental. 

 

La densité électronique est définie par l’intégrale  suivante à travers les coordonnées de 

spin et toutes les coordonnées d’espace. 

 

 𝜌(𝑟) =  𝑁 ∫ ∫ … . ∫|𝜓(𝑥, 𝑥2 … . . , 𝑥𝑛|2 𝑑𝑠 𝑑𝑥⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗
2 … . . 𝑑𝑥⃗⃗⃗⃗⃗

𝑛                                (II.26)  

Avec 

|𝜓(𝑥, 𝑥2 … . . , 𝑥𝑛|2 = 𝜓(𝑥, 𝑥1, 𝑥2 … . , 𝑥𝑛)𝜓∗(𝑥, 𝑥1, 𝑥2 … . , 𝑥𝑛)                      (II.27) 

 

𝜌(𝑟) : détermine la probabilité de trouver un des N électrons dans l’élément de volume    𝑑𝑟 

 

II.4.3Principe de la théorie de la Fonctionnelle de la Densité (DFT) 

 

Le théorème de base de cette théorie est celui de Hohenberg et Kohn  qui affirme qu'il y 

a bijection entre l'ensemble des potentiels Vext(r, t)et celui des densités 𝜌(𝑟)minimisant 

l'équation (II.21). 

En conséquence pour obtenir la densité𝜌0(𝑟) minimisant l'énergie associée à 

l'hamiltonien (II.21) permet d'évaluer l'énergie de l'état fondamental du système. Ceci 

grâce à la formulation du second théorème de Hohenberg et Kohn qui précise que la 

densité qui minimise l'énergie est celle de l'état fondamental. 

𝐸0 = ⟨𝛷0|𝐻|𝛷0⟩                                             (II. 28) 

            = ∫[𝑇𝑒 + 𝑉𝑒𝑒 + 𝑉𝑒𝑥𝑡] 𝜌0𝑑3𝑟𝛼            (II. 29) 

Il est donc possible d'exprimer l'énergie comme une simple fonctionnelle deVext(r, R). 

En laissant tomber les indices zéro, la fonctionnelle de Hohenberg et Kohn est définie 

par 

𝐸𝑉𝑒𝑥𝑡
= 𝐹[𝜌] + ∫ 𝜌(𝑟)𝑉𝑒𝑥𝑡𝑑𝑟             (II. 30) 

 

La DFT permet de reformuler le problème, pas de le résoudre. Il faut donc procéder à 

d'autres approximations sur F[ρ]. 
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II.5  Méthodes d’approximation pour calcul d’énergie d’échange et decorrélation : 

 

Dans l’approche de Kohn et Sham toute la complexité du problème à N corps est 

rejetéedans 𝐸𝑥𝑐  qui contient les effets des interactions électron-électron au delà du terme 

de Hartree. La forme explicite de 𝐸𝑥𝑐  comme fonctionnelle de la densité n’est pas 

connue; on doit donc recourir aux approximations. La plus simple consiste à supposer 

que𝐸𝑥𝑐[𝜌]est une fonctionnelle locale de la densité (LDA). 

 

II.5.1 Approximation de la densité locale (LDA) : 

 

Dans l’approximation de la densité locale (Local Density Approximation LDA), 

il est supposé que la densité électronique peut être traitée localement sous la forme d’un 

gaz d’électrons uniforme. La réussite de la théorie de la fonctionnelle de la densité est 

due à la correction  de l’énergie d’échange-corrélation en utilisant la fonctionnelle 

exacte pour un gaz homogène d’électrons ; la densité électronique et la fonction d’onde 

sont considérées localement comme constantes.  

L’énergie d’échange-corrélation peut être écrite sous la forme : 

  drrE xc

LDA

xc        (II.31) 

Où 

 )(rxc   : est la densité d’énergie d’échange corrélation par particule d’un gaz 

d’électrons uniforme. Elle est déterminée par des procédures de para-métrisation comme 

celle de Hedin et al. Où Perdew et al. Par ailleurs, elle est divisée en deux contributions : 

énergie d’échange et énergie de corrélation telle que : 

 

  cxxc  )()(                  (II.32) 

 

 L’approximation  LDA, présente quelques défauts : certaines grandeurs sont 

surestimées, telles que les énergies de liaisons, d’autres sont sous-estimées, telles que les 

longueurs de liaisons [15].La plus grande partie des erreurs de l’approximation locale 

LDA provient de la partie de l’énergie d’échange. 

La LSDA (Local Spin Density Approximation) est l’introduction de la notion de spin 

dans l’approximation de la LDA. La densité électronique se divisant en deux 
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populations     𝜌↑spin haut et𝜌↓   spin bas, l’énergie sera alors : 

 

𝐸𝑥𝑐
𝐿𝑆𝐷𝐴[𝜌↑𝜌↓] =  ∫ 휀𝑥𝑐

ℎ𝑜𝑚( 𝜌↑(𝑟), 𝜌↓(𝑟))𝜌(𝑟)𝑑𝑟3                                                        (II.33) 

 

L’avantage de cette approximation est qu’elle permet de décrire les systèmes placés 

dansun champ magnétique externe et d’accéder à la susceptibilité. La LSDA convient  à 

l’étude  des systèmes dont la variation de la densité électronique est lente  ou rapide ce 

qui la rend d’un usage plus fréquent que la LDA [16]. Cependant, tout comme la LDA, 

la LSDA  surévalue les énergies de liaisons et donne des gaps trop faibles pour les semi-

conducteurs et les composés isolants. 

 

II.5.2 Approximation de la densité locale (LDA) : 

 

C’est une amélioration de la LDA dans le traitement de l’énergie d’échange et 

corrélation qui consiste à la rendre dépendante non seulement de la densité électronique 

mais aussi de son gradient |∇𝜌(r)|. Ainsi la fonctionnelle 𝐸𝑥𝑐
𝐿𝐷𝐴[𝜌(r)]  rend compte du 

caractère non uniforme du gaz d’électrons. 

 Dans ce cas, la contribution de 𝐸𝑥𝑐
𝐿𝐷𝐴[𝜌(r)] à l’énergie totale du système peut être 

additionnée de façon cumulée à partir de chaque portion du gaz non uniforme comme 

s’il était localement non uniforme. On obtient alors l’approximation du gradient 

généralisé (GGA) (Generalized Gradient Approximation) [17-18]qui donne : 

𝐸𝑋𝐶
𝐺𝐺𝐴[𝜌, ∇𝜌] = ∫ 𝑓[𝜌(𝑟), 𝛻𝑛(𝑟)] 𝑑3𝑟                                                                 (II. 33) 

 

 Il existe de  nombreuses versions de f. L’utilisation de cette  approximation  est 

opérante pour des systèmes dont  la densité électronique varie fortement. Plusieurs 

calculs ont été effectués  par  cette approximation sur une variété de matériaux et pour 

plusieurs para-métrisations; Perdew et Wang (1992) [19];Singh et Ashkenazi (1992) 

[20];Korling et Haglund (1992) [21];Perdew, Burke, et Ernzerhof (1996) [22]. 
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II.6 Equations de Kohn et Sham : 

 

Kohn et Sham[23] ont noté que la densité électronique comme étant la somme 

des densitésdes particules indépendantes. Ils ont montré que la densité exacte est donnée 

par la solution selfconsistent des équations de Schrödinger d’une seule particule. Ces 

équations de Kohn et Sham(KS) sont données comme suit : 

 

  )()()()()( rrrVrVrVT iiixcHei   (II.34) 

 

Où la densité est donnée par la somme des orbitales occupées : 

 

)().()(
*

rrr i

occup

i  

                              

(II.35) 

 

Où i  sont les orbitales de la particule, i sont les valeurs propres correspondantes, T  

est 

l’opérateur de l’énergie cinétique, 
eiV est le potentiel de Coulomb dû au noyau 

atomique, 
HV  est le potentiel de Hartree, et 

xcV est le potentiel d’échange et de 

corrélation. Les deux derniers potentiels 
HV  et xcV  s’écrivent en fonction de  : 





'

'
2 )(

)(
rr

r
erVH

 '3rd                                 (II.36) 

Et : 

 
)(

)(
r

rV xc
xc








                                           ) II.37) 

 

Dans les solides, le théorème de Bloch convient  avec   les calculs de la DFT, car 

la densité de charge possède la même périodicité que le réseau, ainsi que l’hamiltonien 

de Kohn et Sham pour uneseule particule. Les orbitales de (KS) avec différents 

moments de Bloch sont couplées indirectement par la densité, qui  dépend du potentiel. 

Dans les calculs basés sur la DFT, les équations de (KS) d’une seule particule peuvent 

être résolues séparément sur un ensemble de points dans la zone de Brillouin, et les 

orbitales qui en résultent sont utilisées dans la construction de la densité de charge. 
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II.7Le théorème de Khon et Hohneberg : 

 

Hohenberg et Kohnen ont développé  deux théorèmes  en 1964 en faveur de la 

théorie de la fonctionnelle de densitécomme suit : 

 

Théorème 01 : 

L’énergie totale de l’état fondamental E est une fonctionnelle unique de la 

densité des particulesρ (𝑟)  pour un potentiel externe 𝑉𝑒𝑥𝑡(𝑟) . 

Ce théorème signifie qu’il suffit de connaître seulement la densité électronique pour 

déterminer toutes les fonctions d’onde. 

En conséquence, l’énergie totale E d’un système d’électrons en interaction dans un 

potentiel extérieur est représentée comme une fonctionnelle de la densité électronique de 

l’état fondamental,ρ0, donnée comme suit : 

 

𝐸 =  ⟨𝜑|𝐻|𝜑⟩  = 𝐹[𝜌] +  ∫ 𝑉𝑒𝑥𝑡(𝑟) 𝜌(𝑟⃗⃗⃗⃗ )𝑑𝑟             (II. 38) 

 

Avec  𝐹[𝜌] = ⟨𝜑|𝑈 + 𝑇 |𝜑⟩ 

 

𝑇et𝑈 sont respectivement l’énergie cinétique et l’interaction inter-particules qui 

nedépend pas du potentiel extérieur. On fait appel à l’approximation de Hartree, on 

trouve 

 

𝐹[𝜌]  = ∬
𝜌(𝑟⃗⃗ ⃗⃗ )𝜌(𝑟 ′⃗⃗⃗⃗ ⃗⃗ )

|𝑟−𝑟 ′⃗⃗⃗ ⃗|
𝑑𝑟𝑑𝑟′  + 𝐺[𝜌]                               (II.39) 

 

G[ρ]Représente l’énergie cinétique plus la différence entre l’énergie d'interaction vraie 

et celle donnée par le terme d'interaction de Hartree. Les fonctionnelles de la densité 

électronique 𝐹[𝜌]et 𝐺[𝜌]sont valables quelque soit la forme du potentiel extérieur et le 

nombre d'électrons. 

Théorème 02 : 

La fonctionnelle de l’énergie totale de tout système à plusieurs particules 

possède un minimum qui correspond à l’état fondamental. La densité des particules de 

l’état fondamental vérifie : 

𝐸 =  (𝜌0 ) = 𝑀𝑖𝑛𝐸(𝜌)                                               (II.40) 
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Hohenberget Kohn ont montré que la vraie densité de l’état fondamental c’est celle qui 

minimise l'énergie E (ρ), et toutes les autres propriétés sont aussi une fonctionnelle de 

cette densité. L'énergie de l'état fondamental d'un système électronique dans un potentiel 

extérieur est déterminée par la méthode variationelle. 

 

II.8La self consistance dans les calculs de la DFT : 

 

La puissance du théorème de Hohenberg et Kohn réside dans le fait que l’énergie 

est variationnelle. La vraie densité de l’état fondamental est celle qui minimise l’énergie. 

La densité de charge est obtenue en utilisant l’équation (I.35)[24], et la densité de charge 

de la (i+1)ième itération à la forme suivante : 

 

𝜌𝑖𝑛
𝑖+1 = (1 − 𝛼)𝜌𝑖𝑛

𝑖                                                           (II.41) 

 

Où α est le paramètre de mixage. Si α est suffisamment petit, les itérations convergent. 

Cependant, le rayon de convergence devient rapidement petit quand la dimension de la 

cellule unité augmente, particulièrement pour les systèmes métalliques. Plusieurs 

techniques de calculs ont été mises en évidence, parmi lesquelles on trouve la méthode 

de Broyden (1965) qui s’effectue selon le schéma de la figure (I.1). Ce processus 

commence par une superposition des densités atomiques pour construire la densité 

cristalline initiale𝜌𝑖𝑛  , cette densité est utilisée par la suite pour calculer le potentiel 

𝑉(𝑟)qui est utilisé dans la résolution des équations de Kohn et Sham d'une seule 

particule et la détermination de l'énergie de Fermi. Après cette étape, une nouvelle 

densité de sortie doit être crée et testée suivant certaines conditions de convergence. 

Alors, si cette densité obéit à ces conditions on s'arrête; sinon on mixe les densités de 

sortie et d'entrée suivant l'équation (II.41) et le processus se répète jusqu'à la 

convergence. 
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Figure (II.1) le cycle self-consistent dans le calcul de la fonctionnelle de densité 
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II.9La méthode des ondes planes augmentéeset linéarisées (FP-LAPW) 

                  

            II.9.1  Introduction 

  

Parmi les méthodes Abinitio , la méthode desondes planes augmentées 

linéairisées a potentiel total (FP-LAPW) est parmi les techniques qui jouent un rôle très 

important pour résoudre les équations de la fonctionnelle de la densité[38],en 

effetlarésolutiondeséquationsdeKohn-Shamnécessitel’utilisationd’un deuxième type 

d'approximation qui est d'ordre "technique " lié à la mise en œuvre pratique d’un code 

de calcul (et non à la DFT), et concerne les choix effectués pour simplifier la résolution 

de ces équations ; il s'agit principalement du choix de la base des fonctions d’ondes pour 

projeter les états mono-électroniques de Kohn-Sham et du choix de la forme du potentiel 

effectif généré par un nombre infini de noyaux où d’ions, c.-à-d., le potentiel externe. 

Les bases de fonctionsd’ondes sont répertoriées dans trois types : (1) combinaison 

linéaire d’orbitales atomiques ( linear combinition of atomic orbitals ‘’ LCAO’’), (2) 

ondes planes augmentées linéarisées (linearized augmented plane waves ‘’LAPW’’) et 

(3) ondes planes (plane waves ‘’PW’’). Del’autre côté, on pourra citer trois formes du 

potentiel : le modèle de Jellium, la méthode des pseudo-potentiels et les méthodes tous 

électrons. 

 

 II.9.2  La méthode des ondes planes augmentées (APW) 

  

La méthode des ondes planes augmentées (APW) [39] a été développée par Slater en 

1937[40], elle est issue du constat suivant : La solution de l'équation de Schrödinger 

pour un potentiel constant est une onde plane , tandis que pour un potentiel sphérique 

c'est une fonction radiale. Une façon de décrire un potentiel cristallin de type Muffin-tin 

(MT) (les figures II-2etII-3) est donc de diviser l'espace en deux régions : 

i. Une première région (S) constituée de sphères centrées sur chaque site atomique 

dans les quelles les fonctions d'ondes seront basées sur des fonctions radiales. 

ii. Une seconde région (I), dite interstitielle se situant entre les atomes et pour la 

quelle les fonctions de bases sont des ondes planes. 
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Figure II.2 : Construction des différentes régions du cristal dans la métho de  APW 

 

 

 

Figure II.3: Approximation de la forme du potentiel (Muffin-tin). 

 

 

Les deux régions sphérique et interstitielle sont définies par les fonctions d’ondes: 

 

𝜑(𝑟) = {

1

𝛺
1
2

∑ 𝐶𝐺𝐺 𝑒𝑖(𝐺+𝐾)𝑟        𝑟 ∈ 𝐼   

∑ 𝐴𝑙𝑚𝑙𝑚 𝑈𝑙(𝑟)𝑌𝑙𝑚(𝑟)      𝑟 ∈ 𝑆      
                                                    (II.42) 

 

Où Ω est le volume de la maille unitaire, CGet Almsont les coefficients de 

développement, rest la position en coordonnées polaires à l’intérieur de la sphère, K est 

le vecteur d’onde dansla Zone de Brillouin irréductible (IBZ), G est le vecteur de 

l’espace réciproque et Ul( r ) est la solution numérique de la partie radiale de l’équation 

de Schrödinger avec l’énergie El: 

 

{−
𝑑2

𝑑𝑟2 +
𝑙(𝑙+1)

𝑟2 + 𝑉(𝑟) − 𝐸𝑙}𝑟𝑈𝑙(𝑟) = 0                                        (II.43) 
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AvecV : La composante sphérique du potentiel dans la sphère, les fonctions radiales 

définies par cette équation sont automatiquement orthogonales à chaque état du même 

Hamiltonien qui disparaît à la frontière des sphères. Le chevauchement de ces dernières 

est construit à partir de: 

 

(𝐸2 − 𝐸1)𝑟𝑢1𝑢2
= 𝑈2

𝑑2𝑟𝑢1

𝑑𝑟2 − 𝑢1
𝑑2𝑟𝑢2

𝑑𝑟2                                              (II.44) 

 

 

 

 Où u1 et u2 sont les solutions radiales aux différentes énergies E1et E2. 

Pour assurer la continuité de la fonction φ(r) à la surface de la sphère Muffin-tin MT, 

lescoefficients Almdoivent être développés en fonction des coefficients CGdes ondes 

planes existantes dans la région interstitielle: 

 

𝐴𝑙𝑚 =
4𝜋𝑖′

𝛺
1
2𝑢𝑙(𝑅𝑀𝑇)

∑ 𝐶𝐺𝐽𝑙𝐺 (|𝐾 + 𝐺|𝑅𝑀𝑇)𝑌𝑙𝑚(𝐾 + 𝐺)                           (II.45) 

 

Où l’origine est prise au centre de la sphère dont le rayon de la sphère RMT. 

Les coefficients Almcontiennent le terme ulau dominateur, il est possible de trouver des 

valeurs de l’énergie pour les quelles ul s’annule à la limite de la sphère, et par 

conséquent les coefficients Alm divergent ,de plus si les bandes se produisent près de 

l’asymptote des difficultés numériques peuvent se produire ,c’est le problème de 

l’asymptote. 

 

                   II.9.3 La méthode des ondes planes augmentées est linéarisées (LAPW) 

 

La présence d’asymptotes dans la méthode APW était le principal inconvénient 

néanmoins elle fonctionne au mieux pour les systèmes simples avec seulement peu de 

valeurs    propres.  En1975,Anderson [41] a proposé la méthode des ondes planes 

augmentées et linéarisées (LAPW) dans laquelle les fonctions de base et leurs dérivées 

sont continués en les égalisant pour une énergie fixe .Ce choix résout les problèmes 

rencontrés dans laméthode APW. 

 

 
 



30  

𝑛 

 

                 II.9.3.1  La méthode des ondes planes augmentées est linéarisées(LAPW) 

 

Dans le cas de la méthode LAPW, les fonctions de base à l’intérieur de la sphère 

muffin-tin sont une combinaison linéaire des fonctions radiales [U(r)Ylm(r)] et de leurs 

dérivées par rapport à l’énergie [ U(r )Ylm(r)]. Les Ulsont définis comme dans la méthode 

APW, mais avec l’énergie E1 constante. Les fonctions de bases ont alors données par: 

φ(𝑟) = {

1

𝛺
1
2

∑ 𝐶𝐺𝐺 𝑒𝑖(𝐺+𝐾)𝑟                                       𝑟 ∈ 𝐼                 

∑ [𝐴𝑙𝑚𝑙𝑚 𝑈𝑙(𝑟) + 𝐵𝑙𝑚𝑈𝑙(𝑟)]𝑌𝑙𝑚(𝑟)     𝑟 ∈ 𝑆      
(II.46) 

 

Où les Blm sont les coefficients de la dérivée de la fonction radiale par rapport à l’énergie, comme les 

coefficients Alm pour la fonction radiale. 

 

La méthode des ondes planes augmentées et linéarisées permet de construire Ul à l’énergie 

propre 𝐸=휀𝑘 de l’état propre recherché et de récupérer Ul  parmi les quantités connues. 

La fonction radiale Ul pour une certaine énergie El est déterminée par: 

𝑈𝑙(휀, 𝑟) = 𝑈𝑙 (𝐸𝑙 ,r)+(휀 − 𝐸𝑙)�̇�𝑙(휀, 𝑟) + 𝑂((휀 − 𝐸𝑙)2)               (II.47) 

O ((ε−El)2 est l’erreur quadratique. 

La méthode FP-LAPW entraîne une erreur quadratique sur les fonctions d’ondes de 

l’ordre de(𝗌 − El)2et une autre sur les énergies de bandes de l’ordre de (𝗌 − El)4 malgré 

cet ordred’erreur, les fonctions LAPW forment une bonne base qui permet avec une 

seule Eld’obtenir toutes les bandes de valence dans un grand intervalle d’énergie. 

 Dans la méthode LAPW, l’énergie des bandes aux  point sk est obtenue par une simple 

diagonalisation. 

 Le problème de l’asymptote est éliminé par l’introduction de la dérivée de la fonction 

par rapport à l’énergie qui garantit le non découplement des ondes planes avec les 

fonctions  radiales. 

 La base de la méthode LAPW est plus flexible car il ya plus de liberté variationnelle que 

dans la méthode APW. 

Ainsi, la synthèse des fonctions de bases LAPW consiste à: 

1. La détermination des fonctions radiales U(r) et leurs dérivées U(r) par rapport à 

l’énergie. 

2. La détermination des coefficients Alm et Blm en imposant la continuité de la fonction 

d’onde et sa dérivée à la limite de la sphère Muffin-tin. 
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                          II.9.3.2 Représentation de la densité de charge et du potentiel 

 

La solution des équations de Kohn-Sham obtenue par la méthode LAPW se base sur 

l’utilisation de la double représentation des fonctions d’ondes de la charge et du 

potentiel .Pour simplifier la synthèse de la charge et la matrice Hamiltonienne, la 

symétrie est exploitée dans le but de réduire le nombre de paramètres à stocker. 

Les symétries utilisées sont: 

 A l’intérieur des sphères ,la densité possède la symétrie du site. 

 La densité dans la région interstitielle a la symétrie du groupe d’espace. 

 

Les densités à l’intérieur des atomes ,reliées par des opérations de symétrie, sont 

identiques. 

                          II.9.3.3 Définitiondesstars 

 

Les stars sont utilisées dans la région interstitielle et sont définies comme suit: 

∅𝑠 =
1

𝑁𝑜𝑝
∑ 𝑒𝑖𝑅𝐺(𝑟−𝑡𝑅)

𝑅 =
1

𝑚𝑠
∑ 𝜑𝑚𝑚 𝑒𝑖𝑅𝑚𝐺𝑟                                         (II.48)

                 R:Sont les composants de rotation des opérations du groupe d’espace{
𝑅

𝑡
} 

Nop : Le nombre des opérateurs du groupe d’espace. 

ms:Le nombre de sondes planes dans l’étoile. 

φm: Le facteur de phase qui assure la symétrie du réseau pour l’étoile.On note 

quelesstars sontOrthogonales. 

                         II.9.3.4 Les harmoniques du réseau 

Les harmoniques du réseau sont de symétrie sphérique, elles sont utilisées à l’intérieur 

dessphères. Cependant les harmoniques du réseau sont référencées au centre de la 

sphère car elles sont construites en exploitant la symétrie du site: 

𝐾𝜗,𝛼(𝑟 − 𝑅𝛼) = ∑ 𝐶𝜗,𝑚
𝛼

𝑚 𝑌𝑙𝑚(𝑟 − 𝑅𝛼)                                                     (II.49) 

Où R α est la position de l’atome. 

Le calcul des coefficients Cvm est fait de telle manière que les harmoniques sphériques 

soient réelles et invariantes par les opérations de rotation que possède le site, et qu’elles 

soient Orthogonales. 
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                     II.9.3.5   La résolution de l’équation de Poisson 

La densité de charge est donnée par un développement sur les harmoniques du réseau dans 

la région Muffin-tin et par un développement sur les stars dans la région interstitielle. 

 

𝜌(𝑟) = {
∑ ρS(r)∅S(r)S

∑ ρv(r)Kvv  (r)              
                                                             (II.50) 

 

Le potentiel utilisé dans les équations de KS comprend le terme d’échange et de 

corrélation Vxc (r), et le terme coulombien Vc(r), le terme coulombien est la somme du 

potentiel de Hartree VH(r)et du potentiel nucléaire .Il est calculé à partir de l’équation de 

Poisson: 

∇2𝑉𝐶 (𝑟) = 4𝜋𝜌(𝑟)                                                                            (II.51) 

L’intégration de cette équation est seulement possible dans l’espace réciproque , elle est 

donnée par: 

𝑉𝐶 (𝐺) =
4𝜋𝜌(𝐺)

𝐺2                                                                                          (II.52) 

 

 

   Les moments multipolaires à l’intérieur de  la  sphère sont calculés   par  l’expression 

 ci-dessous : 

 

𝑞𝑙𝑚 = ∑ 𝐶𝑣,𝑚 ∫ 𝑟𝑙+2𝜌𝜗
𝑅𝛼

0𝑣 (𝑟)𝛿𝑙,𝑙𝑣
𝑑𝑟                                              (II.53) 

 

 

 
 

 Malheureusement, dans la méthode LAPW la densité ρ(r) contient la densité de cœur 

qui varie rapidement, le développement de Fourier pour ρ(G) ne converge pas. Wiener [42] 

adéveloppé une méthode hybride basée sur trois observations: 

 

1) La densité de charge est continue et varie lentement dans la région interstitielle et 

beaucoup plus rapidement dans les sphères. 

2) Le potentiel coulombien dans la région interstitielle dépend à la fois de la charge 

interstitielle et dumulti-pôle de la charge àl’intérieur de la sphère. 

3) Une combinaison linéaire d’ondes planes décrit complètement la densité de charge 

interstitielle. Cette méthode est appelée la méthode de pseudo-charge. 
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Dans la région interstitielle , la densité de charge est développée en série de Fourier: 

 

𝜌(𝑟) = ∑ 𝜌(𝐺)𝑒𝑖𝐺.𝑟
𝐺                                                                 (II.54) 

 Et les ondes planes 𝑒𝑖𝐺.𝑟sont calculées à partir de la fonction de Bessel Jl : 

∫ 𝑟𝑙+2𝐽𝑙(𝐺𝑟)𝑑𝑟 = {

𝑅𝑙+3𝐽𝑙(𝐺𝑅)

𝐺𝑅 

𝑅3

3
𝛿𝑙,0

𝑅

0
{
𝐺 ≠ 0                     
𝐺 = 0                   

(II.55) 

 

 

 
 

 𝑒𝑖𝐺𝑟 = 4𝜋𝑒𝑖𝐺𝑟𝛼 ∑ 𝑖𝑙
𝑙𝑚 𝐽𝑙(|𝐺||𝑟 − 𝑟𝛼|𝑌𝑙𝑚

∗ (𝐺))𝑌𝑙𝑚(𝑟 − 𝑟𝛼)           (II.56) 

 

 

La pseudo-charge construite est égale à la charge originale dans la région interstitielle, 

elle ales mêmes multi-pôles à l’intérieur de chaque sphère tout comme la vraie densité 

de charge sphérique cela est rendu possible grâce à l’ajout de fonctions lisses qui 

s’annulent à l’extérieur de la sphère et qui ont les mêmes multi-pôles, contrairement aux 

multi-pôles de charge sphérique e taux multi-pôles des ondes planes originales .Le choix 

de ces fonctions est arbitraire ,on utilise donc une forme polynomiale: 

 

�̂�𝛼(𝑟) = ∑ 𝑄𝑙𝑚𝑙𝑚
1

𝑅𝛼
𝑙+3 (

𝑟

𝑅𝛼
)

𝑙

(1 −
𝑟2

𝑅𝛼
2)

𝑁

𝑌𝑙𝑚(�̂�)                              (II.57) 

 

Où r est la position par rapport au centre de la sphère, cette forme a (N-1) dérivées 

continues en utilisant l’expansion de la fonction de Bessel, les moments multipolaires 

s’écrivent sous laforme: 

 

�̂�𝑙𝑚 = 𝑄𝑙𝑚

г(𝑙+
3

2
)г(𝑁+1)

2г(𝑙+𝑁+
5

2
)

= 𝑄𝑙𝑚
2𝑁𝑁!(2𝑙+1)‼

(2𝑙+2𝑁+3)‼
                                 (II.58) 

 

Pour calculer le potentiel dans la sphère on utilise la fonction de Green car c’est un problème de 

condition  sauf  limites : 

𝑉𝑣(𝑟) = 𝑉𝑙𝑚
𝑝𝑤(𝑅) [

𝑟

𝑅
]

𝑙

+
4𝜋

2𝑙+1
{{

1

𝑟𝑙+1 ∫ 𝑑𝑟′ ′𝑙+2𝜌𝑣𝑟
0𝑟

0
(𝑟′) + 𝑟𝑙 ∫ 𝑑𝑟′𝑟′1−𝑙𝑅

𝑟
𝜌𝑣(𝑟′)}            

(II.57) 
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𝛼 

−
4𝜋𝑟𝑙

(2𝑙 + 1)𝑅2𝑙+1
∫ 𝑑𝑟′𝑟′𝑙+2

𝑅

0

𝜌𝑣(𝑟′) 

Où S est le rayon de la sphère, ρv(r) est la partie radiale du développement de la charge 

sur les harmoniques du réseau. 

La forme de la matrice de chevauchement SG,G’ et la matrice Hamiltonienne HG,G’ 

peuvent être décomposées en deux parties ,interstitielle et sphérique: 

 

𝑆𝐺𝐺′ =
1

𝛺
∫ 𝑑3

𝛺
𝑟𝑒𝑖(𝐺′−𝐺)𝑟ʘ(𝑟) + ∑ 𝑆𝛼𝛼 (𝐺, 𝐺′)                             (II.58) 

 

𝑆𝐺𝐺′ =
1

𝛺
∫ 𝑑3

𝛺
𝑟ʘ(𝑟)𝑒𝑖(𝐺+𝐾)𝑟[𝑇 + 𝑉𝑝𝑤]𝑒𝑖(𝐺′+𝐾)𝑟 + ∑ [𝐻𝛼(𝐺, 𝐺′) +𝛼

𝑉𝛼
𝑁𝑆 (𝐺, 𝐺′)](II.59) 

 

Où T est l’opérateur de l’énergie cinétique, Sα(G, G’) est la contribution de la matrice 

dechevauchement de la sphère α,  

 

Hα (G,G’) estla contribution sphérique de 

l’Hamiltonien.(𝐺,𝐺′)est la partie non sphérique du potentiel plus le potentiel d’échange-

corrélation(à l’intérieur de la sphère du Muffin-tin),Vpw est le potentiel à l’extérieur de la 

sphère plus le potentiel d’échange-corrélation et reste la fonction de saut usuelle. 
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II.9.4 LecodeWIEN2K  

                       II.2.4.1 : Introduction 

Le code WIEN2k est un programme de calcul de la structure électronique des solides 

dans lecadre de la Théorie de la Fonctionnelle de la Densité (DFT) basé sur la méthode 

FP-LAPW. Ila été développé par P. Blaha, K. Schwarz, G. Madsen, D. Kvasnicka et J. 

Luitz[43] (ViennaUniversityofTechnology,Austria).WIEN2Kconsiste en différents 

programmes indépendants qui sont liés par le SHELLSCRIPT.Wien2k sert à effectuer 

des calculs quantiques dans lebut d’étudier les différentes propriétés 

structurales,mécaniques,Electriques, magnétiques…etc. des solides périodiques. Les 

calculs s’effectuent par ce code ;sont basés sur la théorie de la fonctionnelle de 

densité(DFT). 

                        II.2.4.2 : Définitiondesprogrammes  

La procédure de calcul Ab-initio (figure II.3) dans le code WIEN2k se divise en deux 

étapes majeures, dans un premier temp l’initialisation consiste à générer la densité 

électronique dedépart, à partir d’un calcul atomique, différentes opérations sont alors 

effectuées grâce àl’ensemble desous-programmes suivant: 

 NN fournit les distances entre plus proches voisins et les positions équivalentes afin de 

déterminer le rayon atomique de la sphère Muffin-Tin. 

 LSTART permet de générer les densités atomiques et détermine également commentles 

différentes orbitales atomiques sont traitées dans le calcul de la structure de bandes(états 

de cœur ou de valence) 

 SYMMETRY permet de générer les opérations de symétrie du groupe spatial et de 

déterminer le groupe ponctuel des sites atomiques individuels. 

 KGEN génère une maille de point sk dans la Zone de Brillouin. 

 DSTART génère une densité de départ pour le cycle auto-cohérent (le cycle SCF) parla 

superposition des densités atomiques générées dansLSTART.Dans un secondtemps, les 

énergies et la densité électronique de l’état fondamental sont calculées aucours d’un 

cycle auto-cohérent (ou self-consistent, noté SCF). Ce cycle est initialisé etrépété 

jusqu’à ce que le critère de convergence (sur l’énergie, la densité de charge, les forces, 

etc…) soit atteint, un second ensemble de sous programmes est alors utilisé: 

 LAPW0 génère le potentiel de Poisson pour le calcul de la densité. 

 LAPW1 calculs les bandes de valences, les valeurs propres et les vecteurs propres. 

 LAPW2 calculs les densités de valence pour les vecteurs propres. 
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 LCORE calculs les états et les densités de cœur. 

 MIXER effectue le mélange des densités d’entrée et de sortie du cycle i et du cycle i -1 

Une fois le calcul auto-cohérent achevé les propriétés caractéristiques de l’état 

fondamental, comme par exemple la densité de charge ou la structure de bandes sont 

alors déterminées. 

 

 

 

FigureII.4 :Organigramme du code WIEN2K[44]. 
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Durant ce chapitre nous avons essayé d’exposé les principes généraux d’une méthode de 

premier principe LAPW [45]. La méthode des ondes planes augmentées linéairement qui 

est fondamentalement une modification de la méthode des ondes plane augmentées 

APW de Slater [46,47]. 

 

Dans cette méthode ,pour un cristal périodique tout l’espace est divisé en deux régions : 

Le premier est sphères Muffin-tin non chevauchées, et la deuxième c’est l’espace restant 

qui représente les régions interstitielles entre ces sphères. La fonction de base 

(LAPW)comprend de sondes planes dans la région interstitielle et augmentées dans les 

sphères. 

Le but de la méthode LAPW est d’obtenir des énergies de bande précise au voisinage 

des énergies de linéarisation El , dans des matériaux il suffit de choisir les énergies El au 

voisinage du centre des bandes .Ce pendant ,ce n’est pas toujours possible car il existe 

de nombreux matériaux pour lesquels le choix d’une seule valeur El n’est pas suffisant 

pour calculer toutes les bandes d’énergie. A cette conséquence que la méthode LAPW à 

subit des améliorations, parmi les quel sen trouve la méthode LAPW+LO, établir par 

Singh [48]qui offre un meilleur traitement de problème comparativement à une 

résolution à partir de la méthode LAPW, ainsi que la méthode APW+ lo développer par 

Sjosted, Nord strom et Singh [49]qui est une amélioration supplémentaire en réalisant 

une base qui combine les avantages de LAPW et ceux de LAPW+LO. 
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II.10Conclusion: 

Dans ce qui dépasse, nous avons abordé les diverses techniques de calculs 

utilisées dans notre manuscrit de thèse ,en particulier les méthodes Abinitio qui sont 

devenues aujourd’hui un outil de base pour les calculs des propriétés électroniques et 

structurales des systèmes plus complexes. 

En limitant notre étude sur la méthode FP LAPW basée sur la DFT .Notant que 

les résultats obtenus seront fournir dans le chapitre qui joint. 
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III.1 Introduction  

 

Les alliages Heusler ont suscité l'intérêt scientifique des chercheurs pour être de futurs 

candidats à des applications révolutionnaires 1-3. Cette classe de matériaux 

remarquables comprend désormais une vaste collection de plus de 1000 composés, 

appelés composés ou alliages Heusler. On distingue le composé Heusler quaternaire 

de composition XX'YZ 4-5, le composé Heusler plein de composition X2YZ 6-7, 

et le composé demi-Heusler de composition XYZ 8-9. Les Composés 

Intermétalliques Full-Heusler sont des composés ferromagnétiques ternaires de 

formule générale X2YZ, découverts pour la première fois il y a un siècle par 

l'ingénieur Allemand Friedrich Heusler en 1903, en étudiant l'alliage Cu2MnSb, il 

constate qu'il se comporte comme un matériau ferromagnétique, bien que son 

constituant les pièces ne sont pas des matériaux magnétiques en eux-mêmes 10. La 

grande classe de composés magnétiques (X2YZ) montre tous les types de 

comportement magnétique et propriétés magnétiques multifonctionnelles, telles que 

les caractéristiques magnétiques effets magnéto-calorique 11, polarisation de spin 

élevée et faible amortissement magnétique 12, comportement semi-métallique 13 

et. anisotropie magnétique et magnétorésistance tunnel 14. Les alliages Full-Heusler 

sont des composés intermétalliques ternaires de composition stoechiométrique 

(X2YZ), où (X) et (Y) sont des éléments de métaux de transition et (Z) est un groupe 

(III, IV ou V Élément). Ces composés cristallisent dans un réseau cubique à faces 

centrées (fcc). Ils sont reconnus dans deux groupes : les composés full-Heusler 

réguliers et inverses. Les composés réguliers de type Heusler complet (Cu2MnAl, 

prototype L21) appartiennent à la symétrie Fm3 ̅m (groupe spatial n° 225) si l'atome X 

est plus électronégatif que Y, et les composés inverses de type complet Heusler 

(Hg2CuTi, prototype XA) appartiennent à F43m (groupe spatial n° 216) lorsque 

l'élément Y est plus électronégatif que dans Cu2MnAl (L21) ou dans les structures de 

type Hg2CuTi. Dans la structure de type Cu2MnAl, les atomes X occupent les sites 

des positions Wyckoff 4a (0, 0, 0), 4b (0,5, 0,5, 0,5), l'atome Y occupe le site 4c 

(0,25, 0,25, 0,25) et l'atome Z occupe 4d (0,75, 0,75, 0,75). Dans la structure de type 

Hg2CuTi, les atomes X sont placés dans les positions Wyckoff 4a (0, 0, 0) et 4c (0,25, 

0,25, 0,25), tandis que Y et Z en 4b (0,5, 0,5, 0,5) et 4d (0,75, 0,75, 0,75) positions, 

respectivement [15-20]. Le Heusler complet à base de Mn, avec une composition 
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chimique Mn2YZ a été largement étudié où l'élément Y prend une configuration 

électronique différente. 

Yao al ont étudié les composés Mn2LiAs et Mn2LiSb dont ils ont établi leur 

comportement ferrimagnétique semi-métallique [21]. L'étude théorique réalisée par 

Patel et al sur le full-Heusler Mn2MgGe, a montré que ce composé est stable dans 

deux types de structures cubiques Cu2MnAl et Hg2CuTi. Avec la structure régulière, il 

a un comportement métallique et avec la structure inverse, il a un comportement 

ferrimagnétique semi-métallique [22]. L'étude ab initio consacrée au composé 

Mn2CoGa a montré que ce composé est stable dans la structure inverse de type XA, 

qu'il a un comportement ferrimagnétique métallique avec un moment magnétique égal 

à 2 B [23]. Une série de full-Heusler Mn2RhZ (Z = Al, Si et Ge) a été investie par 

Guermit et al, les résultats obtenus ont montré que les full-heusler de cette série sont 

des demi-métaux ferrimagnétiques avec de bonnes caractéristiques thermoélectriques 

leur permettant d'être un bon candidat aux applications en spintronique [24]. Maizia et 

al ont choisi d'étudier par la méthode FP-LAPW, différentes propriétés du composé 

Heusler Mn2OsGe complet, leur résultat prédictif a révélé le comportement 

ferrimagnétique semi-métallique de ce composé [25]. Plusieurs recherches théoriques 

ont été menées sur Heusler complet à base d'Ir, Prakash et al réalisées par la méthode 

FP-LAPW sur la série Heusler complète Ir2YSi (Y =Sc, Ti, V,Cr, Mn, Fe, Co, et Ni 

une étude qui a confirmé la stabilité de ces composés dans la structure cubique L21 

ainsi que leur comportement ferromagnétique semi-métallique [26]. applications dans 

le domaine du comportement de la spintronique [27]. Forzani et al ont travaillé sur 

trois full-Heusler Ir2ScSi, Ir2ScGe et Ir2ScSn. Les résultats obtenus par le calcul 

numérique ont montré que le composé Ir2ScSi a un comportement semi-métallique 

avec une polarisation de 100 % au paramètre d'équilibre alors que les deux composés 

Ir2ScGe et Ir2ScSn ont ce comportement sous contrainte [28]. 

Dans cet thése, nous avons choisi d'étudier à nouveau Heusler Mn2LuSb et Ir2LuSb, 

l'élément Y pour les deux composés est un élément de terre rare. Notre travail est basé 

sur des calculs effectués en utilisant la méthode des ondes planes augmentées 

linéarisées à plein potentiel (FP-LAPW) [29] dans le cadre de la théorie du 

formalisme de la densité fonctionnelle (DFT) [30-38]. L'approximation du gradient 

généralisé de Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE-GGA) [39] est utilisée pour la fonction 

de potentiel de corrélation d'échange implémentée dans le code Wien2k [40]. 
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Approximation GGA + U [41-42]. a été utilisé pour traiter les états fortement corrélés. 

Nous nous intéressons particulièrement à l'effet du potentiel Hubbard sur les 

propriétés électroniques et magnétiques pour développer de nouveaux matériaux, qui 

trouveront leurs applications dans le domaine spintronique. 

Le reste de cet article est présenté comme suit. La section 2 donne une brève 

description des méthodes de calcul. Dans la section 3, nous présentons nos résultats et 

une discussion sur les propriétés structurelles, élastiques, magnétiques et 

électroniques. Enfin, les principales conclusions sont résumées dans la section 4. 

 

III.2 Détails de calcul 

 

Les calculs structurels, élastiques, électroniques, magnétiques et thermodynamiques 

de X2LuSb (X= Mn et Ir), ont été effectués en utilisant le plein potentiel Linear 

Augmented Plane Wave (FP-LAPW) [29] code Wien2k code [40], dans le cadre de la 

théorie de la fonctionnelle de la densité (DFT). [30-38]. Dans cette méthode, nous 

avons utilisé un paramètre Rmt. Kmax = 8, qui détermine la taille de la matrice 

(convergence), où Kmax est la coupure d'onde plane et le rayon muffin-tin (RMT) a 

été choisi pour assurer des sphères presque touchantes et minimiser l'espace 

interstitiel. Les paramètres Gmax et Ɩmax (vecteur moment angulaire) sont 

respectivement pris comme 14 et 10. Nous avons utilisé un maillage k d'ordre 14 × 14 

× 14 à l'intérieur de la première zone irréductible de Bruillion et pour assurer une 

excellente convergence de l'énergie totale ; nous avons considéré la tolérance de 

convergence de 10–4 Ry. Nous avons choisi les rayons muffin-tin (MT) pour Mn, It, 

Lu et Sb à 2,0, 2,5, 2,45 et 2,3 (a.u), respectivement. Les configurations de valence de 

: 𝑀𝑛 ≡  [𝐴𝑟] 3𝑑54𝑠2, 𝐼𝑟 ≡ [𝑋𝑒]4𝑓145𝑑76𝑠2, 𝐿𝑢 ≡ [𝑋𝑒]4𝑓145𝑑16𝑠2 et 𝑆𝑏 ≡

[𝐾𝑟]4𝑑105𝑠25𝑝3 éléments respectivement, ont été employés. L'orbitale 3d pour le 

manganèse et l'orbitale 5d pour les atomes d'iridium ont été examinées en utilisant 

l'approximation GGA + U [33], où cette approche permet de traiter des systèmes 

fortement corrélés. 

 [34-37]. En utilisant le modèle de Hubbard qui prend en compte les interactions de 

Coulomb sur site (U), les échanges de règles de Hund (J), un seul terme nommé 

potentiel effectif Ueff = U-J est ajouté comme correction à l'approximation GGA [41-

42]. Pour le calcul des propriétés magnétiques et de la polarisation des composés 
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Mn2LuSb et Ir2LuSb, toutes les valeurs entières appartenant à l'intervalle [0 - 7] eV 

ont été utilisées pour Ueff. Pour le calcul des propriétés électroniques, nous avons 

utilisé UMn = 0,313 eV pour le composé Mn2LuSb et UIr = 0,9 eV pour le composé 

Ir2LuSb. Ce choix de valeurs de Ueff pour l'étude des propriétés électroniques était 

basé sur l'obtention d'une valeur entière pour le moment magnétique total pour chaque 

composé. 

 

III.3. Propriétés structurelles 

 

Nous avons calculé l'énergie totale en fonction de la constante de réseau des 

composés Mn2LuSb et Ir2LuSb, pour les états ferromagnétique (FM) et non 

magnétique (NM). Nous avons utilisé les deux structures cubiques : dans la structure 

cubique régulière avec AlCu2Mn dans L21 comme prototype et dans l'alliage cubique 

inverse full-Heusler en structure XA avec CuHg2Ti comme prototype. Les énergies 

totales en fonction des volumes modifiés ont été ajustées à l'équation d'état de 

Murnaghan [43]. Les tracés des énergies totales calculées en fonction du volume 

réduit de cet alliage sont illustrés à la figure 1. 
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Figure III.1: Optimisation du volume de Full Heusler (a) Mn2LuSb, (b) Ir2LuSb dans 

une structure cubique de type L21 et une structure cubique de type XA avec 

approximation GGA. 

 

Nous pouvons voir à partir de ces représentations que nos deux composés sont stables 

dans la structure cubique régulière AlCu2Mn, états ferromagnétiques. Les résultats 

obtenus à partir des calculs des propriétés structurelles concernant les paramètres de 

réseau d'équilibre a0, le module de compression B0 et ses dérivées de pression B0′ et 

les énergies totales (Etot) par paramètres de formule des composés X2LuSb (X = Mn, 

Ir) sont rapportés dans le tableau . 1. Dans la structure la plus stable, une valeur de 

6,582 pour le composé Mn2LuSb et une valeur de 6,670 pour le composé Ir2LuSb sont 

notées pour le paramètre de maille. Les valeurs du module de masse sont de 79,75 

GPa et 147,86 GPa ainsi que celles de leurs dérivés sont respectivement de 3,79 et 

4,04 pour Mn2LuSb et Ir2LuSb. L'énergie minimale enregistrée pour le composé 

Mn2LuSb est de -46764.199873 Ryd et celle notée pour le composé Ir2LuSb est de -

113562.209948 Ryd. Nos résultats ont été comparés aux résultats théoriques et ils 

sont en bon accord. Le calcul de l'énergie de formation à l'aide de la théorie de la 

densité fonctionnelle peut aider à prédire si cet alliage est chimiquement stable ou 

non. L'énergie de formation (Ef) montre la stabilité du composé et est définie par 

l'équation suivante [44-45] 
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𝐸𝑓 =  𝐸𝑋2𝐿𝑢𝑆𝑏

𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 −  [2 𝐸𝑋
𝑏𝑢𝑙𝑘 +  𝐸𝐿𝑢

𝑏𝑢𝑙𝑘 +  𝐸𝑆𝑏

𝑏𝑢𝑙𝑘 ]    (1) 

 

Où 𝐸𝑋2𝐿𝑢𝑆𝑏

𝑡𝑜𝑡𝑎𝑙 est l'énergie totale d'équilibre calculée du composé Full-Heusler Mn2OsGe 

par unité de formule et 𝐸𝑋
𝑏𝑢𝑙𝑘 , 𝐸𝐿𝑢

𝑏𝑢𝑙𝑘et 𝐸𝑆𝑏

𝑏𝑢𝑙𝑘correspondent à l'énergie totale par atome 

pour les atomes X (= Mn, Ir), Lu et Sb, respectivement. Les énergies de formation 

calculées sont présentées dans le tableau 1. Les valeurs négatives des énergies de 

formation indiquent que les composés Mn2LuSb et Ir2LuSb sont énergétiquement et 

chimiquement stables. Il a été constaté que pour chaque composé, la valeur de 

l'énergie de formation calculée dans la structure cubique de type AlCu2Mn, état 

ferromagnétique, est la plus négative, montrant ainsi que ces composés sont les plus 

stables dans ces conditions. 

Table III.1: La constante de réseau d'équilibre calculée (a0) en  Ǻ, le module de 

compressibilté (B) en GPa et ses dérivées (B'); Les énergies totales (Etot) en ( Ryd) et 

les énergies de formation Ef en (Ryd)  pour les Full-Heusler Mn2LuSb et Ir2LuSb dans 

une structure cubique de type CuHg2Ti et une structure cubique de type AlCu2Mn 

avec approximation GGA et avec les états FM et NM en comparaison avec d'autres 

résultats théoriques 

 

Full 

Heusler 

Type 

structure 

State a (Ǻ) B (GPa) B’ E (Ryd) Efom 

(Ryd) 

Mn2LuSb CuHg2Ti FM 6.758 55.10 3.80 -46764.163743 -0.790 

CuHg2Ti NM 6.460 117.65 5.06 -46764.061527 - 

AlCu2Mn FM 6.582 79.75 3.79 -46764.199873 -0.826 

AlCu2Mn NM 6.341 141.48 4.64 -46764.163195 - 

Mn2IrGe Hg2CuTi FM 5.931
(a)

 220.134
(a)

 4.41

5
(a)

 

- 

44,549.128144
(a

)
 

- 

0.954
(a)

 

AlCu2Mn FM 6.111
(a)

 118.557
(a)

 3.13

3
(a)

 

- 

44,549.062791
(a

)
 

- 

0.887
(a)

 

Mn2OsGe Hg2CuTi FM 5.908 (b)
 221.906 (b)

 4.81 

(b)
 

-43396:773554 

(b)
 

-

1:063
(b)

 

AlCu2Mn FM 5.855 (b)
 253.671 (b)

 4.75 

(b)
 

-43396:693341 

(b)
 

-

0:983
(b)

 

Ir2LuSb 

CuHg2Ti FM 6.683 145.90 4.71 -113562.114026 -0.466 

CuHg2Ti NM 6.684 147.74 4.68 -113562.114018 - 

AlCu2Mn FM 6.670 147.86 4.04 -113562.209948 -0.562 

AlCu2Mn NM 6.666 144.63 3.29 -113562.209592 - 

Ir2ScGe AlCu2Mn FM 6.2478 (c)
 157.2 (c)

 - - - 

(a) Ref  [20].  (b) Ref  [25]. (c) Ref [28]. 
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III.4  Propriétés élastiques et mécaniques 

 

Sachant que la structure de nos composés est cubique, trois constantes élastiques C11, 

C12 et C44 sont nécessaires pour donner une description complète des propriétés 

élastiques [46-47]. De différentes relations regroupant ces constantes élastiques, 

différentes caractéristiques du matériau peuvent être déduites. les propriétés élastiques 

sont calculées en utilisant la méthode IRelast [48] telle qu'implémentée dans le code 

Wien2k. Nous citons certaines formules décrivant ces propriétés : Les conditions 

traditionnelles de stabilité mécanique de Born des constantes élastiques des cristaux 

cubiques [49-51] 

C11-C12> 0,  C11+2C12> 0,  C11> 0  and  C44> 0.                          (2) 

 

Le module de compressibilité [52]: 

𝐵 =  
𝐶11+2𝐶12

3
                                                                    (3) 

Le facteur d'anisotropie Zener A [53-54]: 

𝐴 =  
2𝐶44

𝐶11−𝐶12
                                                                          (4) 

Le module de cisaillement 𝐺𝑉et le module de cisaillement de Reuss𝐺𝑅obtenus par 

[55-58]: 

𝐺𝑉 =
𝐶11−𝐶12+3𝐶44

5
                                                                    (5) 

𝐺𝑅 =
5(𝐶11−𝐶12)𝐶44

4𝐶44+3(𝐶11−𝐶12)
                                                 (6) 

Le module de cisaillement G représente la résistance à la déformation plastique [55-

58]: 

𝐺 =  
𝐺𝑅+ 𝐺𝑉

2
                                                   (7) 

Le coefficient de Poisson  est exprimé par [59] : 

𝜎 =  
3 𝐵−2𝐺

2(3𝐵+𝐺 )
                                                  (8) 

Le module d'Young E est donné [60-61] par : 

𝐸 =  
9 𝐵 𝐺

3 𝐵+𝐺
                                                                (9) 

Tous les résultats obtenus par nos calculs sont présents dans le tableau 2. 

D'après les résultats obtenus à partir du calcul des constantes élastiques des deux 

composés Mn2LuSb et Ir2LuSb dans la structure cubique AlCu2Mn la plus stable, 

états FM obtenus précédemment par le calcul des propriétés structurales, nous avons 
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enregistré les valeurs suivantes : (i) L'élasticité constante C11 vaut 120,20 GPa et 

220,41 GPa pour Mn2LuSb et Ir2LuSb respectivement (ii) La constante élastique C12 

est estimée à 63,06 GPa et 113,68 GPa pour Mn2LuSb et Ir2LuSb respectivement (iii) 

La constante élastique C44 est égale à 60,57 GPa et 111,32 GPa pour Mn2LuSb et 

Ir2LuSb respectivement. Les résultats obtenus sont conformes aux critères de stabilité. 

Nos composés Mn2LuSb et Ir2LuSb sont mécaniquement stables dans la structure 

cubique AlCu2Mn, selon FM. 

 

Table III.2: Constantes élastiques calculées Cij, module de masse B(GPa), module 

d'Young E(GPa), module de cisaillement G(GPa), coefficient de Poisson , rapport 

B/G et facteur d'anisotropie A pour Heusler Mn2LuSb et Ir2LuSb cubiques de type 

AlCu2Mn structure avec approximation GGA 

 
 C11 C12 C44 B E G  A B/G 

Mn2LuSb 120.20 63.06 60.57 82.11 108.41 44.80 0.27 2.12 1.83 

Ir2LuSb 220.41 113.68 111.32 149.26 209.79 82.87 0.34 2.09 1.80 

 

Pour le module de comprisibilté, les valeurs suivantes ont été notées : 82,11 GPa pour 

Mn2LuSb et 149,26 GPa pour Ir2LuSb. 

Le composé Ir2LuSb a la valeur de module de comprisibilté le plus élevée. Nos 

résultats sont trop proches des résultats trouvés dans le calcul des propriétés 

structurelles. Le rapport de Pugh B/G décrit la nature fragile ou ductile d'un matériau. 

En effet la valeur 1,75 délimite le domaine de validité de chaque nature. Si le rapport 

B/G est inférieur à 1,75, le composé a un comportement fragile et si le rapport B/G est 

supérieur à cette valeur critique, le composé a un comportement ductile. Dans notre 

travail, nous avons enregistré les valeurs suivantes pour le ratio B/G du rapport de 

Pugh : 1,83 pour Mn2LuSb et 1,80 pour Ir2LuSb. Ces résultats montrent le caractère 

ductile des composés Mn2LuSb et Ir2LuSb. Le facteur d'anisotropie A montre la 

dépendance des mesures de direction pour un composé. Si A = 1 le composé est 

isotrope et s'il est différent de 1 alors il est anisotrope [62]. Les résultats qui ont été 

trouvés par nos calculs sont : 2,12 pour Mn2LuSb et 2,09 pour Ir2LuSb. Les deux 

composés Mn2LuSb et Ir2LuSb ont un A différent de l'unité, ils sont appelés 

composés anisotropes. Le coefficient de Poisson caractérisant les forces de liaison 

entre les atomes constitutifs et le coefficient de Poisson décrivent le rapport de la 

déformation transversale à la déformation longitudinale. En effet si le coefficient de 

Poisson appartient à l'intervalle entre 0 et 0,5 les forces sont considérées comme 
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centrales [63]. Les valeurs du coefficient de Poisson relevées à partir de nos calculs 

sont de 0,26 pour le composé Mn2LuSb et de 0,34 pour le composé Ir2LuSb. Ces 

résultats montrent la bonne plasticité des deux composés. Le module de Young (E) 

décrit la réponse des matériaux à la déformation linéaire et une grande valeur de E 

implique la rigidité du matériau. Une valeur E plus élevée pour un matériau indique 

qu'il est plus rigide. Les valeurs obtenues pour le module d'Young (E) sont : 108,41 

GPa pour Mn2LuSb et 209,79 GPa pour Ir2LuSb. Nous avons conclu que le composé 

Ir2LuSb est le plus rigide. Sur la Fig2a et la Fig 2b, nous avons montré la variation des 

constantes élastiques C11, C12, C44 et du module de compression B respectivement 

pour les composés Mn2LuSb et Ir2LuSb dans la plage de pression [0 -50] GPa. 

 

 
 

Figure III.2: Dépendance de la pression des constantes élastiques (C11, C12 et C44) et 

du module de compression B pour (a) les composés Mn2LuSb et (b) Ir2LuSb dans 

(GPa) en utilisant l'approximation GGA. 

 

 

 A partir de ces illustrations, il peut être confirmé que le plein Heusler Mn2LuSb et 

Ir2LuSb dans cet intervalle de pression répondent aux critères de stabilité. Sur les 

Fig.3a et Fig.3b, la variation du coefficient de Poisson, du coefficient d'anisotropie et 

du rapport B/G a été montrée. D'après les résultats obtenus, il peut être confirmé que 
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nos deux composés conservent leur comportement ductile et anisotrope sur cet 

intervalle de pression [0 -50] GPa. L'étude des propriétés mécaniques a révélé que les 

full-Heusler Mn2LuSb et Ir2LuSb étaient énergétiquement et stable sur l'intervalle [0 -

50] GPa. 

 

 

 

 

 

 
 

Figure III.3: Coefficients A,  et B/G pour (a) les composés Mn2LuSb et (b) Ir2LuSb 

en utilisant l'approximation GGA. 

 

III.5  Propriétés de polarisation magnétique et de spin 

 

À l'aide de l'approximation GGA, les propriétés magnétiques de Mn2LuSb et Ir2LuSb 

ont été déterminées. Les résultats obtenus des moments magnétiques totaux et partiels 

et du moment interstitiel dans la région sphérique pour les composés Heusler 
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complets Mn2LuSb et Ir2LuSb à des paramètres de réseau d'équilibre avec 

l'approximation GGA et les approximations GGA+U sont présentés dans le tableau 3. 

Avec l'approximation GGA, nos calculs montrent que le moment magnétique des 

composés Heusler complets Mn2LuSb et Ir2LuSb. Nous avons noté différentes valeurs 

de moments magnétiques de spin partiel et de moment interstitiel sur le tableau 3. 

Nous avons trouvé pour Mn2LuSb la valeur de 2,9122 µB pour Mn, -0,1914 µB pour 

Lu, -0,0182 µB pour Sb et 0,2465 µB dans la région interstitielle, le total le moment 

magnétique est estimé à 5,8612 µB. Pour Ir2LuSb la valeur de 0,25591 µB pour Ir, -

0,00656 µB pour Lu, 0,01361 µB pour Sb et 0,01361 µB dans la région interstitielle 

le moment magnétique total est égal à 0,52561 µB. Nos deux composés ont un 

comportement métallique ferromagnétique. 

 

Table III.3: Total and local magnetic moments (in Bohr magneton µB units) with XA 

type structure, FM states for for full Heusler Mn2LuSb and Ir2LuSb in cubic AlCu2Mn 

-type structure with GGA approximation and GGA+U approximations 

 

 Mn2LuSb 

GGA GGA+U 

0.313 1 2 3 4 5 6 7 

tot 5,861 6,003 6,273 6,585 6,675 6,859 7,080 7,347 7,586 

Mn 2,923 3,007 3,176 3,595 3,5158 3,660 3,800 3,924 4,019 

Lu -0,197 -0,204 -0,223 -0,262 -0,301 -0,336 -0,360 -0,370 -0,363 

Sb -0,023 -0,022 -0,031 -0,064 -0,057 -0,063 -0,064 -0,060 -0,060 

int 0,235 0,215 0,176 -0,279 0,002 -0,063 -0,096 -0,072 -0,029 

 Ir2LuSb 

GGA GGA+U 

0.939 1 2 3 4 5 6 7 

tot 0,526 1,001 1,021 1,492 1,756 1,829 1,869 1,896 1,915 

 Ir 0,256 0,483 0,496 0,752 0,879 0,950 1,011 1,071 1,127 

Lu -0,007 -0,014 -0,015 -0,030 -0,038 -0,055 -0,075 -0,096 -0,116 

Sb 0,014 0,032 0,032 0,040 0,061 0,062 0,058 0,052 0,043 

int 0,007 0,017 0,014 -0,022 -0,026 -0,078 -0,137 -0,202 -0,265 

 

Table III.4: Spin polarization ratio for full Heusler Mn2LuSb and Ir2LuSb in cubic 

AlCu2Mn -type structure with GGA approximation and GGA+U approximations 
 

Material Study Spin polarization 

  (EF)  (EF) P 
Mn2LuSb GGA 0,68011 3,20455 64,99 

GGA+U UMn = 0.313 eV 0,67625 2,77757 60,84 

Ir2LuSb GGA 1,27108 8,58649 74,21 

GGA+U UIr = 0.939 eV 0,90137 6,89473 76,876 
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Le moment magnétique total du composé Mn2LuSb est bien supérieur à celui du 

composé Ir2LuSb. Le moment magnétique des deux composés se situe principalement 

autour des éléments de transition Mn et Ir 

L'utilisation de l'approximation GGA + U, nous permettra de déterminer l'effet du 

traitement des liaisons fortement corrélées par le potentiel Hubbard des niveaux d sur 

les propriétés magnétiques. les valeurs suivantes ont été utilisées : UMn = UIr = 1 eV, 

2eV, 3 eV..., 7 eV pour faire face aux fortes corrélations dues aux atomes Mn et Ir. 

Dans le tableau 3, les résultats obtenus pour les moments magnétiques totaux et 

partiels ont été répertoriés pour chaque matériau. selon ces constatations; on note la 

croissance des moments magnétiques totaux et partiels en fonction des valeurs 

croissantes de U. A partir de la Fig4a, représentant la variation du moment 

magnétique total pour le composé Mn2LuSb, la croissance du moment magnétique 

total en fonction du potentiel U est linéaire. Le moment magnétique total passe de la 

valeur Mtot = 5.861 µB pour UMn = 0eV à la valeur Mtot = 7.586 µB pour UMn = 

7eV. Pour la valeur U = 0,313 eV, une valeur entière du moment magnétique total M 

à t = 6 µB est enregistrée. D'après le tableau 3, la même nature de variation est 

observée pour le moment magnétique partiel de l'atome Mn. La variation des 

moments magnétiques partiels de Lu, Sb et dans la région interstitielle est constante 

pour le composé Mn2LuSb. 

 

Pour le composé Ir2LuSb comme le montre la figure 4b, la croissance du moment 

magnétique total en fonction du potentiel U se produit rapidement dans l'intervalle 0-

3  eV. Pour des valeurs de U supérieures à 3 eV la croissance de Mtot est plus lente 

et tend vers 2 µB. Pour UIr = 0,9 eV, nous avons enregistré une valeur entière pour le 

moment magnétique total Mtot = 1 µB. Une variation similaire du moment 

magnétique total est enregistrée à partir du tableau 3, pour l'atome d'Ir. Le moment 

magnétique total passe de la valeur Mtot = 0,526 µB pour UIr = 0eV à la valeur Mtot 

= 1,915 µB pour UIr = 7.eV. La variation des moments magnétiques partiels de Lu, 

Sb et dans la région interstitielle est constante pour le composé Ir2LuSb. L'application 

du potentiel U augmente le moment magnétique total du composé et le moment 

magnétique partiel autour de l'élément de transition. 
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La polarisation de spin (P) au niveau de Fermi (EF) est liée à la DOS dépendante du  

spin via [64] 

 

𝑃 =  
𝜌↑(𝐸𝐹)− 𝜌↓(𝐸𝐹)

𝜌↑(𝐸𝐹)+ 𝜌↓(𝐸𝐹)
                                                            (10) 

 

Où ρ↑(EF ) et ρ↓(EF) sont les valeurs de DOS majoritaire et minoritaire au niveau de 

Fermi (EF). Nos valeurs calculées sont présentées dans le tableau 4. Au paramètre 

d'équilibre et avec U= 0 eV, nous avons noté P = 65,04 % pour Mn2Lub et P = 74,46 

% pour Ir2LuSb. Sur les figures 5a et 5b nous avons montré la variation de la 

polarisation de spin P en fonction du potentiel U pour les composés Mn2LuSb et 

Ir2LuSb respectivement. 

A partir de la courbe Fig 5a représentant Mn2LuSb, la polarisation décroît en fonction 

des valeurs croissantes du potentiel U, elle atteint son minimum pour U = 5 eV ou P 

=33,83 % pour ensuite augmenter avec les valeurs croissantes de U. On peut le voir à 

partir de Fig 5b, représentant Ir2LuSb, il y a une croissance de P dans l'intervalle 0-3 

eV. Pour des valeurs de U comprises entre 1 eV et 3 eV il y a une diminution de P. Au 

point U = 3eV on enregistre un minimum de P correspondant à la valeur 34,72%. Au-

delà de U = 3 eV, il y a une croissance rapide de P qui commence à se stabiliser et à 

devenir constante à partir de 5 eV. Pour les deux valeurs de U donnant un moment 

magnétique total entier pour les deux composés ; on note : (i) pour le composé 

Mn2LuSb P = 60,84 % (ii) pour le composé Ir2LuSb P = 76,88 %. 

 

III.5.1 Propriétés électroniques  

 

Pour comprendre les propriétés électroniques des composés Mn2LuSb et Ir2LuSb, 

nous avons calculé les structures de bandes polarisées en spin, la densité totale d'états 

(TDos) et la densité partielle d'états (PDos), au paramètre de réseau d'équilibre, en 

utilisant les approches GGA et GGA+U. 

 

III.5.2  Structure de bande 

 

Nous avons exploré les calculs de structure de bande électronique afin d'expliquer la 

nature électronique des composés Mn2LuSb et Ir2LuSb. La structure de bande de nos 
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composés le long de la direction de symétrie élevée de la première zone de Brillouin 

est présentée dans les Fig. 6 et Fig7. 

Avec l'approximation GGA, la figure 6a et la figure 7c montrent que dans le canal de 

spin minoritaire et le canal de spin majoritaire, les états, il y a une intersection entre 

les niveaux de valence et de conduction avec le niveau de Fermi. 

Nous avons conclu que les bandes de spin majoritaires et les bandes de spin 

minoritaires sont fortement métalliques. Cette caractéristique nous a permis de 

conclure que les composés Mn2LuSb et Ir2LuSb sont des FM métalliques. 

Avec l'approximation GGA+U, les présentations de la structure de bande pour les 

deux composés sont montrées sur la Fig 6b et la Fig 7d avec les deux valeurs 

particulières de U : UMn = 0,313 eV pour le composé Mn2LuSb et UIr = 0,9 eV pour le 

composé Ir2LuSb. Pour ces valeurs d'UMn et UIr, les bandes de valence et de 

conduction coupent le niveau de Fermi, ce qui préserve la nature métallique FM des 

composés Mn2LuSb et Ir2LuSb 

III.5.3 Densité d'états 

Nous avons calculé la densité totale d'états (TDOS) et la densité partielle d'états 

(PDOS) en utilisant GGA et GGA+U avec UMn = 0,313 eV pour Mn2LuSb et UIr = 0,9 

eV pour Ir2LuSb. Les densités d'états totales et partielles (DOS) pour les composés 

Mn2LuSb et Ir2LuSb sont montrées dans les Fig 8 et Fig 9. Les parties supérieures des 

courbes Fig 8 et Fig 9 représentent les densités de spin majoritaires et la partie 

inférieure de la courbe montre le spin minoritaire densités. 

Pour Mn2LuSb au sein de GGA et GGA+U, les TDos de spin majoritaire et 

minoritaire sont fortement métalliques et confirment le comportement FM métallique. 

La représentation des PDos pour chaque composé et chaque approximation, nous 

permettra d'identifier l'origine des différents pics qui apparaissent dans les TDos pour 

les états de spin minoritaire et majoritaire. En quoi  

ci-après, nous donnerons une description de la disposition des différents pics ainsi que 

leur origine. 

Pour le composé Mn2LuSb Fig8a, en utilisant l'approximation GGA, plusieurs pics 

aigus ont été obtenus dans la bande de valence du spin majoritaire. Dans la basse 

énergie un pic aigu est détecté au point - 4,54 eV, ce pic est dû à une hybridation entre 

les états Mn-3d, Lu-5d et Sb-5p. Dans la région située dans l'intervalle -3.30 – -1.33 

eV, plusieurs pics aigus sont présents formés suite à une hybridation entre les états 
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Mn-3d et Lu-5d. Un pic pointu apparaît dans la région entourant le niveau de Fermi 

au point – 0,86 eV, un pic pointu apparaît suite à une hybridation entre les états Mn-

3d et Sb-5p. Dans la bande de conduction, il y a une apparition d'une région dans la 

zone 0.59 – 8 eV. Cette région est légèrement aplatie et surmontée de quelques pics 

légèrement pointus dus à l'hybridation entre les états Lu-d et Sb-p. 

Dans la bande de valence des spins minoritaires, nous avons détecté un pic aigu au 

point .-4,54 V dû à l'hybridation entre les états Lu-5d et Sb-5p. Dans la zone -2.5 – 

1.43 eV : région limitant le haut de la bande de valence et le bas de la bande de 

conduction, plusieurs pics sont détectés autour du niveau de Fermi. Ils sont dus à une 

hybridation entre les états Mn-3d et Lu-5d. 

L'hybridation entre les états Mn-3d, Lu-5d et Sb-5p est à l'origine du pic aigu détecté 

au point 1,82 eV et des pics occupant la région 2.75 – 5.38  eV de la bande de 

conduction. 

Avec l'approximation GGA + U, dans la courbe Fig8b illustrant les PDos de Mn-3d, 

on voit le déplacement des différents pics aigus de la bande de valence pour les états 

de spin majoritaires vers les basses énergies et les pics de la bande de conduction des 

spins minoritaires vers les hautes énergies. Ce nouvel arrangement apparaît sur les 

TDos, tous les pics auxquels il y a une contribution des états Mn-3d sont éloignés du 

niveau de Fermi. Le niveau de Fermi est occupé par les états Lu-5d et Sb-5p pour le 

spin majoritaire et minoritaire. 

Pour le composé Ir2LuSb, avec l'approximation GGA, il a été observé que le niveau 

de Fermi est occupé pour les spins majoritaire et minoritaire. Une description des 

TDos et PDos à travers la figure 9c, élucidera l'arrangement et l'origine des différents 

pics. Pour les spins majoritaires, un pic pointu est détecté au point -4,42 eV et  

un autre moins pointu est situé au point -0,26 eV. Ces deux pics proviennent d'une 

hybridation entre les états Ir-5d, Lu-5d et Sb-5p. Dans la région comprise dans 

l'intervalle - 6.96 - -1.06 eV, on note la présence des états Ir-5d, Lu-5d et Sb-5p. Le 

niveau de Fermi est également occupé par ces trois états électroniques. Sur toute la 

bande de conduction, il y a une contribution électronique des états Ir-5d, Lu-5d et Sb-

5p. 

Avec l'approximation GGA + U Fig9d, UIr = 0,9 eV l et les pics aigus des états Ir-5d 

occupant le niveau de Fermi sont comparés aux énergies basse et haute des bandes de 

valence et de conduction respectivement. L'occupation du niveau de Fermi est faite 
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par Lu-5d et Sb-5p donnant ainsi toujours le comportement métallique FM au 

composé Ir2LuSb. 

 

 

 

 

 
Figure III.4: Total magnetic moment dependence of Hubbard potential for  

(a) Mn2LuSb and (b) Ir2LuSb compounds  
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Figure III.5: Spin polarization ratio dependence of Hubbard potential for  

(a) Mn2LuSb and (b) Ir2LuSb compounds  
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Figure III.6: The band structures of the full- Heusler compound Mn2LuSb with  

(a) GGA and (b) with GGA+U,  for the spin-up and spin-down electrons. 
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Figure III.7: The band structures of the full- Heusler compound Ir2LuSb with  

(c) GGA and (d) with GGA+U,  for the spin-up and spin-down electrons. 
 

 
Figure III.8: Spin-polarized total and partial densities of states (TDos) and (PDos) of 

Mn2LuSb full-Heusler compound with (a) GGA and with (b) GGA+U. The Fermi 

level is set at zero energy. 
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Figure III.9: Spin-polarized total and partial densities of states (TDos) and (PDos) of 

Ir2LuSb full-Heusler compound with (c) GGA and with (d) GGA +U. The Fermi level 

is set at zero energy. 
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Conclusion 

Dans ce travail, nous avons étudié les propriétés structurelles, élastiques, magnétiques 

et électroniques des composés Mn2LuSb et Ir2LuSb full-Heusler, en utilisant la 

théorie fonctionnelle de la densité basée sur la méthode des ondes planes augmentées 

linéarisées à plein potentiel (FP-LAPW), au sein de GGA. et les approximations 

GGA+U. 

L'étude des propriétés structurales des deux composés Mn2LuSb et Ir2LuSb a montré 

qu'ils sont stables dans la structure cubique régulière avec AlCu2Mn, état FM. Le 

calcul des constantes élastiques a révélé que nos deux composés obéissent aux critères 

de stabilité, ils sont de nature anisotrope et ductile. La stabilité mécanique du 

Mn2LuSb et de l'Ir2LuSb reste vérifiée dans la plage de pression comprise entre 0 

GPa et 50 GPa. 

L'utilisation de l'approximation GGA + U a montré que le traitement d'états 

énergétiques fortement corrélés par le potentiel Hubbard affecte considérablement les 

propriétés magnétiques et électroniques. Les moments magnétiques totaux et partiels 

auxquels le potentiel Hubbard est appliqué sont proportionnels à cela. Les composés 

Mn2LuSb et Ir2LuSb conservent leur comportement FM métallique avec les deux 

approximations GGA et GGA + U. 

La variation du potentiel Hubbard avec les mêmes conditions de stabilité permet 

d'obtenir des matériaux ayant des moments magnétiques totaux entiers qui peuvent 

être candidats pour des applications dans le domaine de la spintronique. Nous 

souhaitons par ce présent travail contribuer aux recherches futures destinées à la 

découverte de nouveaux matériaux aux propriétés technologiques nouvelles. 
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Abstract
A study on the structural, elastic, electronic, and magnetic properties of full-Heusler  X2LuSb (X = Mn and Ir) compounds 
by using the first principle calculations within generalized gradient approximation Perdew, Burke, and Ernzerhof GGA-PBE 
for electron exchange and correlation is reported. The GGA + U approximation is utilised to determine the effect of the Hub-
bard correction on the magnetic and electronic properties. According to the results obtained for the structural properties, our 
compounds are stable in the regular structure and ferromagnetic states. The elastic properties have shown the conformity of 
elastic constants with the stability criteria and the ductile nature of the compounds. This mechanical stability is preserved 
over the interval, 0–50 GPa. The using of GGA and GGA + U approximations has shown the effect of Hubbard correction 
applied to the two atoms Mn and Ir on the variation of their magnetic moment.

Keywords DFT · Full Heusler · Hubbard potential · Magnetic properties

1 Introduction

Heusler alloys have sparked scientific interest among 
researchers to be future candidates for revolutionary appli-
cations [1–8]. This class of remarkable materials is includ-
ing an extensive collection of over 1000 compounds, known 
as Heusler compounds or alloys. A distinction is made 
between the quaternary Heusler compound with the com-
position XX'YZ [9, 10] the full-Heusler compound with the 

composition  X2YZ [11, 12], and the half-Heusler compound 
with the composition XYZ [13, 14] Full-Heusler intermetal-
lic compounds are ternary ferromagnetic compounds of the 
formula  X2YZ to study the ferromagnetic behavior [15]. The 
large class of magnetic compounds  (X2YZ) shows all types 
of the magnetic and multifunctional magnetic properties, 
such as magnetic characteristics magneto-caloric effect [16] 
in addition to high spin polarization and low magnetic damp-
ing [17], half-metallic behavior [18], magnetic anisotropy, 
and tunneling magnetoresistance [19]. Full-Heusler alloys 
are ternary intermetallic compounds with stoichiometric 
composition  (X2YZ), where (X) and (Y) are transition metal 
elements and (Z) is a group (III, IV, or V Element). These 
compounds crystallize in a face-centered cubic (fcc) lattice. 
They are recognized in two groups: regular and inverse full-
Heusler compounds. Regular full-Heusler compounds type 
 (AlCu2Mn, L21 prototype) belong to Fm3m (space group 
no, 225) symmetry if X atom is more electronegative than 
Y, and inverse full-Heusler compounds type  (CuHg2Ti, XA 
prototype) belong to F43m (space group no, 216) when Y 
element is more electronegative rather than  AlCu2Mn (L21) 
or  CuHg2Ti-type structures. In  AlCu2Mn type structure, X 
atoms occupy the Wyckoff positions 4a (0, 0, 0), 4b (0.5, 
0.5, 0.5) sites, Y atom occupies 4c (0.25, 0.25, 0.25) site, 
and Z atom occupies 4d (0.75, 0.75, 0.75). In  CuHg2Ti-type 
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structure, the X atoms are placed in Wyckoff positions 4a 
(0, 0, 0) and 4c (0.25, 0.25, 0.25), while Y and Z in 4b (0.5, 
0.5, 0.5) and 4d (0.75, 0.75, 0.75) positions, respectively 
[20–25]. The Mn-based full Heusler and chemical composi-
tion  Mn2YZ have been widely studied where the Y element 
takes different electronic configuration.

Yao et al. have studied  Mn2LiAs and  Mn2LiSb com-
pounds to establish their half-metallic ferrimagnetic behav-
ior [26]. The theoretical study has shown that this com-
pound is stable in two types of cubic structures  AlCu2Mn 
and  CuHg2Ti. With the regular structure, it has a metallic 
behavior with an inverse structure, it has a half-metallic fer-
rimagnetic behavior [27]. The ab initio study has devoted to 
 Mn2CoGa for showing that this compound is stable in the 
inverse XA-type structure; it has a metallic ferrimagnetic 
behavior with a magnetic moment equals 2 μB [28]. A series 
of full-Heusler  Mn2RhZ (Z = Al, Si, and Ge) is invested by 
Guermit et al. [29]; the results obtained has shown that the 
full-Heusler is ferrimagnetic half-metals with good thermo-
electric characteristics allowing them to be a good candidate 
for applications in spintronics, while Maizia et al. [30] have 
studied different properties of full-Heusler  Mn2OsGe com-
pound and their predictive result to reveal the half-metallic 
ferrimagnetic behavior. Several theoretical researches have 
been carried out on Ir-based full Heusler, Prakash et al. have 
researched the full-Heusler series  Ir2YSi (Y = Sc, Ti, V,Cr, 
Mn, Fe, Co, and Ni) to study the stability of the mentioned 
compounds in the L21 cubic structure as well as their half-
metallic ferromagnetic behavior [31] using (FP-LAPW) 
method. The research work done by Candal [32] for the full-
Heusler  Ir2MnAl has revealed that it constitutes a good can-
didate for spintronic behavior applications. Forozani et al. 
[33] have worked on three full-Heusler  Ir2ScSi,  Ir2ScGe, and 
 Ir2ScSn. The results obtained by the computational calcula-
tions have shown that the  Ir2ScSi has a half-metallic behav-
ior with a polarization, 100% at the equilibrium parameter 
while the  Ir2ScGe and  Ir2ScSn compounds have same behav-
ior under stress.

In this work, we chose to study again full-Heusler 
 Mn2LuSb and  Ir2LuSb; the Y element for both compounds 
is a rare earth element. Our work is based on calculations 
made by (FP-LAPW) method [34] within the framework of 
the density functional theory (DFT) [35–43]. The Perdew-
Burke-Ernzerhof-generalized gradient approximation (PBE-
GGA) [44] is employed for exchange–correlation potential 
functional implemented within Wien2k code [45]. GGA + U 
approximation [46, 47] is employed to treat the strongly cor-
related states. We are especially interested in the effect of 
Hubbard potential on the electronic and magnetic properties 
to develop new materials, which will find their applications 
in spintronic field. The rest of this work is presented as fol-
lows: Sect. 2 gives a brief description of the computational 
methods. In Sect. 3, we present our results and discussion of 

the structural, elastic, electronic, and magnetic properties. 
The conclusion is summarized in Sect. 4.

2  Computational details

The structural, elastic, electronic, magnetic calculations of 
 X2LuSb (X = Mn and Ir) are performed using (FP-LAPW) 
method [34] as implemented within Wien2k code [45] in the 
framework of (DFT) [35–43]. The DFT method has proven 
to be one of the most accurate methods for the computa-
tion of the electronic structure of solids [48–56]. In this 
method, we have used a parameter Rmt. Kmax = 8, which 
determines the matrix size (convergence), where Kmax is 
the plane wave cutoff and the muffin-tin-radii (RMT) is 
chosen to ensure nearly touching spheres and minimizing 
the interstitial space. The parameters Gmax and Ɩmax (angu-
lar momentum vector) are taken as 14 and 10, respectively. 
We used a k-mesh of order 14 × 14 × 14 inside the irreduc-
ible first Brillion zone and for ensuring excellent conver-
gence of the total energy; we have considered the conver-
gence tolerance,  10–4 Ry. We have chosen the muffin-tin 
radii (RMT) for Mn, Ir, Lu, and Sb to be 2.0, 2.5, 2.45, 
and 2.3 (a.u), respectively. The valence configurations of 
Mn =

[

Ar

]

3d54s2 , Ir =
[

Xe

]

4f 145d76s2, Lu =
[

Xe

]

4f 145d16s2, 
and Sb =

[

Kr

]

4d105s25p3 elements are employed.
The 3d orbital for manganese and 5d orbital for iridium 

atoms are examined by using the GGA + U approxima-
tion [38], where this approach makes it possible to treat 
strongly correlated systems [39–42]. By using the Hub-
bard model, which takes into account the on-site Coulomb 
interactions (U), Hund’s rule exchanges (J), a single term 
named the effective potential Ueff = U–J is added as a cor-
rection to the GGA approximation [46, 47]. For the calcula-
tion of the magnetic properties and of the polarization of 
the compounds  Mn2LuSb and  Ir2LuSb, all integer values 
belong to 0–7 eV that are used for Ueff. For the calculation 
of electronic properties, we have used UMn = 0.313 eV for 
 Mn2LuSb and UIr = 0.939 eV for  Ir2LuSb. This choice of 
Ueff for the study of electronic properties is based on obtain-
ing an integer value for the total magnetic moment for each 
compound.

3  Results and discussion

3.1  Structural properties

We have calculated the total energy as a function of lattice 
constant of  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds, for the fer-
romagnetic (FM) state, non-magnetic (NM) state, and anti-
ferromagnetic (AFM) state for  AlCu2Mn structure. We have 
used the two cubic structures: in the cubic regular structure 
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with  AlCu2Mn in L21 as the prototype and in the cubic 
inverse full-Heusler alloy in XA structure with  CuHg2Ti 
as prototype. The total energies versus changed volumes 
have been fitted to Murnaghan’s equation of state [57]. The 
plots of calculated total energies versus reduced volume of 
this alloy are shown in Fig. 1. We can see from these rep-
resentations that our compounds are stable in the regular 
cubic structure  AlCu2Mn, ferromagnetic states. The results 
obtained from the calculations of structural properties con-
cerning the equilibrium lattice parameters a0, bulk modulus 
B0 and its pressure derivatives B0′ and the total energies (Etot) 

per formula parameters of  X2LuSb (X = Mn, Ir) compounds 
are reported in Table 1. In the most stable structure, a value 
of 6.582 Ǻ for  Mn2LuSb compound and value of 6.670 Ǻ for 
the compound  Ir2LuSb are noted for the lattice parameter. 
The values of the bulk modulus are 79.75 GPa and 147.86 
GPa and their derivatives are 3.79 and 4.04 for  Mn2LuSb 
and  Ir2LuSb, respectively. The minimum energy recorded 
for the  Mn2LuSb is − 46,764.199873 Ryd and it is noted for 
 Ir2LuSb to be − 113,562.209948 Ryd. On another side, we 
have seen that the lattice parameter and bulk modulus of 
each compound in its most stable structure increase with 
the increasing of atomic number Z of the chemical elements 
(X = Mn, Ir). Our results have been compared to theoretical 
results to present a good agreement.

The calculation of the formation energy using the density 
functional theory can help to predict whether this alloy is 
chemically stable or not. The formation energy (Ef) shows 
the stability of the compound is defined by the following 
equation [58, 59].

where Etotal
X2LuSb

 is the calculated equilibrium total energy of the 
Full-Heusler  Mn2OsGe compound per formula unit andEbulk

X

,Ebulk
Lu

 , and Ebulk
Sb

 correspond to the total energy per atom for 
the X = Mn, Ir, Lu, and Sb atoms. The calculated formation 
energies are shown in Table 1. The negative values of forma-
tion energies denote that the  Mn2LuSb and  Ir2LuSb com-
pounds are energetically and chemically stable. It has been 
found that for each compound, the value of the formation 
energy calculated in the cubic  AlCu2Mn type structure, fer-
romagnetic state is the most negative, thus showing these 
compounds are the most stable under these conditions. The 
Curie temperature Tc in the mean field approximation (MFA) 
that can be evaluated by the following formula [60]:

where EAFM and EFM are the total energies per formula unit 
in (AFM) and (FM) states and kB is the Boltzmann con-
stant. The values of the minimum energies of the states 
(FM) and (AFM) of the  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds 
for the structure  AlCu2Mn are grouped together in Table 1. 
The Curie temperatures TC are 447.14 °K and 509.21 °K 
for  Mn2LuSb and  Ir2LuSb, respectively. One can see that 
the estimated TC for  Mn2LuSb and  Ir2LuSb are higher than 
room temperature.

3.2  Elastic and mechanical properties

Knowing that the structure of our compounds is cubic, three 
elastic constants C11, C12, and C44 are necessary to give a 

(1)Ef = Etotal
X2LuSb

−

[

2Ebulk
X

+ Ebulk
Lu

+ Ebulk
Sb

]

(2)TC =
2
(

EAFM − EFM

)

3kB

Fig. 1  Volume optimization of full-Heusler a  Mn2LuSb, b  Ir2LuSb 
in cubic L21-type structure and cubic XA-type structure with GGA 
approximation
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complete description of the elastic properties [61, 62]. From 
different relations grouping these elastic constants, different 
characteristics of the material can be deduced. The elastic 
properties are calculated using [63] as implemented within 
Wien2k code. We cite certain formulas describing these prop-
erties: The traditional Born mechanical stability conditions of 
the elastic constants of cubic crystals [64–66].

The compressibility module [67].

The Zener anisotropy factor A [68, 69]:

The Voigt shear modulus, GV and the Reuss shear modulus, 
GR are obtained by [70–73]:

(3)C11 − C12 > 0,C11 + 2C12 > 0,C11 > 0, andC44 > 0

(4)B =
C11 + 2C12

3

(5)A =
2C44

C11 − C12

(6)GV =
C11 − C12 + 3C44

5

The shear modulus G represents the resistance to plastic 
deformation [70–73]:

The Poisson’s ratio ν is expressed as [74]:

The Young’s modulus E is given [75, 76] by:

All the results obtained by our calculations are present in 
Table 2. According to the results obtained from the calcula-
tion of the elastic constants of the  Mn2LuSb and  Ir2LuSb 
compounds in the most stable cubic  AlCu2Mn structure 
(FM) states obtained previously by the calculation of the 
structural properties, we have recorded the following val-
ues: (i) the elastic constant C11 is worth 120.20 GPa and 
220.41 GPa for  Mn2LuSb and  Ir2LuSb respectively, (ii) the 

(7)GR =
5(C11 − C12)C44

4C44 + 3(C11 − C12)

(8)G =
GR + GV

2

(9)� =
3B − 2G

2(3B + G)

(10)E =
9BG

3B + G

Table 1  The calculated 
equilibrium lattice constant 
(a0) in Ǻ, bulk modulus (B) in 
GPa and its derivatives (B′); 
and the total energies (Etot) 
per formula (Ryd) and the 
formation energies Ef (Ryd), 
for full-Heusler  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb in cubic  CuHg2Ti-type 
structure and cubic  AlCu2Mn-
type structure with GGA 
approximation and with FM and 
NM states in comparison with 
other theoretical results

(a) Ref [25]; (b)Ref [30]; (c)Ref[33]

Alloy Type structure State a (Ǻ) B (GPa) B′ E (Ryd) Efom (Ryd)

Mn2LuSb CuHg2Ti FM 6.758 55.10 3.80  − 46,764.163743  − 0.790
CuHg2Ti NM 6.460 117.65 5.06  − 46,764.061527 -
AlCu2Mn FM 6.582 79.75 3.79  − 46,764.199873  − 0.826
AlCu2Mn NM 6.341 141.48 4.64  − 46,764.163195 -
AlCu2Mn A FM 7.750 74.76 4.54  − 46,764,195,625

Mn2IrGe Hg2CuTi FM 5.931(a) 220.134(a) 4.415(a)  − 44,549.128144(a)  − 0.954(a)

AlCu2Mn FM 6.111(a) 118.557(a) 3.133(a)  − 44,549.062791(a)  − 0.887(a)

Mn2OsGe Hg2CuTi FM 5.908 (b) 221.906 (b) 4.81 (b)  − 43,396:773,554 (b)  − 1:063(b)

AlCu2Mn FM 5.855 (b) 253.671 (b) 4.75 (b)  − 43,396:693,341 (b)  − 0:983(b)

Ir2LuSb CuHg2Ti FM 6.683 145.90 4.71  − 113,562.114026  − 0.466
CuHg2Ti NM 6.684 147.74 4.68  − 113,562.114018 -
AlCu2Mn FM 6.670 147.86 4.04  − 113,562.209948  − 0.562
AlCu2Mn NM 6.666 144.63 3.29  − 113,562.209592 -
AlCu2Mn A FM 7.930 154.82 4.81  − 113,562.2002725

Ir2ScGe AlCu2Mn FM 6.2478 (c) 157.2 (c) - - -

Table 2  Calculated elastic constants Cij, bulk modulus B (GPa), Young’s modulus E(GPa), shear modulus G (GPa), Poisson’s ratio ν, B/G ratio, 
and anisotropy factor A for for full-Heusler  Mn2LuSb and  Ir2LuSb in cubic  AlCu2Mn-type structure with GGA approximation

C11 C12 C44 B E G ν A B/G

Mn2LuSb 120.20 63.06 60.57 82.11 108.41 44.80 0.27 2.12 1.83
Ir2LuSb 220.41 113.68 111.32 149.26 209.79 82.87 0.34 2.09 1.80
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elastic constant C12 is estimated at 63.06 GPa and 113.68 
GPa for  Mn2LuSb and  Ir2LuSb respectively, and (iii) the 
elastic constant C44 equals 60.57 GPa and 111.32 GPa for 
 Mn2LuSb and  Ir2LuSb, respectively. The results obtained 
comply with the stability criteria. Our  Mn2LuSb and  Ir2LuSb 
compounds are mechanically stable in the cubic  AlCu2Mn 
structure, FM states.

For the bulk modulus, the following values are noted: 
82.11 GPa for  Mn2LuSb and 149.26 GPa for  Ir2LuSb.

The  Ir2LuSb compound has the highest bulk modulus 
value. Our results are too close to the results found in the 
calculation of structural properties. The Pugh’s ratio B/G 
ratio describes the brittle or ductile nature of a material. 
Indeed, the value 1.75 delimits the domain of the validity of 
each nature. If the B/G ratio is less than 1.75, the compound 
behaves brittle behavior and if the B/G ratio is greater than 
this critical value, the compound has ductile behavior. In 
our work, we recorded the following values for the Pugh’s 
ratio; B/G ratio is 1.83 for  Mn2LuSb and 1.80 for  Ir2LuSb. 
These results show the ductile character of  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb compounds.

The anisotropy factor A shows the dependence of the 
direction measurements. If A = 1, the compound is isotropic 
and if it is different from 1 then it is anisotropic [69]. The 
results are found 2.12 for  Mn2LuSb and 2.09 for  Ir2LuSb. 
The  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds have A different 
from unity; they are called anisotropic compounds. The 
Poisson’s ratio characterizing the bonding forces between 
the constituent atoms and Poisson’s ratio describes the ratio 
of the transverse strain to longitudinal deformation. Indeed, 

if the Poisson’s ratio belongs to 0–0.5, the forces are con-
sidered central [77]. The values of Poisson’s ratio recorded 
from our calculations are 0.26 for  Mn2LuSb and 0.34 for 
 Ir2LuSb. These results show the good plasticity of the two 
compounds. The Young’s modulus (E) describes the materi-
als response to linear strain and a large value of E implies the 
stiffness of the material. A higher E value for a material indi-
cates that it is more rigid. The values obtained for Young’s 
modulus (E) are 108.41 GPa for  Mn2LuSb and 209.79 GPa 
for  Ir2LuSb. We have concluded that  Ir2LuSb compound is 
the most rigid.

In Figs. 2a and 2b, we have shown the variation of elastic 
constants C11, C12, C44 and bulk modulus B for the com-
pounds  Mn2LuSb and  Ir2LuSb in the pressure range, 0–50 
GPa. From these illustrations, it can be confirmed that the 
full-Heusler  Mn2LuSb and  Ir2LuSb in this pressure interval 
meet the stability criteria. In Figs. 3a and 3b, the variation 
of the Poisson’s ratio of the anisotropy coefficient and the 
B/G ratio has been illustrated. From the results obtained, it 
can be confirmed that our compounds retain their ductile 
and anisotropic behavior over this pressure, 0–50 GPa. The 
study of the mechanical properties has revealed that the full-
Heusler  Mn2LuSb and  Ir2LuSb are energetically and chemi-
cally stable over 0–50 GPa.

3.3  Electronic properties

To understand the electronic properties of  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb compounds, we have calculated the spin-polarized 
band structures, total density of states (TDOS), and partial 

Fig. 2  Pressure dependence of 
the elastic constants (C11, C12, 
and C44) and bulk modulus B 
for a  Mn2LuSb and b  Ir2LuSb 
compounds in (GPa) using 
GGA approximation
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density of states (PDOS), at equilibrium lattice parameter, 
using GGA and GGA + U approaches.

3.3.1  Band structure

We have explored the electronic band structure calculations 
in order to explain the electronic nature of  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb compounds. The band structure for our compounds 
along the high symmetry direction of the first Brillouin 
zone is presented in Figs. 4 and 5. With GGA approxima-
tion, Figs. 4a and 5c show that in minority spin channel and 
the majority spin channel, the states have an intersection 
between the valence and conduction levels with the Fermi 
level (EF). We have concluded that the majority spin bands 
and minority spin bands are strongly metallic. This feature 
has permitted us to conclude that  Mn2LuSb and  Ir2LuSb 
compounds are metallic (FM).

With GGA + U approximation, the presentations of band 
structure for the compounds are shown in Figs. 4b and 5d 
with the two particulars U: UMn = 0.313 eV for the com-
pound  Mn2LuSb and UIr = 0.939  eV for the compound 
 Ir2LuSb. For these values of UMn and UIr, the valence and 
conduction bands, the (EF) preserves the metallic nature FM 
of the  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds.

3.3.2  Density of states

We have calculated the total density of states (TDOS) and 
partial density of states (PDOS) using GGA and GGA + U 
with UMn = 0.313  eV for  Mn2LuSb and UIr = 0.939  eV 

for  Ir2LuSb. The (TDOS) and (PDOS) for  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb compounds are illustrated in Figs. 6 and 7. The 
superior parts of the curves Figs. 6 and 7 represent the 
majority spin densities, while the inferior of the curve shows 
the minority spin densities.

For  Mn2LuSb within GGA and GGA + U, (TDOS) of 
majority spin and minority spin are strongly metallic and 
these confirm metallic FM behavior. The representation of 
(PDOS) for each compound and each approximation will 
allow us to identify the origin of the different peaks that 
appear in (TDOS) for the minority and majority spin states. 
In what follows, we will give a description of the arrange-
ment of the different peaks as well as their origin.

For the compound  Mn2LuSb Fig. 6a, using the GGA 
approximation, several acute peaks are obtained in the 
valence band of the majority spin. In the low energy, an 
acute peak is detected at the point − 4.54 eV; this peak is 
due to a hybridization between the states Mn-3d, Lu-5d, and 
Sb-5p. In the region located in − 3.30 to − 1.33 eV, several 
acute peaks are present formed subsequent, of hybridiza-
tion between Mn-3d and Lu-5d states. A sharp peak appears 
in the region surrounding the  (EF) at the point – 0.86 eV, 
one sharp peak appears following a hybridization between 
Mn-3d and Sb-5p states. In the conduction band, there is an 
appearance of a region in the zone 0.59–8 eV. This region 
is slightly flattened and topped with a few slightly sharp 
peaks due to hybridization between Lu-5d and Sb-5p states. 
In the valence band of the minority spin, we have detected 
an acute peak at the point − 4.54 V due to hybridization 
between Lu-5d and Sb-5p states. In the area − 2.5 to 1.43 eV, 

Fig. 3  Pressure dependence of 
coefficients A, σ, and B/G for a 
 Mn2LuSb and b  Ir2LuSb com-
pounds using GGA approxima-
tion
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a region limiting to the top of valence band and bottom of 
conduction band, several peaks are detected around the (EF). 
They are due to a hybridization between Mn-3d and Lu-5d 
states. Hybridization between Mn-3d, Lu-5d, and Sb-5p 
states is at the origin of the acute peak detected at the point 
1.82 eV and of the peaks occupying the region 2.75–5.38 eV 
of the conduction band. With the GGA + U approximation, 
the curve at Fig. 6b illustrates the (PDOS) of Mn-3d; we see 
the displacement of various sharp peaks of the valence band 
for the majority spin states towards low energies and the 
peaks of the conduction band of minority spins towards high 
energies. This new arrangement appears on the (TDOS); all 

the peaks to which there is a contribution of the Mn-3d states 
are moved far from the (EF). The (EF) is occupied by Lu-5d 
and Sb-5p states for majority and minority spin.

For  Ir2LuSb compound, with the GGA approximation, 
it is observed that the (EF) is occupied for the majority 
and minority spins. A description of (TDOS) and (PDOS) 
through the Fig. 7c will elucidate the arrangement and ori-
gin of the different peaks. For the majority spins, a sharp 
peak is detected at − 4.42 eV point and another less sharp 
is located at − 0.26 eV point. These two peaks originate 
from a hybridization between Ir-5d, Lu-5d, and Sb-5p 

Fig. 4  The band structures of 
the full- Heusler compound 
 Mn2LuSb with a GGA and b 
with GGA + U, for the spin-up 
and spin-down electrons
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states. In the region included in − 6.96 to − 1.06 eV, we 
note the presence of Ir-5d, Lu-5d, and Sb-5p states. The 
(EF) is also occupied by these three electronic states. Over 
the entire conduction band, there is an electronic contribu-
tion of Ir-5d, Lu-5d, and Sb-5p states. With the GGA + U 
approximation (Fig. 7d), UIr = 0.939 eV; acute peaks from 
Ir-5d states occupying the (EF) are matched against the low 
and high energies of the valence and conduction bands. 
The occupation of the (EF) is made by Lu-5d and Sb-5p 
thus always giving the metallic behavior (FM) to the com-
pound  Ir2LuSb.

3.4  Magnetic and spin polarization properties

With the help of GGA approximation, the magnetic proper-
ties of  Mn2LuSb and  Ir2LuSb are determined. The results 
obtained for the total, partial spin magnetic moments and 
interstitial moment in the spherical region for full-Heusler 
 Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds at equilibrium lattice 
parameters with GGA and GGA + U approximations are 
shown in Table 3. With GGA approximation, our calcula-
tions show the magnetic moment of full-Heusler  Mn2LuSb 
and  Ir2LuSb compounds. We have noted different values of 
partial spin magnetic moments and interstitial moment in 

Fig. 5  The band structures of 
the full- Heusler compound 
 Ir2LuSb with c GGA and d with 
GGA + U, for the spin-up and 
spin-down electrons
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Fig. 6  Spin-polarized total 
and partial densities of states 
(TDOS) and (PDOS) of 
 Mn2LuSb full-Heusler com-
pound with a GGA and with b 
GGA + U. The Fermi level is set 
at zero energy

Fig. 7  Spin-polarized total 
and partial densities of states 
(TDOS) and (PDOS) of  Ir2LuSb 
full-Heusler compound with c 
GGA and with d GGA + U. The 
Fermi level is set at zero energy
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Table 3. We have found for  Mn2LuSb the value of 2.923 
µB for Mn, − 0.197 µB for Lu, − 0.023 µB for Sb, and 0.235 
µB in the interstitial region, the total magnetic moment is 
estimated at 5.861 µB. For  Ir2LuSb, the value of 0.256 µB 
for Ir, − 0.007 µB for Lu, 0.014 µB for Sb, and 0.014 µB in 
the interstitial region the total magnetic moment is equal 
to 0.526 µB. Our compounds have (FM) metallic behavior.

The total magnetic moment of the compound  Mn2LuSb 
is much greater than that of  Ir2LuSb. The magnetic moment 
for the compounds is located mainly around the transition 
elements Mn and Ir. The use of the GGA + U approxima-
tion will allow us to determine the effect of the treatment 
of the bonds strongly correlated by the Hubbard potential 
of the d levels on the magnetic properties. The following 
values are used: UMn = UIr = 1 eV, 2 eV, 3 eV…, 7 eV to deal 
with the strong correlations due to the Mn and Ir atoms. In 
Table 3, the results obtained for the total and partial mag-
netic moments have been listed for each material. According 
to these findings, we note the growth of the total and partial 
magnetic moments as a function of the increasing values of 
U. From Fig. 8a, representing variation of total magnetic 
moment for  Mn2LuSb compound, the growth of the total 
magnetic moment as a function of potential U is linear. The 
total magnetic moment passes from the value Mtot = 5,861 µB 
for UMn = 0 eV to the value Mtot = 7,586 µB for UMn = 7 eV. 
For the value U = 0.313 eV, an integer value of the total 
magnetic moment Mtot = 6 µB is recorded. From Table 3, the 
same nature of variation is observed for the partial magnetic 
moment of the atom Mn. The variation of the partial mag-
netic moments of Lu, Sb and in interstitial region is constant 
for the compound  Mn2LuSb.

For  Ir2LuSb compound as shown in Fig. 8b, the growth 
of the total magnetic moment as a function of the potential 

U occurs rapidly in 0–3 eV. For values of U greater than 
3 eV, the growth of  Mtot is slower and tends towards 2 µB. 
For UIr = 0.939 eV, we have recorded an integer value for 
the total magnetic moment Mtot = 1 µB. A similar variation of 
the total magnetic moment is recorded from Table 3 for the 
Ir atom. The total magnetic moment passes from the value 
Mtot = 0.526 µB for UIr = 0 eV to the value Mtot = 1.915 µB for 
UIr = 7.eV. The variation of the partial magnetic moments of 
Lu, Sb and in interstitial region is constant for the compound 
 Ir2LuSb. The application of the potential U increases, while 
the total magnetic moment and partial magnetic moment are 
around the transition element.

The spin polarization (P) at the (EF) is linked to the spin-
dependent (DOS) via [78]

where � ↑
(

EF

)

 and � ↓
(

EF

)

 are the values of major-
ity and minority (TDOS) at  (EF). Our calculated values 
are displayed in Table 4. At equilibrium parameter and 
with U = 0 eV, we have noted P = 65.04% for  Mn2Lub and 
P = 74.46% for  Ir2LuSb. In Figs. 9a and 9b, we have shown 
the variation of spin polarization P as a function of the 
potential U for the  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds. From 
the curve Fig. 9a representing  Mn2LuSb, the polarization 
decreases according to the increasing values of the potential 
U; it reaches its minimum for U = 5 eV or P = 33.83% then 
increases with increasing of U. It can be seen from Fig. 9b, 
representing  Ir2LuSb, there is a growth of P in 0–3 eV. For 
the mentioned values, there is a decreasing in P. At the point 
U = 3 eV, we have recorded a minimum of P corresponding 
to 34.72%. Beyond U = 3 eV, there is a rapid growth of P 

(11)P =
� ↑

(

EF

)

− � ↓ (EF)

� ↑
(

EF

)

+ � ↓ (EF)

Table 3  Total and local 
magnetic moments (in Bohr 
magneton µB units) with XA 
type structure, FM states for 
for full-Heusler  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb in cubic  AlCu2Mn-
type structure with GGA 
approximation and GGA + U 
approximations

Mn2LuSb

GGA GGA + U

0.313 1 2 3 4 5 6 7

μtot 5.861 6.003 6.273 6.585 6.675 6.859 7.080 7.347 7.586
μMn 2.923 3.007 3.176 3.595 3.5158 3.660 3.800 3.924 4.019
μLu  − 0.197  − 0.204  − 0.223  − 0.262  − 0.301  − 0.336  − 0.360  − 0.370  − 0.363
μSb  − 0.023  − 0.022  − 0.031  − 0.064  − 0.057  − 0.063  − 0.064  − 0.060  − 0.060
μint 0.235 0.215 0.176  − 0.279 0.002  − 0.063  − 0.096  − 0.072  − 0.029

Ir2LuSb
GGA GGA + U

0.939 1 2 3 4 5 6 7
μtot 0.526 1.001 1.021 1.492 1.756 1.829 1.869 1.896 1.915
μIr 0.256 0.483 0.496 0.752 0.879 0.950 1.011 1.071 1.127
μLu  − 0.007  − 0.014  − 0.015  − 0.030  − 0.038  − 0.055  − 0.075  − 0.096  − 0.116
μSb 0.014 0.032 0.032 0.040 0.061 0.062 0.058 0.052 0.043
μint 0.007 0.017 0.014  − 0.022  − 0.026  − 0.078  − 0.137  − 0.202  − 0.265
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which begins to stabilize and become constant from 5 eV. 
For the two values of U giving an integer total magnetic 
moment for the compounds, we have record (i) for the com-
pound  Mn2LuSb P = 60.84% (ii) for the compound  Ir2LuSb 
P = 76.88%.

4  Conclusions

In this work, we have studied the structural, elastic, elec-
tronic, and magnetic properties of  Mn2LuSb and  Ir2LuSb 
full-Heusler compounds, by employing the density func-
tional theory based on full-potential linearized augmented 
plane-wave (FP-LAPW) method within GGA and GGA + U 
approximations. The study of the structural properties of the 
 Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds has shown that they are 
stable in the cubic regular structure  AlCu2Mn with (FM) 
state. The calculation of the elastic constants has revealed 
that our compounds obey to the stability criteria; they are 
anisotropic and ductile in nature. The mechanical stability 
of  Mn2LuSb and  Ir2LuSb remains verified in the pressure 
range between 0–50 GPa. The use of GGA + U approxima-
tion has shown that the treatment of energy states strongly 
correlated by the Hubbard potential considerably affects 
the magnetic and electronic properties. The total and partial 
magnetic moments at which the Hubbard potential is applied 
are proportional.  Mn2LuSb and  Ir2LuSb compounds retain 
their metallic (FM) behavior within the GGA and GGA + U 
approximations. The variation of Hubbard potential with 
the same conditions of stability makes it possible to obtain 
materials having an integer total magnetic moment, which 
can be a candidate for spintronics applications. It is expected 
that this work is to contribute for future research to discover 
new materials with new technological properties.

Fig. 8  Total magnetic moment 
dependence of Hubbard 
potential for a  Mn2LuSb and b 
 Ir2LuSb compounds

Table 4  Spin polarization ratio for full-Heusler  Mn2LuSb and 
 Ir2LuSb in cubic  AlCu2Mn-type structure with GGA approximation 
and GGA + U approximations

Material Study Spin polarization

ρ↑ (EF) ρ↓ (EF) P%

Mn2LuSb GGA 0.68011 3.20455 64.99%

GGA + U UMn = 0.313 eV 0.67625 2.77757 60.84%

Ir2LuSb GGA 1.27108 8.58649 74.21%
GGA + U UIr = 0.939 eV 0.90137 6.89473 76.876%
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Résumé : 
Nous rapportons dans cet thése une étude sur les propriétés structurelles, élastiques, 

électroniques, magnétiques des composés Full - Heusler X2LuSb (X= Mn et Ir) en 

utilisant les calculs de premier  principe et en appliquant l'approximation du gradient 

généralisé Perdew, Burke et Ernzerhof GGA -PBE pour l'échange et la corrélation 

d'électrons. L'approximation GGA + U a également été utilisée pour déterminer l'effet 

de la correction Hubbard sur les propriétés magnétiques et électroniques. D'après les 

résultats obtenus pour les propriétés structurales, nos deux composés sont stables dans 

la structure régulière et les états ferromagnétiques. Les propriétés élastiques ont 

montré la conformité des constantes élastiques avec les critères de stabilité et la nature 

ductile des deux composés. Cette stabilité mécanique est conservée sur l'intervalle 0-

50 GPa. L'utilisation des deux approximations GGA et GGA + U, a montré l'effet de 

la correction de Hubbard appliquée aux deux atomes Mn et Ir sur la variation de leur 

moment magnétique. 

Abstract: 

In this thesis, we report a study on the structural, elastic, electronic, magnetic 

properties of Full - Heusler X2LuSb compounds (X = Mn and Ir) using first-principle 

calculations and applying the generalized gradient approximation Perdew, Burke and 

Ernzerhof GGA -PBE for electron exchange and correlation. The GGA + U 

approximation was also used to determine the effect of the Hubbard correction on 

magnetic and electronic properties. From the results obtained for structural properties, 

our two compounds are stable in regular structure and ferromagnetic states. The 

elastic properties showed the conformity of the elastic constants with the stability 

criteria and the ductile nature of the two compounds. This mechanical stability is 

preserved over the interval 0-50  GPa. The use of the two approximations GGA and 

GGA + U, showed the effect of the Hubbard correction applied to the two atoms Mn 

and Ir on the variation of their magnetic moment. 

 ملخص

 Fullتقريرًا عن دراسة الخصائص الهيكلية والمرنة والإلكترونية والمغناطيسية لمركبات في هذه الرسالة ، قدمنا 

X=Mn ;Ir)) - Heusler X2LuSb وتطبيق تقريب التدرج المعمم الأول باستخدام حسابات المبدأ 
Perdew و Burke و Ernzerhof GGA -PBE تقريب استخدام تم. والارتباط الإلكتروني للتبادل 

 GGA + U تصحيح تأثير لتحديد أيضًا Hubbard التي النتائج من. والإلكترونية المغناطيسية الخصائص على 

. حديدية مغناطيسية وحالات منتظمة بنية في مستقران لدينا مركبين فإن ، الهيكلية للخصائص عليها الحصول تم

 على الحفاظ يتم. للمركبين الدكتايل وطبيعة الثبات معايير مع المرنة الثوابت توافق المرنة الخصائص أظهرت

 GGA + U و GGA التقريبين استخدام أظهر .0-50  GPa الزمني الفاصل خلال الميكانيكي الاستقرار هذا

 .المغناطيسي عزمهما تباين على Ir و Mn الذرتين على المطبق Hubbard تصحيح تأثير
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