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Résumé 

Cette thèse vise à développer un matériau nano-composite composé de ferrite spinelle et d'oxyde de 

graphène réduit en utilisant la méthode de sol-gel par auto-combustion. L'étude examine les propriétés 

magnétiques et diélectriques du composite. La synthèse implique la création de ferrites de nickel-cobalt et 

de ferrite de cobalt dopée au nickel par auto-combustion avec de l'acide citrique et de l'extrait de feuilles 

d'olive comme combustibles, suivie d'une calcination à 600°C et 900°C. L'oxyde de graphène est synthétisé 

en utilisant la méthode modifiée de Hummer et combiné avec des Co-ferrites dopées au nickel. Les phases, 

la microstructure, la morphologie de surface et les propriétés sont analysées à l'aide de la diffraction des 

rayons X, de la spectroscopie FTIR, de la SEM avec EDX, et d'un magnétomètre à échantillon vibrant. Les 

ferrites, NixCo1-xFe2O4, avec une teneur variable en nickel, sont étudiées pour évaluer l'impact des 

combustibles et de la température de calcination sur l'occupation des cations, la structure et le 

magnétisme. Le raffinement de Rietveld indique que l'ajout de nickel influence significativement les 

paramètres de réseau. La taille des cristallites et les propriétés magnétiques telles que la saturation et les 

magnétisations rémanentes sont corrélées à la température de recuit et au remplacement par le nickel. Les 

micrographies FE-SEM révèlent des morphologies quasi-sphériques et polyédriques avec agglomération. 

Des températures de calcination plus élevées entraînent des améliorations significatives de la taille des 

cristallites et de la croissance des grains, avec des échantillons calcifiés à 900°C présentant des propriétés 

magnétiques supérieures, y compris une magnétisation de saturation accrue (65,3 emu/g) et une 

coercivité. La méthode de synthèse verte s'avère non seulement efficace mais minimise également l'impact 

environnemental en réduisant la dépendance aux produits chimiques nocifs tout en atteignant des 

matériaux de haute pureté. Malgré certaines limitations dans l'efficacité de chélation affectant l'uniformité 

des particules, cette approche démontre un potentiel pour la production à grande échelle et durable de 

nanocomposites. L'oxyde de graphène synthétisé est confirmé par analyse X-ray et FTIR, montrant des 

couches exfoliées. Les spectres XRD et FTIR confirment la formation de composites rGO et NiCo-ferrites, 

indiquant la transformation de l'oxyde de graphène en oxyde de graphène réduit. La morphologie révèle la 

distribution des nanoparticules de ferrite sur les intercalaires de rGO. L'analyse magnétique exhibe un 

comportement ferromagnétique dans tous les échantillons. Les composites démontrent une conductivité 

électrique et des propriétés diélectriques considérablement améliorées, avec une constante diélectrique 

accrue et une perte diélectrique réduite grâce à la synergie entre le rGO conducteur et les NiCo-ferrites 

magnétiques, les rendant adaptés à des applications technologiques avancées. 
 

Mots clé : NixCo1-xFe2O4, extrait de feuilles d’olivier, Graphene oxide, et propriétés diélectriques. 

 

Abstract 

This thesis aims to develop a nanocomposite material composed of spinel ferrite and reduced graphene 
oxide utilizing the sol-gel auto-combustion method. The study investigates the magnetic and dielectric 
properties of the composite. The synthesis involves creating nickel-cobalt ferrites and nickel doped-cobalt 
ferrite through auto-combustion with citric acid and olive leaves extract as fuels, followed by calcination at 
600°C and 900°C. Graphene oxide is synthesized using the modified Hummer's method and combined with 
nickel-doped Co-ferrites. The phases, microstructure, surface morphology, and properties are analyzed 
using X-ray diffraction, FTIR spectroscopy, SEM with EDX, and a vibrating sample magnetometer. Ferrites, 



NixCo1-xFe2O4, with varying nickel content, are studied to assess the impact of fuels and calcination 
temperature on cation occupancy, structure, and magnetism. Rietveld refinement indicates that nickel 
addition significantly influences lattice parameters. Crystallite size and magnetic properties such as 
saturation and remanent magnetizations are correlated with annealing temperature and nickel 
substitution. FE-SEM micrographs reveal quasi-spherical and polyhedral morphologies with 
agglomeration. Higher calcination temperatures result in significant improvements in crystallite size and 
grain growth, with samples calcined at 900°C exhibiting superior magnetic properties, including increased 
saturation magnetization (65.3 emu/g) and coercivity. The green synthesis method not only proves 
effective but also minimizes environmental impact by reducing reliance on harmful chemicals while 
achieving high-purity materials. Despite some limitations in chelation efficiency affecting particle 
uniformity, this approach demonstrates potential for large-scale, sustainable production of 
nanocomposites. Synthesized graphene oxide is confirmed by X-ray and FTIR analysis, showing exfoliated 
layers. XRD and FTIR spectra confirm the formation of rGO and NiCo-ferrites composites, indicating the 
transformation of graphene oxide to reduced graphene oxide. The morphology reveals the distribution of 
ferrite nanoparticles on rGO interlayers. Magnetic analysis exhibits ferromagnetic behavior in all samples. 
The composites demonstrate significantly enhanced electrical conductivity and dielectric properties, with 
the increased dielectric constant and reduced dielectric loss due to the synergy between conductive rGO 
and magnetic NiCo-ferrites, rendering them suitable for advanced technological applications. 
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 :الملخص
 

 الذاتً الاحتراق طريقت باستخذام انمختزل انجرافيه وأكسيذ انسبيىيم انفريت مه تتكىن مركبت واوى مادة تطىير إنى انرسانت هذي تهذف 
 والكوبالت النٌكل فرٌتات إنشاء عملٌة تتضمن .للمركب والدٌالكترونٌة المغناطٌسٌة الخصائص الدراسة تدرس .بالهلام

 كولود، الزٌتون أوراق واستخراج السترٌن حمض باستخدام الذاتً الاحتراق خلال من بالنٌكل المخصب الكوبالت وفرٌتات
 لهامر المعدلة الطرٌمة باستخدام الجرافٌن أكسٌد تخلٌك ٌتم .مئوٌة درجة   900و مئوٌة درجة 600 عند تكلٌس عملٌة تلٌها

 حٌود باستخدام السطحٌة والخصائص والمٌكروهٌكل الأطوار تحلٌل ٌتم .بالنٌكل المخصب الكوبالت فرٌتات مع ودمجه
مع   EDX ب ومغناطٌس العٌنة المهتزة. ٌتم دراسة الفرٌتات ،NixCo1-xFe2O4 متغٌر نٌكل بمحتوى ،السٌنٌة الأشعة
SEM، FTRI وطٌف الى أن Ritveld تؤثٌر الولود ودرجة حرارة التكلٌس على شغل الكاتٌونات والبنٌة  لتمٌٌم

ٌرتبط حجم البلورات والخصائص  الشبكة.النٌكل تإثر بشكل كبٌر على معلمات  إضافةتشٌر عملٌات تحسٌن  والمغناطٌسٌة.
المتبمٌة بدرجة حرارة التلدٌن  FE-SEM مع وبولٌهٌدرالٌة كروٌة شبه أشكال عنالمغناطٌسٌة مثل التشبع والمغناطٌسٌة 

كبٌرة فً حجم تإدي درجات حرارة التكلٌس الاعلى الى تحسٌنات  تكتلات.واستبدال النٌكل. تكشف الصور المجهرٌة 
درجة مئوٌة خصائص  099( تكلٌسها عند  emu/g 6..3)البلورات ونمو الحبٌبات، حٌث تظهر العٌنات التً تم والموة 

فً ذلن زٌادة فً مغناطٌسٌة التشبع الطاردة تثبت طرٌمة التخلٌك الخضراء فعالٌتها وتملل من   مغناطٌسٌة متفولة ، بما
التاثٌر البٌئً منة خلال تملٌل الاعتماد على المواد الكٌمٌائٌة الضارة مع التً تإثر على تجانس الجسٌمات ، فان هذه 

chelation   المستدام  للإنتاج إمكاناتتحمك مواد عالٌة النماء . على الرغم من وجود بعض المٌود فً كفاءة الطرٌمة تظهر
تشكٌل     rGOوفرٌتات   NiCoالجرافٌن الذي تم تخلٌمه من خلال  أكسٌد تؤكٌدٌتم  مركبات.على نطاق واسع من الناتو 

الاشعة و مما ٌشٌر الى تحول أكسٌد  تحلٌل FTIRأطٌاف  ، مما ٌظهر طبمات مفككة . تإكد  XRDو FTIR مركبات 
جرافٌن مختزل . تكشف البنٌة عن توزٌع جزٌئات الفرٌت النانوٌة على الطبمات ٌظهر التحلٌل  أكسٌدالجرافٌن الى 

البٌئٌة    rGOرة فً الموصلٌة. تظهر المركبات تحسٌنات كبٌ العٌنات.المغناطٌسً سلوكا فٌرومغناطٌسً فً جمٌع 
 التآزرالكهربائٌة والخصائص الدٌالكترونٌة ، مع زٌادة ثابت العزل وتملٌل خسارة العزل بسبب   rGOللموصل وفرٌتات 

 . NiCoبٌن المغناطٌسٌة ، مما ٌجعلها مناسبة للتطبٌمات التكنولوجٌة المتمدمة 
 NixCo1-xFe2O4  العازلٌةوالخصائص  الجرافٌن، أكسٌد الزٌتون، أوراق مستخلص المفتاحية الكلمات


