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114 ans apres Pierre Curie

Les symétries sont la clef de la corrélation entre les ordres

a Farromagnets b Farroslecirics c Multiferroics
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Eerenstein et al., Nature 442, 759 (Aug. 2000).



6694 J Phys. Chem. B 2000, 104, 6694—6709

FEATURE ARTICLE

Why Are There so Few Magnetic Ferroelectrics?

Nicola A. Hill
Materials Department, University of California, Santa Barbara, California 93106-5050

Raisons théoriques

v Symétrie: 13 (sur 122) groupes ponctuels
autorisent la coexistence spontanée de P et de M

v" La quadrature des orbitales: ions métalliques de
transition d° (ferroélectrique)/dN (magnetisme)

Observations

v'Tres rares a températures ordianires (BiFe0,)

v'La plus part possedent un ordre anti-ferroique
(magnetique/électrique) M or P faible



Multiferroiques récents

Perovskites
ABO,, A,B’B"’O; e.g. BiFeO;, TbMnO,

Structure hexagonale

RMnO; with R=Sc, Y, Ho-Lu

v' Systemes magnétiques frustrés.

v La phase magnétique est complexe;
un ordre AF incommensurable semble un point commun.

v'Fort couplage entre ferroelectricité et magnétisme dans
les structures spirales de spin
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Origines de la ferroelectricité

Comment expliquer le couplage fort entre
ferroélectricité et magnetisme?

Ferroélectricité magnétique

Structure de spin spirale brise la symétrie

: . : ——> EffetM toelectri
d’inversion spatiale et temporelle et Vlaghetorietiique

v" Intéraction d’échange de Heisenberg
A. B. Sushkov et al., arXiv:0806.1207 ( juin 2008)

v Courant de spin / Interaction Dzyaloshinskii-Moriya

Sergienko and Dagotto, Phys. Rev. B 73, 094434 (2006)
Katsura, Nagaosa and Baltasky, Phys. Rev. Lett. 95, 057205 (2005)

v" Electromagnons (Ondes de spin excitées par un champ E)
Pimenov et al. Nature Phys (2006)



Origines de la ferroelectricité: Ferroélectricité magnétique

i i 1 i dio iz Interaction Dzyaloshinskii-Moriya

Ferromagnétisme DM Term @
H=-JS, 8, H,, =—d,«S xS, Structure spirale de spins

Structure spirale produit la ferroélectricité
(Interaction Dzyaloshinskii-Moriya inverse)

' Effet statique
d12 d12 d12
O
| | |
e
M, M @ o
d12 d12

Sergienko and Dagotto, Phys. Rev. B 73, 094434 (2006)
Structure spirale de spins —™—=> DMI ——=> Déplacement cristalin FE



Origines de la ferroelectricité: Ferroélectricité magnétique

. Effet dynamique

(magnon) Magnétique <>

Couplage fort

Degrés de liberté

Réseau (phonons optiques)

Nouvelles excitations: les electromagnons

Charactere du magnon avec dipole électrique couplé a une radiation electromagnetique

"t’ant.'Zl5

— 7K
— 28K
—45K

TbMn,O,

— TK
—2TK
—45K

—

40 60

80

Frequency (cm™)

100

Conductivité optique

Nouveaux pics avec une
activité dipolaire

Electromagnon ?

Pimenov et al. Nature Phys 2, 97 (2006)
A. B. Sushkov, PRL 98, 027202 (2007)



Origines de la ferroelectricité: Ferroélectricité magnétique

Le cas BiFeO;

Symétrie :

Distorsion des octahedres d’Oxygenes ——> DMI
(non polaire)

Déplacement des 1ons dans la direction [111] ==> Ferroélectricité
(polaire)

DMI n’est pas induite par la distorsion ferroélectrique

C. Ederer and C. J. Fennie, arXiv:0806.0589 (juin 2008)

Pas de couplage entre P et M : pas d’électromagnons
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Synthese de monocristaux de BiFeQO,

1000 , o Méthode de flux (B1,0;-Fe,0;)
: 934° \‘\‘
200 000 Flux
3 R v | BiFeO, crystal
£ P a2 _J," £ A . :
® 800 » 7020 L& | 800 Lo U Crystalline cavity
\q’ H - : T Aie
Q. T . .
£ Foly Al,O; crucible
- | 729
700 N i _la]| 700
| o o
(i) o .c_a
600 : 600
Fe,0, 20 40 60 80 Bi0,

% molaire

Taille millimétrique

Grand.= 47x  100Hm

v WD= 25mm Signal A= SE2 SRMP

Monocristaux avec une surface large BiFeO, monocristal

1.4x 1.6 x 0.04 mm3 (MEB)
D. Lebeugle et al., PRB 76 (2007) 24116



Structure cristalline de BiFeO,

T > 1100 K

Pseudo-cubique

Rhomboedrique
i Plan de surface

— utilisé 1c1



Propriétés ferroélectriques des monocristaux

Eapp

P [111]

Ferroélectrique < Tc = 1100K

Ferroélectrique mono domaine

b

> Haute resistivité p(300K,100V) ~ 6.1010 Q.cm =7
» P~ 100 pC/em? (BaTiO, Ps ~ 25 nC/cm?)

T =300K
o — EO 4
g &
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D. Lebeugle et al., PRB 76 24116 (2007), D. Lebeugle et al., Appl. Phys. Lett 91 22907 (2007)




Propriétés magnétiques des monocristaux

Type Antiferromagnétique de type G < Ty, = 640K

Un seul plan de rotation des spins (-12-1) contenant P and q :
une seule cycloide

(1-10)

q [110]

—
Onde de spin incommensurable W

< >

A=62nm



Propriétés magnétiques des monocristaux: mesures neutron

I domaine magnétique 2 domaines magnétiques
1 plan cycloidal [-12-1] 1 nouveau plan cycloidal [-1-2-1]
1.012 - A 12T T,
1006 E field 1
g.: 1 —— > 3 !
- I 0.994
0994] ¢
: 0.988 '
0.988 +rrrrrr —r—r—rr -0.012 -0.006 0 0.006 0.012
0012 -0006 O 0006 0012 (£,0,-%)

(E.l’o’_E..) . .
Basculement de la polarisation

. ﬁ

- Basculement du plan de la cycloide

Couplage entre spins et polarisation

' S Structure spirale de spins induit la ferroélectricite ...
N4 (1)
D. Lebeugle et al., PRL 100 227602 (2008)
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Diffusion Raman : sonde en énergie et en moment

Inelastic light scattering : Sir C. Raman (1888-1970)
Nobel price 1930

________ Stokes Process

-\ \V\—

W= O

Excitations sondées




Signature Raman des excitations magnétiques

Magnons

Raman Intensity (arb. units)

(\ /\ Excitations de spins

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45
W avenumber (cm'l)

2 modes d’excitations : modes ® et modes W

M. Cazayous et al., PRL 101 097003 (2008)



Signature Raman des excitations magnétiques

Théorie phénoménologique Ginzburg-Landau

2 modes de propagation 2.5 Yo
— 2 ofied
modes ® : dans le plan de la cycloide & _ -
8 150 e )
Ec(n)z Sc(q) n N 0, 1 = —
O 1.0 ' i
modes ¥ : hors du plan de la cycloide 'g 4.
0.5F )
E, ()= ¢ (q)(n*+1)" -
¢'[}- -
0.0 S —
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

€. (q)=5 cm’! (cyclon energy)

Gap dans le mode W : accrochage du plan de la cycloide par le moment ferroélectrique

Magnons = Excitations de spins —=)> électromagnons = excitations de spins
possédant un caractere polaire

R. de Sousa and J. E. Moore, PRB 77 (2008) 12406



Signature Raman des excitations magnétiques
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La quéte du phonon polaire 3 12 |
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Réorientation des spins hors du plan de la cycloide a 130K et 210K



La quéte du phonon polaire

Phonon de plus basse energle E(1)

Raman intensity (arb. units)

T T

Llalson B1 O
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Anomalies concomitantes en température avec la

réorientation des spins

Couplage entre le phonon de plus basse €nergie et les excitations de spins



La quéte du phonon polaire

Ce phonon est il spécial ?
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Ce phonon est suspecté d’€tre le mode mou
de la transition ferroélectrique

R. P. S. M. Lobo et al., PRB 76 172105 (2007)



La quéte du phonon polaire

1.0 0.96

09f H0.94
0.8 | ]
| 40.92
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Temperature (K)

Ramolissemment du magnon a Ty

Comportement inhabituel du phonon au dessus de Ty

Ce phonon se déconnecte des excitations magnétiques a Ty



Conclusion
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Role de 1la magnétostriction dans la formation des €lectromagnons

ELECTROMAGNONS

Phonons . .
Champ magnétique et €lectrique

Magnons @

Comportements des ondes de spins différents sous champs
selon le mécanisme microscopique



