GdR SEEDS 2994 CNRS - GT "Matériaux Actifs et Phénomenes Couplés”
Composites Magnétoélectriques (L2E, GeePs), 27 mars 2019, Paris

Homogeéeneéisation des
structures multiferroiqgues multicouches
avec proprietés couplees
magnetoeélectriques

Stefano Giordano

IEMN UMR 8520/ LIA LICS-LEMAC
CNRS, Université de Lille, Centrale Lille,
ISEN, Université de Valenciennes




Plan de I’exposé

Introduction au couplage multi-physique
Equations des champs couplés
Réponse linéaire ny

[ ,’;flf;ﬁl Ko, 2o
s -—
) -—
oy

Analyse d’une couche «=) 1

ny R
I e
Homogénéisation multicouches Rk

Cas particuliers: permittivite, perméabilite, élasticitée
Structures multiferroiques: effet magnétoélectrique
Geénéralisation 1: direction de stratification arbitraire
Geénéralisation 2: structures multicouches non-linéaires



Couplage
multi-physique
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Effet magnéto-électrique
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Equations de I’électromagnétisme 1

Equations de Maxwell dans les milieux matériels

L L .~ OB
V-D=p, VXE=

ot
=S - = - 0D
-.B=20 H=J
V -V X Y

Il faut introduire des hypotheses supplémentaires qui sont
appelées "relations de constitution" du milieu

—

D=f(E) e B=g(H)



Equations de I’électromagnétisme 2

On peut définir I'énergie électromagnétique u (J/m?3) associée au
champ électromagnétique; a partir des équations de Maxwell, on
deduit que

du dD; d B;
— = FE,— + H;— (1)
dt dt dt

Si on suppose le découplage énergétique U = Ue + Um
avec Ue — ’EL-E(D) (associée au champ électrique) et

Uy = Um (B ) (associée a un champ magnétique)

on obtient les relations de constitution en fonction des energies
821"(:_‘3 (D) H ()(ZLTT?,- (B)
. — ; i ;
? 0D, OB, 6




Equations de la théorie de I’élasticité 1
Loi de conservation de la quantité de mouvement
01
; g bj — = .
0:1:3, Ot
La loi de conservation du moment cinétigue
1ij = 1ji
Pour completer le systeme on introduit la loi de
comportement qui se presente comme une relation

entre le tenseur des contraintes et le tenseur des
déformations ¢€i; = (1/2) (Ou;/0x; + Ou;/Ox;)

Ti; = f({€ij}) 7




Equations de la théorie de I’élasticité 2

« A partir des équations précédentes on trouve la
variation d'énergie élastique u (J/m?) au cours du

temps
du _ 7 dﬁ@j 5
dt Y dt (2)

* S1 on suppose que ’eénergie U dépend de I’¢tat de
déformation wu = wu(e;;) on obtient la loi de
comportement

Ou(€)

T?* —
J () G?ij




Couplage entre les differentes
proprietés physigues
« Dans les cas precédents nous avons considére les
propriéetés physiques découplées. Pour decrire le
couplage on peut généraliser (1) et (2) en obtenant

du de; ; dD,; dB,;
— =T,;— +E,— + Hi—
dt Tt dt dt

 Sionconsidere que u = u(é, D, B) ona

du(é, D, B) ou(é, D, B)

Tij = , B = P =



Matériaux linéaires

Pour compacter les notations nous pouvons introduire les
variables generalisées suivantes

K; — (T11,T22,T33,T23,T13,T12,E1,Ez,Eg,H1,H2,H3),

T
Zg = (811, €22, €33, 2823, 2613, 2812, D1, D2, D3, By, By, Bs)

Un milieu continu linéaire est donc défini par la loi de

comportement T
Ke =L, Z; avec L, =L,

Il y a une deuxieme notation

K" = (T11,T2,T33,T23,T13,T12,D1, D2, D3, By, By, B3),
Zl = (e11, €32, 633,263, 2613, 2813, —Ey, —E», —E3, —Hy, —H;, —H3)

qui permet de décrire un systeme linéaire par

C=LZ avec [ — 1w




Modele isotrope transverse

(symétrie de révolution autour de I'axe 3)

Constantes piézoélectriques

Constantes élastiques Constantes magnetoélastiques
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Tenseur de permittivité électrique
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Constantes magnétoélectriques



Analyse d’une couche
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Tenseurs de structure
(n=5, m=7)
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Propriétés des tenseurs Pet 9
PPl =7, e QO =71,
POl = Opn €t OPT = Oy
P'P+Q Q=Tnm,

l—» Contraintes généralisées
| I N+m
PIC € R™  contient les composantes continues de IC € R ™

OZ c R™ contient les composantes continues de Z < SR
|—> Déformations généralisées
PT’P}C MMM meme structure de K avec comp. discont =0
- p. discontinues =

QT QZ c s‘J{”JFm méme structure de £ avec comp. discontinues =0

14




Solution pour une couche 1

sy Ko, 2o
— f“*lﬁfi i -
Ko, 2 SR ,
0 [JU : i . .5_173 }CO — EOZO‘
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Solution pour une couche 2
On utilise K1 = L1121 :

P'PKo+ Q' X =L£1Q QZg + L1P'Y
On appliqgue P avec PQ' =0 et PP’ =1,:

Y = (PL1P") ' (PKo — PL1QT QZ0)

On trouve:
21 = [Q'Q+ P (PLiP") P (Lo — £1Q70)| 2o
D’aprées PP L QTQ — T n.m , ON obtient:

16

Z = [IW +PT(PLyPT)  P(Lo — z:n} Z,




Homogénéisation multicouches 1

| d 'd* 1 d I i d -
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Homogénéisation multicouches 2

Définition des propriétés effectives: <]C> — Eeff<Z>

o (B o)

i=1 =1

Premier résultat:

N ~1
Tnim+ Y _¢iP' (PLP") P(Lo — ﬁf)]

i=1

N N
Loff = [Z(/)iﬁf 1 Z(/)iﬁfﬁ(?ﬁfﬂ)”?(ﬁo — ﬁf)] X

=1 i=1

- 4
Il faut prouver que L4 ne dépend pas de L, T

On utilise la propriété:

=N =
|fzn+m +SR) " =Znm — S(Toim +RS) R
Ol:l S < Mn+m:n(g{) et R = Mn=n+m (9{)

18




Homogénéisation multicouches 3
On utilise la propriété avec
S=P et R=3SVN ¢:(PLP") "P(Lo— L))

Et on trouve finalement:

Oili — Y GiLiP(PLP! 'pL.
Z Z )

=
Z ¢: (PLP")
i=1

+ Z(lbkﬁklpT ,PEkIPT

k=

1y
> ¢i(PLPT) P
=

Ou.

Lop = (L) — (LPT(PLPT) 'PL)
+ (LP"(PLP') ) K('JDLJ'PT)1 >} h ((PcP") "PL)

Int. J. Eng. Sci. 78, 134-153 (2014).
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Cas particulier 1.
permittivité ou perméabilitée
On trouve le resultat particulier:

Et si on considére €; = ¢;[ on obtient:

N

~ —_ e g =g 1 —

Ceff = E Di€i(61 R e +6yRey)+ N €3 ® €3
=1

c'est-a-dire:

N
€eff, 1 = Z¢i€i = (€)
i1

montage en parallele

et

i=16

montage en série

20




Cas particulier 2: élasticité

Dans le cas des milieux isotropes on obtient:

i

(ZW) (Sats)

/a2 +32) J 1\
N\ 2U 4 +2u+,‘1 2u+s/)

k — Z(bzﬂz 2”1 + 3/Ll

T =
£ =

T
(T11,T22,T33,T23,T13,T12) ",

T
(€11, €22, €33, 2823, 2813, 2812)

Parametres de HiD

k+m k-m | 0 O O\
k-m k+m | 0 0 O
[ | n 0 0 O c
0 0 0O0m 0O
0 0 00 po
\o 0 00 0 p

Backus, G. E. (1962). Long-wave elastic anisotropy produced by horizontal layering. Journal of Geophysical Research, 67, 4427-4440.

Postma, G. W. (1955). Waves propagation in a stratified medium. Geophysics, 20, 780-806.

Milton, G. W. (2004). The theory of composites. Cambridge: Cambridge University Press.
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Effet magnéto-électrigue

< j<>\

Contraintes
generalisés

[ (7)) C

(D
\ (8

-

E

F

> <>

Déformations
generalisés

gu 0 0
0 g2 0

BaTiOs

ot Y

_80 02 04 086 08 ¢ \

CoFe; 04

11 = 8»

~ _35x 10 %s/m ?




Conditions aux limites

(A1) (c E F)/@\

K- @)= -p —c|| E) |-y

\(B)) \F € M/\-(H),

« I\/Iechanlcally clamped »(£) = 0
(D) =P(E) + G(H)
(B)=G'(E) M<H2

« Mechanically free » (7 ) =
(5)=®EcB ()« @ECR(A)
E) +

\<*> (G' +F'C E< (M +FC F< 2

23




Commentaires

*Une des rares solutions exactes dans le monde des
théories d’homogénéisation

*Un seul tenseur de structure intervient dans la solution
Implementation algébrique simple

Limitation: section infinie des couches, pas d’effets de
bords

Validité pour toutes structures cristallines et toutes
formes du couplage

*Piezoelectricité + magnétostriction = effet
magnétoeélectrigue

«Structure simple pour les procedes technologiques
(memoires, capteurs, etc.)

24



Théorie exacte pour une direction de
stratification arbitraire i = (cos ¢ sin¥. sin ¢ sinv, cos V)

N N
£ =S diLf = > GLEPH(PALEP) Pl
1=1

1=1

N “I'N -
+Z¢k£k7ﬂ (PalsPh) ™ | i (PaliPh) ™ Z(pj('Pﬁﬁng) P

k=1 i=1 =1

Int. J. Eng. Sci. 78, 134-153 (2014). 25



Tenseur de structure

o O O oo o o

[ cﬁpsﬁ —s(pcf;:,sﬁ(l —Cy) CopSy (s(zp + cﬁ,cﬁ) 0

sﬁgsﬁ SpSy (C%}, + sﬁgcﬁ) —sﬁjcfpsﬁ(l —Cy) 0

c; ~S$S4Cy —CypSyCy 0

25,55Cy sﬁj (c5—s35) + Cﬁ,cﬁ SpCp(2¢5 —Ccy — 1) 0

20589Cs  SpCe(2¢5 —Cy — 1) cﬁ, (c5—s35) + sﬁ,cﬁ 0

T

Pi = | 25,C455 CySg (C(Zp — s(zp + 2c;.,s§0) S(Ss (sfp — C(zp + ZCTgc(ZP) 0
0 0 0 C(psﬂ

0 0 0 Cy

0 0 0 0

0 0 0 0

0 0 0 0

Cy = COS,C, = COS (P, Sy =SInv et s, = sin .




Effet magnéto-électrique
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Structures multicouches non-linéaires
Loi de comportement non linéaire:

Ki=L; Zi+Ri--ZiQRZi+S; 1 Zi® Z ® Z;
ou KT=(z",D",B") et z'=(&", -E",-H")
On peut introduire deux nouveaux tenseurs de structure:
‘N =Pl P e M:QT:Q‘
Et les nouvelles variables:
X;=N:K;+M: 2;, variables continues

Vi=M:K; —N: Z;. variables discontinues

Comportement non linéaire:

Vi=Ai i 5+056 . QX +C i A4 QA L




Homogénéisation non linéaire
Moyenne sur la structure multicouche'

Zm quz »c>+2¢1

+Z¢1 (D) ® () @ ().

Parametres eﬁectlfs
N N
Aeff = Z@Ah Begr = Zfi’fﬁ’ia Ceff = Z@Q‘-
i—1 i—1 i—1

Et on peut remonter aux parametres physiques
Eeffv Reff et Seff par inversion de la loi

de comportement. Mech. Res. Comm. 55, 18-29 (2014). 29




Procédure complete 1

Vi
{ﬁi’Ri’Si'“}i=1,...,N = {Ai’Bi’Ci“'}i=1,...,N

| NH . WAM
Homogéneisation 1,0?1

L Moyenne pondérée
non linéaire

{Lefps Reffs Seff---} <= { Aeff» Begy» Cef - - - }

Mech. Res. Comm. 55, 18-29 (2014).
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Procédure complete 2
/A,-:(MJrE,-:J\/)‘]:(E,-:M—J\/), \

B = (M+Li: NV iR D@D,
C; = (M+£i:M_1:Si::Di®Di®Di w%
~(M+Li N R D @ (N B)

“M+Li NI R (VB @Dy,

\Di:M—N:Ai /

/CeffZ(MlAeﬁ-l-MIDgf},

Reff = (M + Lefr N Beff_:D;f} ®D;J%,

—1 3 U RN (|
w_) Seff = (M—I—Eeff._/\/).ceff..Deff ®Deﬂ'®peff

. .1 -1
n +Ref . Zn+m @ (W Begy .- Deﬁ ® DEff)

—|—723ﬁ_: (N2 Beg De_f} ® De_f)l‘) ® Lntm,

KDeff:M_N:Aeff

~

J
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Do e+ (E.E)E Exemple

(L)
(D1) = (€)(Eq) + (@)(E1)3 + (@)(E1)(E2)% + —£= (E1)(E3)2,
(1)2
£
h__ (%)
Iy | . (Dy) = (e)(E3) + () (E2)(E1)? + () (E2)° + (f} (Ez)(E3)?,
I ' g
c '1—¢
| ' 1 (%) (L) (Z)
D —(E ExV(E1)2 4+ —£2_ (Ea)(E5)2 + £~ (E4)3
(12 : (11 i (D3) = (%)<3> <%)2(3)( 1) +(%>2(3)( 2) +(%>4(3)
€ & 5 1
' : | log10C 1_10 2_1




Conclusions

Applications de |'effet magneétoelectrique:

Capteurs de champ magnétique
MEMS, NEMS

Spintronics, Straintronics
Meémoires magneétoélectriques

Appl. Phys. Lett. 99, 192507, 2011
Phys. Rev. B 85, 155321, 2012
Eur. Phys. J. B 86, 249, 2013
Journal of Physics D: Applied Physics 46, 325002, 2013
Applied Physics Letter 110, 222401, 2017
Journal of Magnetism and Magnetic Materials 459, 66-70, 2018

Déplacement des parois de domaine

Eur. Phys. J. B 89, 169, 2016
Applied Physics Letters 108, 082401, 2016
Phys. Rev. B 95, 140405R, 2017
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Memoire multiferroique

oy (HA)

Il y a deux états stables de
I'aimantation du matériau
magnétique dans la particule non
linéaire.

«L'information y est écrite par

D+ (EA) application d'une différence de

potentiel aux électrodes et y est lue
par effet magnétorésistif.

« Cette solution autorise le passage
a un état donné de la mémoire sans
avoir a connaitre son état préecedent.

t.<1ns

Py < 1078
AE, >~ 9.5 x 107"]

(J. Appl. Phys. 109, 07D726, 2011
Appl. Phys. Lett. 99, 192507, 2011
PRB 85, 155321, 2012) 35



—

E ~“ contrainte  , Hard Axis — -
mécanique V= (COS{D, Sin ¢)

A

Mécanisme 3w s | H

de
commutation

x 10°

N N A sanschamp électrique

R N £ ) Y Courbe bleue: potentiel
NS /1 électrique 0.5V

AN T f (+3.85MV/m) (particule

comprimée)

EaS); AXis

O | Y | électrique +0.5 V

0 0.5 1 1.5 2 2 ¢ (-3.85MV/m) (particule
PHYSICAL REVIEW B 85, 155321 (2012) tendue)
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Dynamique de I'aimantation

La dynamique de la direction de 1’aimantation est décrite
par I’équation de Landau-LIifshitz-Gilbert suivante

dy g 2 A 0w (54 Ow
il T A it N Y
it~ M.(1+o2) |0y T\ "7 ) )
precession amortissement _; 05

TO5 0 g5 0.5

On peut inserer 1’agitation thermique:

foln] 00 | Pm /Langevin
O~ oy
\ Fokker-Planck

(N bruit blanc gaussien)

Eur. Phys. J. B 86, 249 (2013),
Journal of Physics D: Applied Physics 46, 325002 (2013)
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Probabilité d’erreur

10° —
0.4 1072k S B
0.3

1074
0.2}
o1 w0

O» =
lo kgT/v - : : : R
0.1 910 (kgTh) 1083 ; SEEEEEET
1 ° 2 4 10 kg T/v 10

Perr <K 10_8 - (]fBT/U)max ~ 103J/1113

Eur. Phys. J. B 86, 249 (2013),

Journal of Physics D: Applied Physics 46, 325002 (2013) 38



Dynamique de I'aimantation dans des
structures magnéto-élastigues: controle
des parois de domaines ferromagnétigues.

Optique
« Pinning » sur
Champs ., ferroélectriques
magnétiques

Z4

’ > ‘ Lei et al. Nat. Comm. (2013)w
Courants ??t iy, Gradients de
électriques (it contraintes

Contrainte
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Modele dynamique 1D

2K, . .
1 r = —sin® (Hg,) + cos ® (Hgy) + cos ®Hy — 5 ~%_ cos @ sin ®sin ©
. oMs
/0 5 As 24 (¥
(I) — 5 (— s -+ CE'?‘) . +g“ /\]‘\S[ (1 — o) cos(2®) sin © + T (%@' Sin© + 20'0' cos © + ¢” sin(—))
f o (D , 2 o0Ms o Ms

Snl}.-g) 1 —|— Y s = cos®cosO (Hy,) + sin®cos© (Hg,) —sin© (Hy.) + sin @ cos ©H
- _ e o 2K, B . 3 As . .
O — 2 (? + OC'S)': F2% cos? Bsin© cos© + 2 —2 cos Osin© [(7 4 o) + sin(2®) (7 — o))

1+« poMs 2 poMs

/
+ 2 (f_(_), + 0" — d"2 cos Osin (—))

HoMs \ ¢

-1 -05
E() [.\

0 05
IV /m]

PHYSICAL REVIEW B 95, 140405(R) (2017) Ey = -1MV/m
Eur. Phys. J. B 89, 169 (2016)

Applied Physics Letters 108, 082401 (2016) 40



ControOle des parois de domaines
ferromagnetiques

@[Tad] 100 T DW [nm] < VDWW > [m/S]
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FIG. 2. Dynamics of the magnetic DW in the nanostripe with parabolic (a) and constant (e) section. (b) and (f) Evolution of the magnetization
angles ®(x,f) and ®(x,7) (inset) obtained with £y = £0.8 MV /m and the damping parameter ¢ = 0.1 (angles versus x at different times 7). If
Ey > 0, the DW moves to the left (x < 0), and if E, < 0, the DW moves to the right (x > 0). (¢) and (g) Time evolution of xpw for oy = 0.12,
ar, = 0.1, a3 = 0.08, and a4y = 0.06 and for the indicated values of Ey. (d) and (h) Asymmetric behavior of the DW velocity (average value
(vpw) for the parabolic nanostripe and steady-state value vpyw for the uniform nanostripe) versus electric field E, for the above values of «.
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