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Résumé

Cette these concerne I’étude d’un nouvel outil expérimental d’investigation de la dyna-
mique de I'aimantation, adapté a la mesure de nanostructures magnétiques. Cette technique,
la Microscopie par Résonance Ferromagnétique (-MRFM), s’inspire des microscopies & sonde
locale pour réaliser une détection mécanique de la Résonance Ferromagnétique (RFM). Un
dispositif original a été mis au point. Ses performances sont caractérisées par I’étude d’un
disque de grenat magnétique de 160 pum de diametre. Les résultats démontrent une sensibilité
et une résolution spectrale adaptées a la mesure d’échantillons microscopiques individuels,
et permettent de conclure quant a la configuration la plus judicieuse en terme d’intensité du
signal ou de résolution spatiale pour 'imagerie des excitations magnétiques. Cette technique
permet en outre de remonter & une information quantitative sur la RFM, capacité qui est
utilisée pour obtenir une mesure directe du temps de relaxation longitudinal T7.

Mots clefs : 1. MRFM, Microscopie a Résonance Magnétique détectée mécaniquement
- 2. RFM, Résonance Ferromagnétique - 3. MFM, Microscopie a Force Magnétique - 4.
Dynamique de l’aimantation - 5. Temps de relaxation ferromagnétique - 6. YIG, Grenat
magnétique - 7. Nanostructures magnétiques.
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Summary

This thesis is concerned with the study of a new experimental tool for the investiga-
tion of magnetization dynamics in magnetic nanostructures. The technique, ferro-Magnetic
Resonance Force Microscopy (f-MRFM), is inspired by scanning probe methods and it cha-
racterizes Ferromagnetic Resonance (FMR) by means of a mechanical measurement. An
original -MRFM experimental setup was built. Its capabilities have been characterized by
the study of a disk-shaped magnetic garnet sample, 160 um in diameter. The results demons-
trate a sensitivity and a spectral resolution well suited for the study of individual microscopic
samples. They also give us the optimization path towards either higher sensitivity or bet-
ter spatial resolution for magnetic excitations imaging. Moreover, quantitative measurement
of FMR can be obtained. This capability is used to perfom a direct measurement of the
longitudinal relaxation time 7T7.

Keywords : 1. MRFM, Magnetic Resonance Force Microscopy - 2. FMR, Ferromagne-
tic Resonance - 8. MFM, Magnetic Force Microscopy - 4. Magnetization Dynamics - 5.
Ferromagnetic relazation times - 6. YIG, Magnetic garnet - 7. Magnetic Nanostructures.
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Introduction

L’objet de ce travail de these était de mettre au point un nouvel outil expérimental
adapté a I’étude de la dynamique de I'aimantation dans des nanostructures magnétiques, et
d’en étudier les performances.

On sait depuis les travaux de L. D. LANDAU et E. M. LIFSCHITZ [76] que cette dynamique
obéit a une équation du gyroscope. Cette équation décrit un état d’équilibre dans lequel ’ai-
mantation est localement alignée avec un champ magnétique effectif qui rend compte des
différentes interactions magnétiques a ’ceuvre dans le systeme. L’état excité correspond
quant a lui & une précession de I’aimantation autour de ce champ local, & des fréquences
caractéristiques qui se situent dans la gamme des micro-ondes.

La technique de choix pour I'étude de cette dynamique de I’aimantation est la Résonance
Ferromagnétique (RFM), dont le principe consiste & entretenir la dynamique hors d’équilibre
a l'aide de I’énergie d’un petit champ magnétique micro-onde transverse.

Il s’agit d’une technique spectroscopique dont la méthode classique de détection est fon-
dée sur le principe de perturbation de cavité résonante. En balayant le champ magnétique
extérieur on modifie I’énergie magnétique du systéeme et on observe une série de raies de
résonance qui correspondent aux énergies propres de la dynamique de ’aimantation. L’in-
formation contenue dans ce spectre de RFM est tres riche. Il nous renseigne non seulement
sur la nature des interactions magnétiques qui dominent la dynamique de I’aimantation,
mais il contient également une information relative aux propriétés dissipatives du systeme
magnétique, c’est a dire sur le couplage du systeme magnétique avec son environnement
extérieur.

Cependant, la sensibilité de la technique classique de perturbation de cavité en restreint
I’application au mieux a I’étude de couches minces, et ne permet pas la mesure d’échantillons
nanostructurés individuels.

Or cette étude de la dynamique de 'aimantation dans des échantillons de tres petite
taille est intéressante a plus d’un titre.

Il y a tout d’abord un intérét scientifique a cette étude. On s’attend par exemple & obser-
ver une transission depuis un régime magnétostatique dans lequel la dynamique est dominée
par des effets d’interaction dipolaire vers un régime magnétoéchange ou elle est dominée par
Iinteraction d’échange, et ce pour de tailles caractéristiques de I'ordre du micron. D’autre
part, dans des échantillons de géométries confinées, les effets de bords vont jouer un role
prépondérant, impliquant des excitations magnétiques fortement non-uniformes. Enfin, on
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peut se demander dans quelle mesure la réduction de la taille de ’échantillon va avoir une
influence sur ses propriétés dissipatives.

Outre cet intérét scientifique, le développement d’une technique sensible est important
du point de vue technologique. Il répondrait par exemple aux besoins actuels en méthodes
de caractérisation des composants de plus en plus miniaturisés qui sont réalisés dans le cadre
du développement de 1’électronique de spin [144, 151].

Proposée au début des années 90 par J. A. SIDLEs [113], la détection mécanique de la
résonance magnétique, également appelée microscopie par résonance magnétique ou MRFM
pour Magnetic Resonance Force Microscopy, est une nouvelle technique possédant la sensibi-
lité adaptée a la mesure des propriétés dynamiques de systemes magnétiques microscopiques.
Dans le cas qui va nous interesser de la détection de la RFM, on utilisera ’acronyme f-MRFM
pour ferro-Magnetic Resonance Force Microscopy.

L’idée centrale de SIDLES consiste a combiner la grande sensibilité et les propriétés d’ima-
gerie a haute résolution des techniques de Microscopie a Sonde Locale comme la Microscopie
a Force Magnétique (MFM), avec les propriétés d’imagerie tridimentionelle et de spectrosco-
pie locale de 'Imagerie par Résonance Magnétique (IRM). On utilise pour cela un microlevier
avec une pointe magnétique pour mesurer localement la diminution d’aimantation statique
induite par I’excitation d’une résonance magnétique.

Outre le gain en sensibilité qui permet la mesure d’échantillons microscopiques indi-
viduels, on s’attend également & ce que cette technique possede des propriétés d’imagerie
des excitations magnétiques, propriétés liées a l'utilisation d’une sonde locale. Enfin, cette
technique caractérise I'excitation d'une RFM par la mesure de la diminution d’aimanta-
tion statique AM, qui accompagne 'ouverture de ’angle de précession de ’aimantation.
Ceci en fait un outil complémentaire des techniques de perturbation de cavité résonante qui
caractérisent la RFM par la mesure de la composante dynamique de I’aimantation.

La faisabilité de cette nouvelle approche de la détection de la résonance magnétique
fut démontrée par les travaux pionniers de deux groupes aux Etats-Unis. Le groupe de
Dan RUGAR des laboratoires de recherche d’IBM-Almaden réalisa la premiere détection
mécanique du signal de résonance d’un systéeme de spins électroniques paramagnétiques en
1992 [109] et de spins nucléaires en 1994 [110]. Quant & la premiére réalisation de la détection
mécanique d’'un signal de RFM, elle remonte a 1996, par le groupe de Chris HAMMEL des
laboratoires de Los Alamos [150]. Au début de ce travail de these, ce groupe était d’ailleurs
le seul a avoir travaillé sur ce sujet, et leurs résultats constituent donc une référence pour la
caractérisation des performances du dispositif expérimental que nous avons mis au point.

Les travaux décrits dans la suite de ce manuscrit concernent la description et ’étude des
performances d’un dispositif expérimental original fondé sur les principes de la -MRFM.

La premiere partie de ce manuscrit a pour but de familiariser le lecteur avec les concepts
de base nécessaires a l'interprétation d’expériences de RFM. On insiste notamment sur les
effets de taille finie propres a la mesure d’échantillons de géométries confinées. Un paragraphe
important est dédié a la description des phénomenes de relaxation ferromagnétique et cette
premiere partie se clot sur ’étude d’effets non linéaires caractéristiques de la RFM.

Dans une seconde partie, on détaille les principes de la -MRFM. On insiste sur la mo-
délisation du détecteur de force, en analysant notamment le mécanisme de couplage d’un

VINCENT CHARBOIS
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microlevier avec une pointe aimantée au signal de RFM. On discute également les différentes
techniques de modulation qui permettent d’augmenter le rapport signal sur bruit de la dé-
tection mécanique. Ces principes sont illustrés par la description du montage expérimental
original qui fut réalisé pour ce travail de thése. L’accent est mis sur le haut degré de carac-
térisation de l'outil expérimental : calibration de l’excitation, calibration de la réponse du
levier, possibilité d’une analyse quantitative du signal mécanique de RFM.

Enfin, I’étude d’un échantillon test de grenat magnétique de taille micronique illustre
dans une troisiéme partie les capacités et les performances de la technique. Notre dispositif
est capable de résoudre le spectre intrinseque complet de modes magnétostatiques de cet
échantillon. On analyse l'influence de la sonde mécanique sur le signal mesuré et on en
conclut quant a la faisabilité et aux performances d’une spectroscopie locale et de I'imagerie
des modes magnétostatiques. En s’appuyant sur I’étude d’un effet non linéaire (le repliement
de la raie de résonance), on démontre la faisabilité d’une analyse quantitative du signal.
On montre alors que cette propriété permet une caractérisation complete de la relaxation
ferromagnétique. Cette derniere partie s’achéve par I’étude de la seconde instabilité d’onde
de spin, dont on met en évidence I'existence d’une structure fine.

DETECTION MECANIQUE DE LA RESONANCE FERROMAGNETIQUE
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Chapitre 1

Résonance Ferromagnétique

Dans ce chapitre, nous présentons les fondements théoriques de la Résonance Ferro-
magnétique nécessaires a la compréhension des expériences présentées au chapitre 3. Nous
commencerons par définir, d’'une maniere treés générale, en quoi consiste 1'excitation d’une
résonance magnétique. Nous traiterons ensuite plus en détails le cas de la Résonance Fer-
romagnétique, d’un point de vue classique (modele continu) tout d’abord dans le cas d’un
échantillon ellipsoidal, puis en étendant le formalisme au cas de films minces, en géomé-
trie confinée. Pour clore ce chapitre, nous passerons en revue les différents mécanismes de
relaxation ferromagnétique ainsi que les effets non linéaires observables en Résonance Fer-
romagnétique.
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Résonance Ferromagnétique

1.1 Introduction

La Résonance Magnétique est une branche importante de la physique expérimentale de
la matiere condensée, aux multiples ramifications. Cette technique a connu de nombreux
sucees, bien sir en physique du solide (effets des impuretés dans les métaux [51], supra-
conducteurs & haute température critique [105], électrons fortement corrélés [75]...), mais
également dans des domaines aussi divers que la matiére molle (polymeéres [23], rhéologie des
fluides complexes [138]. .. ), la biologie (Kurt Wiithrich, prix Nobel de chimie 2002 « pour le
développement de la spectroscopie par résonance magnétique nucléaire pour la détermina-
tion de la structure tridimensionnelle des macromolécules biologiques en solution »[145]) ou
encore le traitement quantique de I'information [28]. Son succes sans doute le plus connu du
grand public est 'Tmagerie par Résonance Magnétique (IRM) [49] dont le principe, comme
nous le verrons au chapitre 2, a fortement inspiré le propos de ce manuscrit.

La Résonance Magnétique peut étre brievement définie comme la technique qui s’inté-
resse a la séparation des niveaux d’énergie d’un systéeme de spins sous l'effet d’'un champ
magnétique statique Hy. Cette séparation en énergie AE = hwy = hyHy est caractérisée
par Pabsorption résonnante par le systéme de spins d’un petit champ haute fréquence h(w)
lorsque la condition de résonance wy = w est satisfaite. Si les spins du systeme étudié ne
sont pas couplés les uns aux autres (paramagnétisme) on parlera de Résonance Magnétique
Nucléaire (RMN) si on étudie un systéme de spins nucléaires, ou bien de Résonance Parama-
gnétique Electronique (RPE) s’il s’agit d’un systéme paramagnétique de spins électroniques.
Enfin, si on étudie un systéme ferromagnétique! en dessous de sa température de Curie?,
c’est-a-dire un systeme de spins couplés entre eux par une interaction d’échange, on parlera
de Résonance FerroMagnétique (RFM).

Le propos de ce chapitre est de fournir au lecteur les bases essentielles a la compréhension
des expériences de RFM présentées au chapitre 3. S’agissant d’un domaine de la physique
vieux de plus d’un demi-siecle? , les travaux théoriques qui lui ont été et qui lui sont encore
consacrés sont légion. Nous ne rentrerons donc pas trop dans les détails, laissant au lecteur cu-
rieux le soin de consulter un des nombreux ouvrages sur le sujet [3, 31, 52, 119, 122, 133, 143].
Nous commencerons par rappeler ce qu’est, d'un point de vue classique, le comportement
d’un moment magnétique dans un champ magnétique statique, puis nous verrons comment
ce comportement peut étre manipulé a I'aide d’un petit champ magnétique haute fréquence.

Nous traiterons ensuite plus en détails la Résonance Ferromagnétique d’un point de vue
classique (modele continu). Nous commencerons par le cas simple du mode de résonance
uniforme d’un échantillon ellipsoidal, en insistant sur quelques particularités remarquables
propres a la RFM, telles que I'importance de la forme de I’échantillon (effets démagnéti-
sants) ou le role de ordre cristallin de la matrice contenant le systéme de spins (effets
d’anisotropie magnétocristalline). Nous introduirons ensuite le formalisme de Damon et Es-
chbach, nécessaire pour pleinement rendre compte du spectre de résonance ferromagnétique
d’un film mince et nous discuterons dans quelle mesure ce formalisme peut étre étendu a
des géométries confinées.

Afin de complétement caractériser la RFM |, nous verrons qu’il est nécessaire de considérer

1. Nous ne considérons dans ce cas que des spins électroniques, bien que certains systémes de spins
nucléaires, comme I’He solide puissent présenter un ordre magnétique.

2. ou sa température de Néel §’il s’agit d’un systéme antiferromagnétique.

3. Premiére expérience de résonance ferromagnétique par Griffiths en 1946 [50].
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des mécanismes de relaxation couplant le systéme de spins a l’environnement extérieur.
Nous commencerons par analyser les différents canaux de relaxation par le biais desquels
le systeme de spins peut échanger de 1’énergie. Pour analyser plus en détail les processus
microscopiques responsables du couplage avec ’extérieur, nous devrons alors introduire le
formalisme quantique de Holstein et Primakov pour décrire les excitations de basse énergie
du systéme de spins (ondes de spin ou magnons). Nous pourrons alors passer en revue et
caractériser les principaux mécanismes de relaxation.

Enfin pour clore ce chapitre nous présenterons deux effets non linéaires typiques de la
RFM, observables lorsqu’on augmente la puissance de I'excitation haute fréquence, a savoir
le repliement de la raie de résonance et la saturation prématurée du mode de résonance
uniforme induite par la seconde instabilité d’onde de spin de Suhl.

DETECTION MECANIQUE DE LA RESONANCE FERROMAGNETIQUE
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1.2 Reésonance magnétique : principes fondamentaux

1.2.1 Cas du spin unique
1.2.1.1 Precession libre dans un champ statique

Considérons le moment magnétique M = S associé au moment cinétique de spin S d’un
électron placé dans un champ magnétique extérieur Hg, ou le rapport gyromagnétique de
I’électron

q
= qg— 1.1
K ng (L.1)
s’exprime en fonction de sa masse m = 9,1x 10728 g et de sa charge ¢ = —e = —1,6x1071? C

ainsi que du facteur de Landé g qui dépend du matériau considéré. De 'hamiltonien Zeeman
H=-M- Hyp (1.2)
associé a ce systeme, on déduit I'équation d’évolution du moment magnétique :
ihM = [M,H] (1.3)

L’évaluation du commutateur conduit & ’équation du gyroscope

M =M x Hy (1.4)

qu’on aurait d’ailleurs pu dériver dans le cadre d’un formalisme purement classique en ap-

pliquant le théoreme du moment cinétique a un « analogue classique » du spin. Cette équi-

valence justifie I'utilisation d’un formalisme classique pour le traitement qui suit.
L’Equation(1.4) implique que :

1. La norme du moment magnétique est une constante du mouvement :
M = M| = c* (1.5)
2. L’angle entre le moment et le champ magnétique est une constante du mouvement :
(M,Hp) = c** (1.6)

Afin d’analyser le mouvement du moment cinétique dans le référentiel R du laboratoire,
nous nous plagons dans un référentiel R g tournant a la vitesse angulaire wy autour de 'axe
définit par le champ Hg et lorigine du référentiel R (Fig.(1.1)). L’équation du mouvement
dans Ry s’écrit donc :

M =M x Hg + wyg x M (1.7)
De ’Equ.(1.7) on déduit que le moment M est immobile dans un référentiel Ry tournant
a la fréquence angulaire wy = «Hp. Dans le référentiel R, le moment effectue donc un
mouvement de précession autour de ’axe définit par le champ Hyp a la fréquence angulaire
wyg = vHq dite pulsation de Larmor. Pour donner un ordre de grandeur & wpy, considérons
le cas d’'un moment magnétique électronique dans un champ de 1 Tesla. Il lui correspond
une fréquence de Larmor fy = wgy /27 = 28 GHz. Les fréquences de précession du moment
magnétique électronique se situent donc dans la gamme des fréquences micro-onde.
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Z
wL
{/ - = ~
\\‘-A_ _____ _———_’((,’
Hp P
M
YH Fic. 1.1 — Précession d’un moment
magnétique dans un champ uniforme.
La norme du moment magnétique |M| et
R y langle 6 = (M,Hy) sont des constantes du
. LH mouvement. Le moment est immobile dans
WH

le référentiel tournant & la pulsation de Lar-
mor wy = yHy.

Ru

1.2.1.2 Excitation résonnante d’un moment magnétique

Considérons le méme systeme qu’au paragraphe précédent auquel nous ajoutons un pe-
tit champ oscillant h(t), a la fréquence f = w/2m, orienté perpendiculairement au champ
statique Hp :

h-Hyg=0 (1.8)
h < Hy

L’équation du mouvement du moment M s’écrit donc :

M =M x H (1.10)

avec
H = Hou, + h(t) (1.11)
M = Mgu, + m(t) (1.12)

La linéarisation de (1.10) donne un systéme de trois équations couplées :

’ﬂix =7 (myHo - Mshy)
my =7 (=mgHo + Msh,) (1.13)
m, =0

Pour une polarisation arbitraire du champ oscillant,

h(t) = (Zz) et (1.14)
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on montre [52, 133] que la solution du systeme (1.13) s’écrit sous forme tensorielle :

avec
X iXa O
X=|—-ixa x O (1.16)
0 0 Xxo

ou Y est le tenseur de susceptibilité de Polder [100] dont les composantes sont la susceptibilité
dynamique

wh
= 1.17
X o R— X0 (1.17)
et la norme x, du vecteur gyration G
G = xqu,
wgw
=Xo—>5——=u
X0z =2t (1.18)
Yw
=xo————sH
XO w%{ _ w2 0
ol nous avons introduit les notations suivantes :
wg =vHp pulsation de Larmor (1.19)
Xo = Mg/Hy susceptibilité statique (1.20)

On a représenté sur la Figure (1.2) I’évolution & champ ou a fréquence constante des
deux composantes du tenseur de Polder. Cette figure illustre le caractére résonant de la
dépendance en champ et en fréquence du tenseur de susceptibilité. Dans le cas considéré
pour l'instant d’un systeme sans pertes, les deux composantes de Y possédent un pdle en

w=wy =7vHy (1.21)

ce qui se traduit par un divergence de x et x, lorsque la condition de résonance (1.21) est
satisfaite. Cette divergence va bien str disparaitre lorsque nous considérerons ’existence de
pertes magnétiques permettant au systéme de dissiper I'énergie qu’on lui fait absorber®
Notons par ailleurs que la forme tensorielle de la solution (1.15) implique que méme une
excitation linéairement polarisée selon x induit une réponse m, non nulle. On en déduit que
quelque soit la polarisation de l’excitation la réponse possede une polarisation elliptique.
Cette remarque apparemment anodine est cependant a 'origine de I'explication des effets
gyrotropique que sont les effets Kerr et Faraday® qui occupent aujourd’hui le devant de la

4. En toute rigueur, il existe toujours un terme de relaxation que nous avons négligé en écrivant I’équation
(1.4). Ce terme existe méme dans le cas d’un spin complétement isolé, ot il décrirait la perte d’énergie par
rayonnement du moment magnétique précessant (il s’agit d’une correction relativiste analogue au « Brem-
sstrahlung » d’une particule chargée a laquelle on impose une accélération).

5. Rotation de la polarisation d’une onde électromagnétique a la réflection ou la traversée d’un matériau
magnétique
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w =const.

Fi1G. 1.2 — Composantes du tenseur de susceptibilité de Polder. Le pole de la sus-
ceptibilité en w = wy = ~vHj illustre le caractere résonnant de la réponse dynamique du
moment magnétique.

scéne pour ce qui est de la caractérisation des matériaux magnétiques©.

Enfin on définit le tenseur de perméabilité haute fréquence iz qui caractérise la réponse
de I'aimantation a une induction magnétique B = Bgu, + b. La relation entre B, H et M

est
B=H+4mM (1.22)

En substituant (1.15) dans la relation (1.22), nous obtenons
B =H (1.23)

ou le tenseur de perméabilité haute-fréquence s’écrit :

n=1I+4nY (1.24)
B ipg 0
p=|—ipa p 0 (1.25)
0 0 po
avec ( ) )
whlwg +wyp) —w WWr
p=1+4ry = 5 5 Pa =4TX0e = —5—— (1.26)
Wi —w Wi —w

6. On pourrait citer la magnétométrie par effet Kerr (MOKE pour Magneto-Optic Kerr Effect) pour la
caractérisation des films minces magnétiques ou bien I’effet Kerr résolu en temps ( Time-Resolved Kerr Effect)
pour 'étude du retournement de aimantation. On pourra se référer & l’article de revue de Freeman [46]
pour se faire une idée de la place qu’occupent aujourd’hui les techniques fondées sur les effets gyrotropiques
dans le domaine de la microscopie magnétique.
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1.3 Résonance Ferromagnétique

Nous venons d’étudier le comportement d’un moment magnétique électronique individuel
et isolé dans un champ magnétique statique et nous avons vu que ce systéme pouvait absor-
ber de facon résonnante 1’énergie d’un petit champ magnétique micro-onde. Mais dans un
échantillon ferromagnétique, les spins sont couplés entre eux par une interaction d’échange
a courte portée qui tend & les aligner parallelement [148]. 11 en résulte 'existence d’une ai-
mantation spontanée M en dessous d’une température critique T, température de Curie du
systeme. L’existence d’une aimantation spontanée implique I'apparition de nouveaux termes
d’interaction dans I’hamiltonien H,, du systeme magnétique. Ce systeme magnétique est de
plus couplé aux autres degrés de liberté de 1’échantillon, ce qui nécessite I'introduction d’un
terme de couplage H,.(t), dépendant du temps puisqu’il décrit un flux d’énergie depuis le
systeme magnétique vers I’environnement extérieur. L’équation d’évolution de I'aimantation
s’écrit donc formellement :

iEM(r,t) = [M(r,t), Hy ()] 4 [M,H,. (1,1)] (1.27)

Nous allons dans un premier laisser de c6té I’étude des phénomenes de relaxation décrit par
H.(t), qui seront analysés en détail au paragraphe 1.4. Concentrons nous donc sur le terme
d’énergie magnétique H,,. Les différentes contributions dont nous allons tenir compte” vont
étre [95, 133] :

1. Pénergie Zeeman, &, : c’est 'énergie d’interaction de 'aimantation avec le champ

magnétique extérieur Ho
E.=-M- Hg (1.28)

que nous avons déja introduit au paragraphe précédent pour traiter le cas d’un moment
magnétique individuel isolé.

2. I’énergie démagnétisante, £, : c’est I'énergie associée a interaction dipolaire a
longue portée entre les moments magnétiques individuels, qui tend a les aligner anti-
parallelement®, d’oli son nom. D’une maniére générale on peut l’exprimer en fonction
du champ démagnétisant Hy :

gd = =27 (M . Hd) (129)

avec, pour un échantillon de volume V' délimité par une surface S :

—— i
Hd:/der;v-MJr/der;n.M (1.30)
v 5Tl

r—r

Pour un échantillon ellipsoidal, on peut montrer que le champ démagnétisant est uni-
forme et qu'il s’exprime en fonction des facteurs démagnétisants N,, N, et N, [96] :

Eq =21 (No M + NyM_ + N.M?) (1.31)

7. on ne discutera pas dans les effets d’énergie magnétoélastique, qui décrit la contribution des contraintes
mécaniques a ’anisotropie magnétocristalline.

8. L’énergie démagnétisante favorise en fait un alignement antiparalléle dans la direction perpendiculaire
a l’axe d’aimantation, et un alignement parallele le long de l'aimantation.
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avec

Ny +Ny+ N, =1 (1.32)

Dans les matériaux ferromagnétiques, I’énergie démagnétisante est la principale cause
de formation de domaines magnétiques dans I’état rémanent (champ extérieur nul).

3. I’énergie d’anisotropie magnétocristalline, & : c’est I’énergie qui favorise 1’ali-
gnement de I'aimantation avec certaines directions privilégiées du réseau cristallin,
dites azes de facile aimantation. Elle est la conséquence du couplage spin-orbite entre
le moment cinétique de spins S des électrons responsables du magnétisme et leur
moment cinétique orbital L. Or il existe un couplage entre la direction du moment
angulaire orbital, qui détermine ’anisotropie des fonctions d’onde électroniques, et le
champ cristallin qui est déterminé par I’anisotropie du réseau d’ion du cristal. Il existe
plusieurs sortes d’anisotropies magnétocristallines, les plus courantes étant 1’anisotro-
pie uniaxiale et ’anisotropie cubique. On peut écrire £, comme une série de puissance
des cosinus directeurs de ’aimantation par rapport aux axes principaux du réseau
cristallin :

(a) Cristal uniaze (ou hexagonal) :
Ep = Ky sin?0 + Kysin 0+ ... (1.33)

ou 6 est I'angle entre 'aimantation et 1’axe hexagonal.

(b) Cristal cubique. La symétrie cubique impose que les termes de plus bas ordre
soient d’ordre 4 :

& = K1 (fa3 + afad + ajaj) + Kaajazai + ... (1.34)

ou les «; sont les cosinus directeurs de I'aimantation par rapport aux trois axes
cubiques.

Les constantes d’anisotropie K dépendant de la température et en général K, > Ko.
Enfin leur signe définira s’il s’agit d’axes de facile ou de difficile aimantation.

4. I’énergie d’échange, &., : c’est I'énergie associée a linteraction d’échange, res-
ponsable de 'apparition d’une phase ordonnée pour 7" < T,.. Comme l’énergie dé-
magnétisante, elle représente une interaction directe spin-spin, mais contrairement &
cette derniere, elle a un caractere tres local et tend a aligner parallelement tous les
spins deux a deux. Puisque l'interaction d’échange favorise un alignement des spins,
toute non-uniformité de 'aimantation se traduira par une augmentation de 1’éner-
gie d’échange. Dans un modele continu, 'expression phénoménologique® de I’énergie
d’échange s’écrit :

A
=

avec A(erg/cm) une constante qui dépend du matériau considéré et de la température,
habituellement dénommeée constante d’échange.

Eez (v . M)Q (135)

9. On peut montrer que la relation (1.35) découle de ’hamiltonien d’Heisenberg dans la limite des petites
déviations d’un systéme continu par rapport & ’état d’aimantation uniforme, c¢f. par exemple [143].
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L’une des conséquences de ces interactions est que I’aimantation de 1’échantillon est en
général non uniforme, M = M(r). L. D. LANDAU et E. M. LIFCHITZ [76] on montré que
I’aimantation précesse alors autour un champ magnétique effectif local Heg :

M(r) = yM(r) x Hea(r) (1.36)

A T'équilibre (M = 0) on s’attend donc & ce que M soit localement alignée avec le champ
effectif, que nous pouvons exprimer a partir de H,, :

OHm,

%ﬂ (1.37)
- —a—M{gz+gd+gk +5€z}

Heff =

La détermination de l'orientation de l'aimantation a ’équilibre & partir de (1.37) est en
général un probleme tres compliqué que ’on ne pourra résoudre analytiquement que dans
des cas ou 'aimantation sera uniforme. Nous allons donc commencer par traiter des cas
qui satisfont cette condition d’aimantation uniforme, avant de voir comment il est possible
d’étendre les résultats obtenus a des situations plus complexes.

1.3.1 Mode uniforme

Commencgons par passer dans un systeme de coordonnées sphériques dans lequel la po-
sition du vecteur aimantation M par rapport au systeme de coordonnées cartésiennes est
repérée par les angles polaire ¢ et azimutal 6 :

M, = M sinfcos g
M, = Msinfsin¢p (1.38)
M, = M cos 0

L’équation de Landau-Lifschitz (1.36) conservant la norme de M, la condition d’équilibre
M||Hg s’écrit :
Ey=0

1.39
Fp—0 (1.39)

avec E; = 0;En,, i = (p,0).

Considérons maintenant une petite déviation hors de I’état d’équilibre. Dans ce cas ou
M et Hqg ne sont plus alignés, les composantes Hy et H, du champ magnétique effectif sont
non nulles :

1
1
H,=— E 1.41
ks Msing % ( )

Pour de petites déviations d6(t) et dp(t) par rapport aux angles d’équilibre 6y et g, on dé-
veloppe ’énergie magnétique au premier ordre et ’équation du mouvement de ’aimantation
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(1.36) se réécrit en fonction des dérivées secondes de E,, :

L M sin 50 = Ep900 + Eu00 (1.42)
5
L M sin 000 = Epgd0 + g0 (1.43)
Y

avec E;; = 0;jEn, i,j = (p,0). Ce systeme admet des solutions harmoniques non nulles de
la forme 80,6 o e™*. La fréquence propre positive du systéme obtenu est la fréquence wyes
du mode de résonance uniforme du systéme magnétique, donnée par I’expression

Wres = YHeg = ﬁneoy/ EGGEW; - E@% (144)

dite formule de Smit-Suhl. Connaissant l'expression de Iénergie magnétique FE,,(p,0) du
systéme, nous somme donc capable de déterminer I'orientation d’équilibre (8g,p0) de Dai-
mantation en résolvant les équations (1.39) puis de calculer sa fréquence de résonance wes
en appliquant la formule (1.44). Nous allons maintenant donner quelques exemples qui illus-
treront les particularités de la RFM dues aux effets des différents termes qui contribuent a
I’énergie magnétique du systeme.

1.3.1.1 Effets de forme

Considérons un échantillon ellipsoidal d’axes ux, uy et u, dans un champ extérieur Hg =
Hpu,. En 'absence d’anisotropie magnétocristalline et en négligeant les effets d’échange,
Pénergie magnétique du systeéme s’écrit (u, étant pris pour axe polaire) :

En =—Ms - Ho + 21 (N, M7 + N,M_ + N.M?)
= — MgHysin6 cos ¢ (1.45)
+ 2w M2 (Nz cos® 0 + Ny sin? # cos? ¢ + N, sin? 0 sin® <p)
La résolution des équations (1.39) donne deux minima possibles pour ’énergie :
1. Solution 1 : pas de condition sur Hy et

T T
2. Solution 2 :
s : H
O =+3, singo = mriv—n,) (1.47)
dnMg(N, — Ny) > Hy > 4nMg(N, — N.)

Pour un champ Hj suffisamment intense, la seule solution possible est (1.46) et on en déduit
la fréquence de résonance en appliquant la formule (1.44). Ce résultat classique est connu
sous le nom de formule de Kittel'" [68] :

=8 =/ (Ho + 4n(No — N)Ms) (Ho + (N, — N2)Ms) (1.48)

10. C. KITTEL dériva cette formule en résolvant directement (1.36) en introduisant le champ démagnétisant
Hp = Ho — 47rNMsg.
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@ (b) © (d) C}

FiG. 1.3 — Différents cas limites de géométries ellipsoidales : le disque infiniment fin
aimanté dans le plan (a) et perpendiculairement (b); le cylindre infiniment long aimanté
selon son axe (c¢) et perpendiculairement (d) et la sphere (e).

Afin de bien mettre en relief I'importance de la forme de 1’échantillon en RFM, considérons
le cas d'un ellipsoide de révolution d’axe z. On peut alors poser N, = N, = N et N, = N|,
et la formule de Kittel (1.48) prend la forme suivante :

0 Hy — 4rMgAN (1.49)
v

avec AN = N|—N_, facteur d’anisotropie de forme. En utilisant la solution analytique d’Os-
born [96] pour AN, on peut calculer la condition de résonance dans différentes géométries,
représentées sur la figure (1.3) :

1. cas d’une sphere parfaite, N, = Ny = N, :

20— H, (1.50)

2. cas d’un disque infiniment fin aimanté perpendiculairement :

“0 _ Hy — 4x Mg (1.51)
5

3. cas d’un cylindre infiniment long aimanté selon son axe :

0 _ Hy + 21 Mg (1.52)
5

4. cas d’un disque infiniment mince en aimantation planaire :

% = /Ho (Ho + 47 Ms) (1.53)

Ces conditions de résonances sont représentées sur la figure (F1G.1.4).
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wy/7
AN

. ’ 1 Fig. 1.4 - Conditions de résonance

. y wo/v = f(Hpy) pour différents cas li-

e mites d’ellipsoides : sphére (—), cy-

/ lindre infini aimanté le long de son axe

v (= - —), disque fin aimanté perpendiculai-
b rement (——) et dans le plan (- - ).

1.3.1.2 Effets d’anisotropie magnétocristalline

L’anisotropie magnétocristalline se traduit par une dépendance de la condition de réso-
nance vis-a-vis de I'orientation relative du champ extérieur et des axes de facile aimantation.
11 faut alors résoudre successivement les équations (1.39) et (1.44) et on aboutit dans le cas
général & des expressions assez compliquées [52, 133] qui décrivent la dépendance angulaire
de la condition de résonance'!.

Aussi afin de simplifier 'analyse des expériences décrites dans ce manuscrit, nous nous
sommes placé dans le cas particulier d’un cristal cubique saturé selon ’axe facile (111) par un
champ extérieur Hyu,, cas pour lequel on peut montrer que I’anisotropie magnétocristalline
peut étre prise en compte sous la forme d’un champ effectif

2K,

H,
M

(1.54)

1.3.2 Spectre de résonance d’un film mince en aimantation perpen-
diculaire

Nous venons de traiter le cas simple d’un systeme dont ’aimantation et le champ interne
étaient tous deux uniformes. Ce systéme était completement caractérisé par deux degrés de
libertés angulaires 6 et ¢ et par la norme de son aimantation M. Nous avons montré qu’a
I’équilibre, ’aimantation est alignée avec un champ effectif Heg qui résulte des différentes
énergies d’interactions a I’ceuvre dans un systeme magnétique. Nous avons également vu que
pour de petites déviations hors de cet état d’équilibre, 'aimantation précessait uniformément
autour de Heg & une fréquence wyos qui dépendait fortement de la forme de 1’échantillon et
de la géométrie de I’expérience.

Nous allons maintenant chercher une solution plus générale au probleme de la dynamique
linéaire de l'aimantation d’un échantillon magnétique, en autorisant une réponse non uni-
forme M(r) de Paimantation du systéme. Ce probleme fut traité pour la premiere fois par

11. Cette dépendance angulaire fait de la RFM la technique de choix pour la caractérisation de I’anisotropie
magnétocristalline.
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L. R. WALKER [136] en 1957 pour expliquer I’observation expérimentale dans des sphéres de
grenat magnétique d’une série de résonances en plus du mode uniforme prédit par la formule
de Kittel [140]. Il émis ’hypothése que les multiples résonances observées correspondaient &
des modes propres de modulation de ’aimantation, c¢’est-a-dire a des harmoniques spatiales
du mode uniforme de Kittel, dont les longueurs d’ondes seraient comparables a la taille de
I’échantillon. Pour des échantillons suffisamment petits de sorte que tout effet de propagation
puisse étre négligé!'? et par ailleurs suffisamment grands de sorte que ’interaction d’échange
ne joue aucun role, ces modes de modulation de aimantation doivent étre uniquement gou-
vernés par les interactions magnétostatiques dans ’échantillon. On parlera alors dans ce cas
de modes magnétostatiques ou bien de régime magnétostatique d’excitation de 'aimantation.
Pour des longueurs d’ondes suffisamment petites (typiquement sub-microniques) pour qu’il
faille aussi tenir compte de l'interaction d’échange, on parlera de régime dipole-échange. Le
modele de Walker fut ensuite étendu au cas de films minces infinis en aimantation perpen-
diculaire ou planaire par R. W. DAMON et J. R. ESHBACH [33] puis & celui des disques en
aimantation perpendiculaire par R. W. DAMON et H. VAN DE VAART [34, 35].

1.3.2.1 Régime magnétostatique

Commencgons par étudier le cas d’un film magnétique infini aimanté perpendiculairement
par un champ magnétique extérieur Hyg = Hyu,. Nous supposerons ce champ Hg suffi-
samment intense pour saturer complétement 1’échantillon, de sorte qu’a ’équilibre (i.e. en
Pabsence de l’excitation micro-onde) son aimantation Mg soit uniforme. Pour de petites
déviations hors de cet état d’équilibre, nous pouvons donc écrire en toute généralité que I'ai-
mantation M et le champ interne H de 1’échantillon sont la somme d’un terme d’équilibre
et d’un terme d’excitation non uniforme et dépendant du temps de facon harmonique :

M = Mgu, + me™?

H = H;u, + he™? (1.55)

ou H; = Hy — 47t Mg est le champ interne d’un film mince infini aimanté perpendiculaire-
ment. Considérant de petites déviations hors de ’état d’équilibre, (m/Mg, h/H;) < 1, nous
pouvons linéariser I’équation de Landau-Lifschitz :

(1.4) = iwm = yu, x (Msgh — H;m) (1.56)

Ce systeme d’équations contenant quatre inconnues, nous avons besoin pour le résoudre
d’une équation constitutive qui relie 'aimantation m au champ h. Une telle relation peut
étre obtenue & partir des équations de Maxwell dans le régime magnétostatique [60] qui
s’écrivent, compte-tenu du fait que Mg et H; sont uniformes :

V-B=0=V":[h+4mm] (1.57)

VxH=0=Vxh (1.58)

12. C’est-a-dire suffisamment petits par rapport a la longueur d’onde Aeyn, des ondes électromagnétiques
dans le vide aux fréquences utilisées pour exciter la RFM. Typiquement Aem = 27c/w 2 10 cm pour w =
10 GHz.
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X £

Fic. 1.5 — Géométrie utilisée pour le calcul du spectre de résonance d’un film
mince. Un film mince magnétique d’épaisseur S est aimanté perpendiculairement par un
champ statique Hy.

Le fait que le champ magnétique h soit irrotationel implique qu’il dérive d’une fonction
scalaire des coordonnées spatiales. Ceci nous incite a définir un potentiel magnétostatique
o(r)

(1.58) = h = —V¢(r) (1.59)
En utilisant la définition (1.59) nous pouvons réécrire les équations (1.56) en faisant appa-
raitre le potentiel ¢ :

d )
My = X% - ZXaa_i
_ Tod . oa (1.60)

My = X3y + 1 Xag,
Par ailleurs, en combinant (1.59) et (1.57) nous obtenons les équations de Poisson pour le
potentiel magnétostatique ¢ a 'intérieur et a I'extérieur de ’échantillon :

V2p+4rV-m =0 a lintérieur (1.61)

Vip=0 a lextérieur .
Ces deux équations forment la relation constitutive dont nous avions besoin pour fermer le
systéme (1.56). En combinant les résultats (1.61) et (1.60), nous obtenons une équation aux
dérivées partielles pour le potentiel magnétostatique, dite équation de Walker'® qui s’écrit
sous forme tensorielle :

V- (AVe) =0 (1.62)

Le travail expérimental décrit dans ce manuscrit ayant été effectué sur un disque, nous
n’allons considérer dans la suite de ce paragraphe que le cas particulier d’'une géométrie

13. Puisque dérivées pour la premiere fois par L. R. WALKER dans le cadre de son travail sur les excitations
non uniformes en RFM [136]. Notons que la démarche de WALKER consiste & résoudre I’équation de Landau-
Lifschitz en éliminant I’aimantation a l’aide des équations de Maxwell. Cependant rien ne nous empéche
d’adopter une démarche inverse en cherchant une équation pour l’aimantation en éliminant le champ. Une
telle démarche fut suivie par M. SPARKS [120] et méne sans surprise & un résultat strictement équivalent.
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axiale. En coordonnées cylindriques [35], les équations de Walker prennent la forme suivante :

9% 10 1 92 0?
(1+4mx) [(%2 + T or + TQ@@Q} Gi(ryp,2) + 922 ¢i(ryp,2) =0 (1.63)
9% 10 1 92 0?
57 e EaE g e =0 6y

ou nous avons noté ¢; et ¢. le potentiel magnétostatique a l'intérieur et a lextérieur de
I’échantillon. La résolution de ces équations aux dérivées partielles doit se faire en accord
avec les conditions aux limites pour le potentiel magnétique, qui sont, exprimées désormais
en coordonnées cylindriques :

1. continuité de la composante normale de B au faces inférieures et supérieures de I’échan-
tillon :

i e
9 lo=t5/2= B lo=+5/2 (1.65)

2. continuité de la composante tangentielle de H au faces inférieures et supérieures de
I’échantillon :

Bi |2=+5/2= Pe |.=+5/2 (1.66)
3. continuité de la composante normale de B sur le bord de I’échantillon.
4. continuité de la composante tangentielle de H sur le bord de 1’échantillon.

5. Les champs doivent s’annuler a 'infini :

¢e(ryp,2 — £00) =0 (1.67)
pe(r — 00,p,2) =0 (1.68)
6. ¢ est une fonction monovaluée :
Pe(rp + 2nm,2) = ¢e(rp,2) (1.69)
¢i(7"790 + 27’L7T,Z) = (bi(ra(p?Z) (170)

Avant de passer a la résolution des équations de Walker, il peut étre utile de rappeler les
hypotheses qui nous ont permis de les dériver, afin de bien avoir conscience des limites de
validité des solutions que nous obtiendrons :

1. Nous avons dérivé la relation constitutive champ-aimantation (1.61) & partir des équa-
tions de la magnétostatique, négligeant ainsi tout effet propagatif. Cette approximation
ne sera valide que dans le cas d’échantillons magnétiques dont les dimensions seront
petites par rapport aux longueurs d’ondes électromagnétiques a considérer.

2. Nous avons supposé qu’a la fois I'aimantation et le champ interne de 1’échantillon
étaient uniformes. Ceci ne sera en fait strictement vrai que dans le cas d’échantillons
ellipsoidaux tels que des spheres ou des films minces infinis. Nous verrons par la suite
que l'extension du modele de Walker a des géométries non ellipsoidales nécessite de
prendre un certain nombre de précautions.

VINCENT CHARBOIS



1.3 Résonance Ferromagnétique

37

On résout I'équation de Walker par une méthode de séparation des variables. En posant

(be,i(ra(paz) = Re,i(r)cDe,i(SO)ZeJ(Z) (171)

nous aboutissons a 6 équations différentielles ordinaires pour le potentiel dans et en-dehors
de D'échantillon. On montre'* qu’il existe une solution en ondes transverses propagatives
(i.e. avec un vecteur d’onde k réel) dites Ondes Magnétostatiques Avangantes de Volume
(MSFVW pour Magnetostatic Forward Volume Waves) dont le domaine d’existence en fré-
quence et en champ est gouverné par le signe de la perméabilité p = 1 + 4wy : k est réel
pour 1 + 47y < 0 c’est-a-dire pour

wy = vH; <w <YW H;B; = \Jwg(wg +wy) =wi (1.72)

Ce sont ces ondes propagatives qui vont pouvoir interférer constructivement, sous certaines
conditions que nous allons définir, et ainsi donner lieu a ’absorption résonante d’une exci-
tation micro-onde. La condition (1.72) définit donc le domaine pour lequel I'excitation de
modes magnétostatiques va étre possible en aimantation perpendiculaire. La solution gé-
nérale pour le potentiel magnétostatique s’écrit alors en terme de fonctions de Bessel de
premiére espece J, (x)

o(r) /deAl,(k)Jl,(ktr)eXp(iz/go) cos(k,z) (1.73)

ol le vecteur d’onde radial k; est donné par la relation de dispersion des MSFVW

2 /-1 -1
ky = -,/ — arct — 1.74
¢ S’/Marcan( M) (1.74)

représentée sur la Figure (1.6). On constate que la fréquence f = w/27 est une fonction
croissante du vecteur d’onde k, d’ott le nom de forward waves. Ceci nous permet aussi de dire
que la longueur d’onde des modes qui vont étre excités va diminuer avec la fréquence, ou avec
le champ si nous travaillons a fréquence fixe. On s’attend ainsi a observer le mode principal a
plus haut champ, suivi d’une série d’harmoniques dont le nombre d’onde augmentera au fur
et a mesure que nous diminuerons le champ extérieur. Ces modes propres correspondront
aux valeurs de k qui annulent le potentiel magnétostatique sur les bords de 1’échantillon, et
qui vérifient donc la relation

Up,n

kyn= 7 (1.75)
ou les w,,, sont les racines de la fonction de Bessel J, () et R est le rayon de 'échantillon.
Ce résultat tres important montre que contrairement a ’hypothese du modele de Kittel, le
mode principal de résonance d’un échantillon de taille fini n’est jamais un mode de précession
uniforme (c’est & dire un mode de vecteur d’onde nul & = 0), méme dans le cas simple d’un
champ interne uniforme! La raison profonde réside dans le fait qu'une onde plane avec k = 0
ne peut étre un mode propre d’un systeme magnétique de taille fini car elle ne vérifie pas
les conditions aux limites de ’électromagnétisme. Nous verrons au paragraphe 1.3.3 que

14. On se reportera a I’Annexe B pour le détail des calculs
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=y /2w

f (GHz)

Fi1G. 1.6 — Relation de dispersion des
MSFVW. On a pris pour parametres
Mg =139 G, Hext = 3,9 kOe et S = 10
pm. La partie en pointillés représente le
régime magnétoéchange qui correspond a
k > 1 pm~! pour le YIG et dans lequel
la formule (1.74) n’est plus valable. La re-
lation de dispersion est alors modifiée par
les effets d’échanges, qui font en particu-
lier disparaitre le pole en w .

magnetoéchange

cette non-uniformité peut avoir des conséquences importante sur la propagation des ondes
magnétostatiques dans des géométries confinées.

Dans l'approximation d’une précession circulaire, on peut montrer (cf. Annexe B et [120])
que 'aimantation transverse m.,, est reliée au potentiel magnétostatique par

M (1) = Cp04 G (1) = Coy [0 + 10y b (1) (1.76)
= O, cos(kyz)e i D% [%Jy(knr) + J;(knr)} (1.77)
= C,, cos(k,2)e "™, (knr) (1.78)

avec m = v — 1 et (), une constante de normalisation qui dépend de I'indice du mode. Un
mode magnétostatique sera donc indexé par un couple d’indices radial et angulaire (n,m),
associés respectivement au nombre de nceuds de ’aimantation dynamique selon le diametre
(n) et la circonférence (m) du disque.

1.3.2.2 Effets d’échange

La relation de dispersion (1.74) a été dérivée sans tenir compte des effets pouvant étre
induits par l'interaction d’échange. Ceci sera sans conséquence tant que les modulations de
I’aimantation auront des longueurs d’ondes grandes par rapport a la longueur d’échange Aoy,
longueur caractéristique sur laquelle 'interaction d’échange joue un role significatif. Cette
longueur d’échange est typiquement de l'ordre du micron dans les grenats magnétiques tel
que celui utilisé dans les expériences décrites au chapitre 3, de sortes que pour les modes
d’indices (n,v) tels que

R/uyn S Aex = lum (1.79)

la relation (1.74) doit étre modifiée afin de tenir compte de I’échange.
En toute rigueur, il ne devrait pas s’agir d’une simple modification de la relation de
dispersion, mais d’une refonte totale du probleme de Walker qui introduise des le début
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I’énergie d’échange. Une telle théorie du régime dipole-échange, qui puisse décrire le cas ou
les intensités des deux interactions sont comparables, a été développée par B. A. KALINIKOS
et A. N. SLAVIN [65]. La difficulté du probléme réside dans le fait que I'interaction d’échange
possede un caractere local, alors que l'interaction dipolaire est fortement non locale. La
prise en compte de ces deux interactions dans le cadre de ’équation de Landau-Lifschitz
conduit ainsi & une équation intégro-différentielle (en un point r de I’échantillon le champ
effectif d’échange s’écrit comme un opérateur différentiel local, alors que le champ déma-
gnétisant s’écrit comme un opérateur intégral agissant sur tout le volume de 1’échantillon).
La résolution est en outre compliquée par le fait qu’il faille définir des conditions au limites
supplémentaires lorsqu’on tient compte de I'interaction d’échange [53].

On peut cependant se contenter d’une simple modification du résultat (1.74) pour décrire
les modes de petites longueurs d’onde (qui vérifient (1.79)) de grands échantillons (R >
dex) en modifiant la susceptibilité afin de tenir compte de ’échange. Si nous supposons
que ces modes de courte longueur d’onde sont des ondes planes!® (m = mg exp(—ikr),
h = hg exp(—ikr)), le champ effectif d’échange peut se mettre sous la forme [52]

hn o
hey "/Msk m (1.80)
ou n = D/h avec D la constante d’échange (D = 0.93 x 1072% erg.cm? dans le cas du YIG).
Ceci revient a effectuer le remplacement

wir — wir + nk? (1.81)
et la perméabilité dépend maintenant du vecteur d’onde k

2 2 2
= (wi + k%) (Wi + 1k +wn) —w (1.82)
(@n + E2)2 — o2

La prise en compte de 1’échange supprime donc le pdle en w/y = +/H; B; dans la relation de
dispersion mais (1.74) est désormais une relation de dispersion transcendantale (le vecteur
d’onde apparait aux deux membres de ’équation (1.74)). En la développant en puissance
du parametre d’échange 7 on obtient la relation de dispersion k(w) des modes de petite
longueur d’onde, qui s’écrit au premier ordre [25] :

ki =ky (M(O))

~wn + 2wm (1= p©) B (p?)
wp(wg +wy) —w?2 S

(1.83)

S 1

2 Oy -~ 2
{2mw )+1—M”}U+OW)
avec 19 Texpression de la perméabilité ne tenant pas compte de 1’échange (Equ. (1.26)).

1.3.2.3 Excitation des MSFVW

Nous venons de décrire les modes propres de modulation de I'aimantation d’un échantillon
ferromagnétique. Ce sont ces modes qui vont pouvoir étre excités par un champ micro-onde

15. Cette démarche n’est pas applicable & des échantillons dont 'une des dimensions caractéristiques est
de P'ordre de A\¢; car ses modes propres dans ce cas ne sont certainement pas des ondes planes. C’est pour
ce type de probléemes qu’il est nécessaire d’utiliser le modeéle de Kalinikos et Slavin.
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extérieur h. Dans le cas le plus général, la puissance P,, absorbée a la résonance par un mode

d’indice n s’écrit [121] :
d
P, =- dvh- —m, 1.84
(J oo ) .

ou (...) désigne une moyenne temporelle et l'intégration porte sur tout le volume V de
Péchantillon. L’expression (1.84) illustre le fait qu’il sera d’autant plus difficile de se coupler
a un mode que le nombre de ses nceuds sera grand.

Le cas qui nous intéresse correspond a celui d’un champ h perpendiculaire & I’aimantation
et uniforme sur tout le volume de I’échantillon, h = hexp(iwgt)u,'®. L'expression (1.84)
devient :

P, x wnhCn/ dvmgn (1.85)
\%

Pour tenir compte du fait qu'on ne puisse stocker une quantité infinie d’énergie dans le

mode n, on introduit un temps de relaxation 7, = 1/(vAH,,) qui caractérise le flux d’énergie

magnétique du mode n vers ’extérieur. La puissance restituée par cycle par le mode n s’écrit

donc :

E, C?
x =n

—= dvm? 1.86
En imposant ’égalité des quantités (1.85) et (1.86), c’est a dire que la puissance absorbée
par cycle soit égale a la puissance restituée, on obtient une expression pour le coefficient de

normalisation du mode n :

d rn
vdvm2,
et la puissance absorbée :
2,2 d 2
P, o 2l (Jy dvinan) (1.88)

"7 AH, [,dvm2,

Pour le cas particulier (mais tres fréquent) d'une excitation micro-onde h uniforme'” sur

tout I’échantillon, ’expression (1.88) montre que les modes antisymétriques ne peuvent pas
se coupler & l'excitation. Ceci suggere une régle de sélection pour les indices n et m [120]. La
forme (1.78) des solutions pour I'aimantation dynamique m,,, implique que seuls les modes
avec un indice radial n impair (i.e. des modes possédant un nombre pair de noeuds le long
du diametre de ’échantillon) et un indice angulaire m = 0 (i.e. des modes ne possédant pas
de noeuds sur la circonférence du disque) ont une intégrale de recouvrement non nulle avec
h. Les solutions pour le potentiel magnétostatique et I’aimantation dynamique s’écrivent
alors :

On1(r,z) = cos(k,z)J1 (knr) (1.89)
Mp1(r,z) = C, cos(k,z)ky Jo(knr) (1.90)
Les modes propres correspondent dans ce cas aux valeurs de k,, qui annulent Jy(k,R) :
kn(Hoxt)R 1
M =0,77;1,75;2.75; ..., <n — 4> (1.91)
7r

16. On a supposé pour simplifier une polarisation linéaire selon x.
17. Ce sera le cas des expériences décrites au chapitre 3.
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et les valeurs du champ extérieur Heyt,, qui vérifient (1.91) correspondent aux champs de
résonance du spectre de modes magnétostatiques de I’échantillon.

La condition (1.91) définit la position en champ des résonances. Leur intensité peut quant
a elle étre obtenue en évaluant (1.88) avec la solution (1.90) :

2p2 1
Ynd - (1.92)

P,
*AH, k2

Bien souvent, on travaille a fréquence constante en ballayant le champ de sorte que w,, = wy
V n. Dans ce cas, dans 'hypothese d’une relaxation indépendante de l'indice du mode,
I'intensité des modes magnétostatiques d’un ellipsoide décroit donc comme le carré de I'indice
des modes :

P, (1.93)

n2

1.3.3 RFM en géométrie confinée
1.3.3.1 Généralités : conséquences du confinement

Au paragraphe précédent, nous avons bien insisté sur le fait que la dérivation et la
résolution de ’équation de Walker reposait sur ’hypothese de 'uniformité du champ interne
H; = (H, — 4mMg)u,. 1l s’agit 14 d’une hypothese trés contraignante car elle restreint
formellement ’application du modeéle a la résolution de problemes possédant une géométrie
ellipsoidale, qui plus est dans le régime saturé (aimantation uniforme). C’est d’ailleurs une
des raisons pour lesquelles on trouvera dans la littérature une quantité d’études menées sur
des spheres les plus parfaites possibles, afin de satisfaire pour le mieux aux hypotheses du
probleme de Walker. On pourra également se contenter du modele de Walker pour traiter le
cas d’échantillons non ellipsoidaux & rapport d’aspect'® faible et obtenir ainsi des prédictions
trés satisfaisantes du spectre de modes magnétostatiques de ’échantillon [10].

L’approche la plus simple pour étendre le modele de Damon et Eschbach a des champs
internes non uniformes H;(r) consiste a partir de la relation de dispersion (1.74) des ondes
magnétostatiques et a ne prendre en compte 'inhomogénéité de H; qu’a ce stade du calcul.
On va de plus faire une hypothese supplémentaire qui consiste a négliger les composantes
du champ interne dans le plan de ’échantillon. La relation de dispersion (1.74) dépend donc
maintenant du champ interne, et donc de la position a laquelle on se place dans ’échantillon.
Un échantillon non ellipsoidal constitue donc un milieu d’indice variable pour la propaga-
tion des ondes magnétostatiques, comme l'illustre la Figure (1.7). La condition (1.72), qui
définit le caractere propagatif ou évanescent des ondes magnétostatiques, dépend elle aussi
de la position a laquelle on se place dans ’échantillon. Pour une fréquence d’excitation w
donnée, on pourra donc, connaissant la distribution de champ interne, définir des zones de
propagation au sein desquelles la condition (1.72) sera satisfaite et en dehors desquels les
ondes magnétostatiques seront évanescentes. On voit donc que pour des géométries non el-
lipsoidales, les ondes magnétostatiques sont gouvernées par la distribution du champ interne

18. Le rapport d’aspect d’un échantillon étant défini comme le rapport entre ses dimensions caractéristiques
verticales et horizontales. Un rapport d’aspect faible désigne donc un échantillon tres allongés selon ses
dimensions horizontales. Le cas limite d’un rapport d’aspect nul correspond au film mince infini, qui est
d’ailleurs un cas particulier d’échantillon ellipsoidal.
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Fic. 1.7 — Profil du vecteur d’onde k(r) correspondant au cas d’un disque de rayon
R et de rapport d’aspect 0,025. Un échantillon non ellipsoidal constitue un milieu d’indice
variable pour la propagation des ondes magnétostatiques. Pour r > rq tel que H;(r1) = w/7,
k devient imaginaire et les ondes magnétostatiques sont évanescentes.
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de ’échantillon plutét que par ses dimensions physiques, comme c’est le cas si H; est uni-
forme!'®. Quant & la condition de résonance et au profil de I'aimantation dynamique m/(r)
associés a l'excitation d’un mode magnétostatique, ils peuvent étre évalués dans le cadre
d’une approximation de type WKB [12] qui consiste & chercher des solutions & 1’équation de

Walker

{%%%M%) - 7] Ri(r) =0 (1.94)

sous la forme

Ri(r) > Jy ( /O ' k:(u)du> (1.95)

1.3.3.2 Application : cas d’un disque.

Pour illustrer la méthode d’extension du formalisme de Walker & des géométries non-
ellipsoidales nous allons maintenant utiliser la relation de dispersion (1.74) des MSFVW en
géométrie cylindrique que nous avons déterminée au paragraphe précédent pour trouver le
spectre de modes magnétostatiques d’un disque en aimantation perpendiculaire. Notons que
le cas d’un disque peut étre traiter de fagon exacte dans le cadre du formalisme de Walker
dans deux limites opposées, correspondant toutes deux a un échantillon ellipsoidal : le disque
infiniment fin et le cylindre infiniment long, c’est a dire la limite du rapport d’aspect nul
avec un champ interne H; = Hy — 4w Mg et celle du rapport d’aspect infini avec un champ
interne H;, = Hy + 2nMg. Toutes les géométries cylindriques intermédiaires possedent des
champ internes d’autant plus inhomogenes qu’elles se rapprochent du cas a rapport d’aspect
unité.

La premiere étape consiste a trouver le profil du champ interne de ’échantillon. Formel-
lement, pour un échantillon saturé de forme arbitraire, le champ interne est obtenu par la
résolution de 1’équation de Poisson pour le potentiel magnétostatique ®(r)

V20(r) = 47V - M (1.96)
duquel le champ démagnétisant est déduit par la relation :
Hp(r) = —-Vo(r) (1.97)

R. I. JOSEPH et E. SCHLOMANN ont obtenu une solution analytique a ce probleme dans
le cas d’un disque [64]. Ils ont considéré la résolution de (1.96) par étapes successivesZ’.
Nous n’allons considérer que la solution au premier ordre, qui consiste a faire ’approxima-
tion d’une aimantation statique M, uniforme dans tout 1’échantillon. Cette approximation
va surestimer la valeur du champ interne puisqu’elle ne tient pas compte du fait que pres
des bords de I’échantillon, ’aimantation n’est jamais exactement alignée avec le champ ap-

pliqué?!, mais avec le champ interne. Cette solution au premier ordre s’exprime en terme

19. Notons cependant que la géométrie de 1’échantillon, bien qu’apparemment reléguée au second plan,
reste le facteur déterminant puisque c’est elle qui va gouverner la distribution du champ interne.

20. On consultera ’Annexe C pour une description un peu plus détaillée du modele de Joseph et Schlo-
mann.

21. Bien que la non uniformité du champ démagnétisant implique que l’aimantation ne soit pas en tout
point de I’échantillon alignée avec le champ extérieur appliqué Hext, I’approximation d’une aimantation
uniforme reste bonne dans la mesure ou les composantes transverses du champ démagnétisant sont petites
par rapport & Hext

DETECTION MECANIQUE DE LA RESONANCE FERROMAGNETIQUE



44

Résonance Ferromagnétique

d’intégrales elliptiques. Elle montre que bien qu’au centre de I’échantillon le champ interne
soit uniforme et proche de la valeur de —4wMg prédite pour un disque infiniment fin, il
existe pres des bords du disque un intense gradient de champ interne, le champ Hp ten-
dant vers une valeur de seulement —27 Mg aux bords de ’échantillon. Cet effet est illustré
par la figure (F1G.1.8) ol nous avons représenté le profil du champ interne & mi-hauteur
du disque. Ayant calculé le profil du champ interne, nous pouvons, pour une fréquence w
donnée, déterminer la zone de propagation a lintérieur de laquelle la condition (1.72) sera
satisfaite et en dehors de laquelle les ondes magnétostatiques seront évanescentes. Comme le
montre la figure (F1G.1.8), ces ondes magnétostatiques sont excitées sur un cercle de rayon
r1 < R tel que w = vH;(r1). Elles sont ensuite accélérées vers le centre du disque par le
gradient de champ interne, puis réfléchie sur le diametre opposé. La superposition des ondes
incidente et réfléchie donnera alors lieu & un phénomene d’interférences. Le spectre de modes
magnétostatiques, c’est-a-dire 'ensemble des valeurs {Hg,} du champ extérieur telles que
la condition d’interférence constructive (ou condition de stationnarité) soit vérifiée est donc
donnée, pour des solutions du type (1.95), par [149] :

/ k(u,Hop)du =n X w neN (1.98)
0

avec n I'indice radial du mode magnétostatique excité. Quelques-unes des valeurs de w/~ qui
vérifient (1.98) (cas n=1, 3, 5, 11, 21 et 41) sont représentées sur la Figure (1.8). On constate
que la zone de propagation s’élargit au fur et a mesure que l'indice des modes augmente et
donc que le champ extérieur (ou la fréquence d’excitation) diminue. Nous sommes désormais
en mesure de construire le profil AM, ,,(r) de la diminution de 'aimantation longitudinale
associée a l'excitation du mode n :

AM, .(r) ~ Mg (1 - 727\;2)) (1.99)
= Ms [1 = 7z 0:6,(0) (1.100)

Nous avons représenté sur la Figure (1.9) le profil ainsi calculé pour les deux premiers modes
impairs n = 1 et n = 3, afin d’illustrer a quel point la précession peut étre inhomogene
dans des géométries confinées (notons que ces profils peuvent aussi bien étre vu comme
représentant le carré de I’angle de précession).
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FiGc. 1.8 — Profils du champ démagnétisant selon ’épaisseur (en haut) et le diametre
(en bas) d’un disque de rapport d’aspect 0,025. Le disque est compris entre 0 < z < S et
—R < r < R. Au centre du disque, le champ interne est uniforme et proche de la valeur
prédite pour un disque infiniment fin, mais il existe pres des bords un gradient de champ tres
intense. Pour illustrer 'influence de I'inhomogénéité du champ interne sur la propagation des
ondes magnétostatiques, on a tracé les lignes w/~ constantes qui correspondent & la condition
de résonance (1.98) dans le cas des modes n=1, 3, 5, 11, 21 et 41, telle qu’évaluée dans le
plan médian z = S/2. La zone de propagation & U'intérieur de laquelle la condition (1.72) est
satisfaite correspond a un disque de rayon r; en dehors duquel les ondes magnétostatiques
sont évanescentes. La faible différence de champ & travers 1’épaisseur du disque (ici comparée
a la largeur de raie du mode principal de résonance du disque de grenat étudié au chapitre
3) justifie le calcul de la condition de résonance dans le plan médian.
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=0

AM.(r)/AM.|,

Fi1c. 1.9 - Modes magnétostatiques en géométrie confinée : profils AM,(r) = Mg —
M. (r) de la diminution de 'aimantation longitudinale associée a I'excitation des modes n=1
et n=3. Nous avons également représenté une vue de dessus de la précession des spins de
Péchantillon (en exagérant énormément les angles de précession qui typiquement ne sont de
Pordre que de quelques degrés).
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1.4 Relaxation ferromagnétique

1.4.1 Introduction

Jusqu’a présent, nous avons décrit la facon dont un systeme de spins couplés par une
interaction d’échange absorbe I'énergie d’un petit champ magnétique micro-onde, sans nous
préoccuper du devenir de cette énergie une fois stockée dans le systeme de spins. Il semble
pourtant naturel de considérer qu’elle ne puisse y rester indéfiniment. Supposons par exemple
que 'on arréte subitement I’excitation micro-onde. On s’attend alors a ce que 'aimantation
du systeme retourne dans son état de plus basse énergie, c’est-a-dire a ce qu’elle se réaligne
avec le champ effectif Heg. Cependant le systéme doit pour cela perdre de I’énergie au profit
de 'extérieur. L’analyse de ce transfert d’énergie et de ses conséquences constitue le sujet
de la théorie de la relaxation ferromagnétique.

Avant de rentrer dans les détails de cette théorie, insistons bien sur le fait qu’il n’existe
pas de modele complet des mécanismes de transfert d’énergie dans un systeme magnétique en
équilibre avec un environnement extérieur (les autres degrés de liberté de I’échantillon). On
est cependant capable de donner des mécanismes élémentaires qui permettent de reproduire
assez fidelement les effets de relaxation dans certains cas particuliers (comme les échantillons
de grenats magnétiques, voir par exemple la référence [119]), mais pas de construire un mo-
dele microscopique universel de la relaxation ferromagnétique pour par exemple traiter la
relaxation par des méthodes ab-initio?2. Ainsi, bien que nous ayons introduit au paragraphe
1.3 un hamiltonien dépendant du temps H,.(t) qui représentait formellement les contribu-
tions de tout ces mécanismes, nous ne pouvons en déduire l'expression analytique générale
a partir de considérations microscopiques élémentaires. La description de la relaxation fer-
romagnétique consiste donc principalement en 'utilisation de modéles phénoménologiques
dont les parametres de controle sont déduits d’observations expérimentales.

Le propos de cette section sera donc dans un premier temps d’introduire les principaux
modeles phénoménologiques en détaillant leur champ d’application. Nous décrirons ensuite
un formalisme quantique qui permet d’introduire les mécanismes élémentaires de couplage
du systeme de spin avec son environnement extérieur, et nous passerons alors en revue les
principales contributions aux phénomenes de relaxation dans le cas d’échantillons modeles
comme le grenat magnétique étudié au chapitre 3.

1.4.2 Modeles phénoménologiques

Commengons par considérer la relaxation a ’échelle microscopique, c’est-a-dire a des
échelles caractéristiques plus petites que la longueur d’échange, qui correspond a la largeur
Apw d’une paroi de domaine magnétique. Dans ce cas, la norme |M| = Mg(T') de I'aiman-
tation est une constante du mouvement et la relaxation doit donc étre décrite par un modele
qui conserve la norme. Cette contrainte implique que :

1. un seul parametre phénoménologique suffit pour caractériser la relaxation.

2. le terme additionnel doit étre de la forme

M x H,(M,t) (1.101)

22. On a par exemple des difficultés & expliquer les effets qui sont observés dans les métaux ferroma-
gnétiques, dans lesquels le couplage du systéme magnétique avec les électrons de conduction, qui domine
complétement la relaxation, n’est pas toujours bien compris.
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avec H, un champ effectif associé au couplage du systeme magnétique avec I’extérieur.

Partant de ces considérations, 'expression la plus simple pour H, décrit une relaxation
visqueuse, proportionnelle au taux de changement de I’aimantation :

«

H, (M) = ——
(M) M

M(t) (1.102)
avec o un parametre sans dimension. Ce terme de relaxation, introduit par T. L. GILBERT
[47], meéne a I’équation de Landau-Lifschitz-Gilbert (LLG) :

M = YM x Hog — %M x M (1.103)

qui est aujourd’hui la forme la plus utilisée pour décrire la dynamique de I'aimantation,
notamment dans le cadre de simulations micromagnétiques (¢f. par exemple [36]). L'unique
parametre phénoménologique est le parametre de Gilbert « et dans les cas particuliers ou il
est indépendant de la fréquence d’excitation, une relaxation du type LLG sera caractérisée
par une linéarité en fréquence de précession.

Historiquement, L. D. LANDAU et E. M. LIFSCHITZ furent les premiers a introduire un
modele microscopique [76]. Partant de considérations similaire & celle énumérées ci-dessus,
ils proposérent d’ajouter a I’équation du mouvement (1.36) un couple de rappel purement
phénoménologique pour traduire la tendance de I'aimantation a retourner dans son état de
plus basse énergie en ’absence d’excitation micro-onde :

M =M x Heg — WM X (M x Hegr) (1.104)
ou A est un parametre de dissipation ayant les dimensions d’'un champ magnétique. No-
tons que les deux formalismes sont strictement équivalents dans le régime linéaire et que la

substitution
¥ aM

_ A= — 1.105
_>1+042 _)1+042 ( )

Y
transforme (1.104) en (1.103).

Il est important de noter que les deux modeles que nous venons d’introduire corres-
pondent & ’hypothese plus générale?® d’une relazation exponentielle & laquelle on pourrait
associer un temps caractéristique de relaxation 7,.. La justification de cette hypothese est
purement phénoménologique et vient du fait qu’expérimentalement on observe des élargis-
sements lorentziens des raies de RFM, ce qui est caractéristique de ce type de relaxation.

Pour illustrer ce concept de temps de relaxation, considérons tout d’abord le cas d’un
moment magnétique individuel m placé dans un champ magnétique uniforme H orienté
le long de I'axe z et excité de fagon résonante par un petit champ micro-onde transverse
h(wy = wy). Comme nous 'avons vu tout au long de ce chapitre, le moment m précesse a la
fréquence wy = vH autour de I'axe z. Essayons alors de voir quel va étre son comportement
si nous coupons le champ micro-onde. Le moment va bien entendu vouloir retourner dans
un nouvel état de plus basse énergie. Son énergie étant donnée par

H=-m-H (1.106)

23. Au sens ou elle n’implique pas nécessairement une conservation de la norme.
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le moment m atteindra cet état lorsqu’il se retrouvera parallele & H. Ainsi un moment
magnétique tendra naturellement a relaxer vers sa position d’équilibre parallele au champ
statique. Etant donnée la forme de la relation (1.106), on va distinguer deux types de proces-
sus de relaxation. Tout processus qui modifiera la composante transverse (i.e. composante
perpendiculaire & H) du moment magnétique ne modifiera pas, d’apres (1.106), son éner-
gie. Ces processus de relaxation transverse seront caractérisés par un temps de relaxation
T ou temps de relaxation transverse. A contrario, tout processus modifiant la composante
longitudinale du moment magnétique (composante le long du champ H) modifiera ’éner-
gie du systeme. Cette relaxation énergétique sera caractérisée par un temps de relaxation
longitudinal T3. La Figure (1.10) schématise cette conceptualisation de la relaxation.

On peut naturellement étendre ce ce concept de temps de relaxation au cas de la relaxa-
tion ferromagnétique a l’échelle microscopique. La contrainte de conservation de la norme
impose alors une relation entre les temps de relaxation, qui s’écrit, dans la limite des petits

angles de précession : . .

T 2T
Le facteur 2 qui apparait entre les temps de relaxation transverse et longitudinal est une
conséquence de la différence entre relaxation de l’amplitude de la précession (M, o 6,
I'angle de précession) et relaxation de I’énergie qui lui est associée (M, o 62).

Nous avons donc, a I’échelle microscopique et dans le régime linéaire, trois descriptions
équivalentes de la relaxation ferromagnétique, caractérisées par un unique parametre, le
parametre de Gilbert a, celui de Landau-Lifschitz A ou encore la fréquence de relaxation w;..
Dans le cas de systéme peu dissipatifs, on peut montrer [52] que ces trois paramétres sont
reliés par la relation suivante :

Wy (1.107)

A we
_MS_LUH

a (1.108)

Lorsqu’on souhaite étendre ces modeles phénoménologiques a 1’échelle de la mesure de
RFM, il existe une différence fondamentale dont il faut pouvoir rendre compte. A Téchelle
de la mesure, les grandeurs mesurées (M, ou M, ,) sont des moyennes spatiales. Les valeurs
observée expérimentalement risquent donc d’étre affectées par des effets de décohérences
spatiale qui résulteront en une relaxation apparente plus rapide. De plus, ces effets de déco-
hérences ne vont pas affecter les différentes composantes de ’aimantation de la méme maniere
si bien qu’a I’échelle de la mesure, on ne peut pas en général considérer que la norme de I’ai-
mantation moyenne est conservée. Pour tenir compte de ces effets de moyennage, un modele
plus général fut proposé par N. BLOEMBERGEN [18], s’inspirant des équations de Bloch qui
décrivent la relaxation d’un systéme de spins paramagnétiques [1] :

M. - Ms
z Tl

Mz :’Y(M X Heff)

: — M, (1.109)
M:E,y = ")/ (M X Heﬂ‘)w’y — T;y

Les équations de Bloch-Bloembergen (BB) ont I'avantage de distinguer explicitement les
mécanismes de relaxation transverses et longitudinaux en faisant apparaitre les temps de
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FI1G. 1.10 — Schéma conceptuel de la relaxation ferromagnétique. a) Le moment M,
dans son état d’équilibre parallele au champ statique H est excité de fagon résonante par
un petit champ micro-onde h(wp). Il se met & précesser a la fréquence de Larmor avec un
angle 6 autour de Hy. Il acquiert donc une composante transverse M; # 0 et sa composante
longitudinale diminue : M, < M. b) On coupe le champ h, le processus responsable de
la relaxation de M vers sa position d’équilibre peut étre décomposé en deux étapes. b2)
relaxation de la composante transverse en un temps caractéristique T5. D’apres la forme de
I’Equ.(1.106), ce processus conserve I’énergie du moment M. bl) relaxation de la composante
longitudinale en un temps caractéristique 7T7. Le systeme perd de 1’énergie au cours de ce

processus.
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relaxation T3 et T5. La non conservation de la norme implique une modification de la relation
(1.107) :

1 1

>

T, — 27
traduisant le fait que les effets de décohérence induisent une relaxation transverse apparente
plus rapide que la relaxation longitudinale (intuitivement, le contraire ne peut avoir lieu
puisque ceci équivaudrait & un accroissement de la norme). Comme nous allons le voir au pa-
ragraphe suivant, dans le langage de la théorie microscopique des phénomenes de relaxation,
cette différence entre relaxation transverse et longitudinale correspond au fait qu’a ’échelle
de la mesure, des phénomenes de relaxation élastique traduisant un transfert d’énergie entre
des modes d’excitations dégénérés de I'aimantation, caractérisés par un temps de relaxation
Tasg, peuvent exister. Pour illustrer ce phénomene, il suffit de considérer 'excitation d’un
mode caractérisé par une aimantation transverse moyenne nulle alors que le mouvement de
precession continue. La relation exacte entre temps de relaxation devient alors :

11,1
T, 217 Ty

(1.110)

(1.111)

Avant de passer a I’analyse des différents processus microscopiques de relaxation, nous
allons considérer la résolution des équations phénoménologiques de LLG et BB dans le régime
linéaire. On obtient par exemple, en linéarisant ’équation de LLG :

iwm + ym x Hg + Z]\i[—wm x Mo = —yvMg X h (1.112)
0
On constate que 1’équation en I'absence de perte (1.56) se transforme en (1.112) si nous
effectuons la substitution

wg — wyg +iaw (1.113)

L’effet du terme de relaxation sur le tenseur de susceptibilité de Polder se traduit donc par
lapparition de composantes réelles et imaginaires : x = x" +ix” et xo = x,, +ix5. Pour des
champs ou des fréquences proches de la condition de résonance, les susceptibilités réelle et
imaginaire peuvent étre approchées par les expressions suivantes :

X ~ Xa ~ p X" ~ Xa ~ 1 (1.114)
Xies  Xies 1407 X X 1457 '
avec
5= {(w —wp)/(awm) a champ constant (1.115)
(Hy —w/v)/(aw) a fréquence constante

Les expressions (1.114) décrivent des courbes de résonance lorentziennes, qui sont tracées
en fonction du parametre § sur la Figure (1.11). La partie réelle de x, qui représente la
partie dispersive de la susceptibilité, change de signe a la résonance, lorsque 1’absorption,
représentée par la partie imaginaire de y, passe par un maximum. Les largeurs a mi-hauteur,
ou largeurs de raie AS des courbes Lorentziennes valent selon le cas :

Aw=20w AH=2 (1.116)
2
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Fi1G. 1.11 — Courbes de résonances lorentziennes. On a également représenté la dérivée
de x”, qui est parfois la quantité mesurée expérimentalement (cf. le paragraphe 2.3.3.2).
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Ce dernier résultat illustre le fait que le modele de LLG, dans la limite ou on considére «
indépendant de la fréquence, prédit une dépendance linéaire en fréquence de la largeur de
raie. Ce n’est pas le cas du modele de BB, qui ne contient aucune information quant a la
dépendance en fréquence de la largeur de raie?*, qui s’exprime en fonction des temps de
relaxation :

Aw=— AH=— (1.117)

Plus le parametre dissipatif « sera petit (ou que plus le temps de relaxation T sera long),
plus I'absorption a la résonance sera importante et la largeur de raie étroite. Notons pour
finir que dans la limite h2yTy Ty < 1 (régime linéaire, cf. le paragraphe 1.5), la largeur de
raie observée par une mesure de x” ou par une mesure de AM, est identique.

1.4.3 Modeles microscopiques

Les modeles que nous venons de présenter sont purement phénoménologiques. Aussi
afin de donner un sens aux grandeurs caractérisant la relaxation (temps de relaxation, ou
coefficient d’amortissement «) il est nécessaire de développer une théorie microscopique
qui décrive le couplage du systeme de spins aux autres degrés de liberté de 1’échantillon
(tel que les phonons). Nous allons commencer par décrire de fagon qualitative les différents
canauzx de relaxation par le biais desquels le systeme de spins pourra échanger de 1’énergie
avec d’autres degrés de liberté. Pour poursuivre cette analyse de fagon plus quantitative,
il nous faudra tout d’abord construire une théorie microscopique des excitations de basse
énergie du systeme de spin, la théorie des ondes de spin de Holstein-Primakov. Avec cet outil
nous serons capable de calculer la contribution de différents processus microscopiques aux
temps de relaxation, c’est-a-dire de faire le lien entre la théorie microscopique et les modeles
phénoménologiques, qui sont plus directement confrontables aux résultats expérimentaux.

1.4.3.1 Canaux de relaxation

Comme nous 'avons vu au début de cette section, le processus de relaxation peut étre
conceptuellement décomposé en deux étapes. Tout d’abord une relaxation de la composante
transverse de ’aimantation, en un temps caractéristique T5, que nous appellerons par la suite
relaxation transverse. Ensuite une relazation longitudinale en un temps caractéristique 717.
Nous avons également vu que ’expression de I’énergie magnétique implique que la relaxation
transverse soit sensible a des processus de décohérence qui conserve ’énergie du systeme
magnétique et que seule la relaxation longitudinale est un processus purement dissipatif,
dont le temps de relaxation T caractérise la perte nette d’énergie magnétique au profit de
Penvironnement extérieur. Commencons donc par donner un apercu de ce que peuvent étre
ces phénomenes de décohérence qui affectent le T5.

Les matériaux ferromagnétiques doivent leurs propriétés particulieres au comportement
collectif des spins électroniques qui les constituent. L’importante énergie d’échange qui
couple les électrons d’ions magnétiques voisins favorise une mise en ordre spatiale de ’orien-
tation de leurs spins. En-dessous de la température de Curie du matériau, cette énergie

24. Toute cette information est cependant contenue dans les mécanismes microscopiques qui sont respon-
sables de la relaxation, comme on le montrera un peu plus loin.
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prévaut sur l'agitation thermique, ce qui donne lieu a 'apparition d’une aimantation spon-
tanée et a une rigidification du systéeme de spins. Il devient alors impossible de retourner
compléetement un spin donné sans causer une tres grande perturbation se propageant a 1’en-
semble du systeme magnétique. Cependant, dans la limite des petites perturbations autour
de I’état d’équilibre, le systéme va posséder un ensemble de modes propres d’excitation ou
ondes de spin, se distinguant les uns des autres par leurs variations spatiales et leurs fré-
quences (i.e. leur énergie). N’importe quelle petite perturbation extérieure pourra alors étre
décrite comme une combinaison linéaire de ces modes propres. D’autre part, suffisamment
loin du point de Curie, ’état du systéme pourra étre compléetement caractérisé par la fagon
dont I’énergie thermique kg7 se distribue dans ces différents modes propres. La superposi-
tion incohérente de ces modes thermiquement excités (ou magnons thermiques) décrivant la
dépendance en température M (T) de Paimantation du systeme.

C’est I’éventuelle excitation de ces ondes de spin qui va étre a l'origine de la décohérence
spatiale de I’aimantation transverse. Ces modes d’onde de spin étant non-uniformes, on peut
trés bien imaginer une situation pour laquelle 'aimantation transverse associée a ce type de
mode est nulle en moyenne, alors que 'aimantation longitudinale n’a pas encore recouvré
sa valeur d’équilibre thermique Mg (7T) puisque les spins continuent de précesser. La mesure
du T5 en sera alors affectée s’il existe un mécanisme de transfert d’énergie depuis le mode
principal excité expérimentalement, vers un de ces modes non-uniforme, en un temps carac-
téristique Tgge < T1. La mesure du 7T ne sera par contre pas affectée si ce transfert d’énergie
se fait entre modes d’onde de spin dégénérés, de sorte que ’énergie totale du systéme ma-
gnétique est conservée au cours de ce type de processus.

Nous sommes donc déja en mesure de dresser un premier schéma global du processus de
relaxation ferromagnétique. Tout d’abord, 1’énergie du champ micro-onde est transférée au
mode de résonance uniforme du systéme de spin?®. Le mode uniforme va ensuite pouvoir
perdre cette énergie via deux canauz de relaxation distincts :

1. soit en échangeant directement de ’énergie avec un degré de liberté externe, princi-
palement les degrés de liberté du réseaux cristallin (phonons)26. Ce type de processus
diminuant 1’énergie du systeme magnétique, il contribuera au temps de relaxation T7.

2. soit en transférant de I’énergie a des excitations du systeme de spins d’ordre plus élevé
(magnons ou ondes de spin, cf. le paragraphe suivant). Dans ce cas, 1’énergie totale
du systeme magnétique reste inchangée et ce type de processus contribuera donc au
temps de relaxation transverse T d’apres la relation (1.111). Notons qu’in fine, les
magnons ainsi excités se thermaliserons avec le réseau cristallin et relaxeront en un
troisieme temps caractéristique T4 , dépendant éventuellement de leur vecteur d’onde
k.

Ce concept de canauz de relaxation est schématisé sur la Fig.(1.12).

25. Ou dans un mode magnétostatique de grande longueur d’onde, mais pour simplifier nous n’allons pas
considérer ce cas. Nous nous concentrerons donc sur la relaxation ferromagnétique du mode principal de
résonance.

26. On pourrait aussi considérer le couplage du mode uniforme avec les électrons de conduction dans le
cas d’un échantillon métallique. Il s’agit d’ailleurs dans ce cas de la principale contribution a la relaxation.
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champ
micro—onde

mode T Magnons
uniforme k#0

réseau
cristallin

Fi1G. 1.12 — Canaux de relaxation. Les processus qui contribuent a la relaxation de la
composante transverse et donc au T conservent l’énergie totale du systeme de spins. Ceux
qui contribuent au T} couplent le systeme de spin au degrés de liberté externes et permettent
de relaxer cette énergie totale.

1.4.3.2 Traitement quantique des ondes de spin

Nous allons voir comment, dans le cadre d’un formalisme de seconde quantification,
les modes propres peuvent étre décrits par une théorie corpusculaire dans laquelle I’am-
plitude d’un mode de fréquence w et de vecteur d’onde k sera décrite par un nombre de
quasiparticules ou nombre de magnons, d’énergie hw et d’impulsion Ak, dont nous déter-
minerons la relation de dispersion w(k). L’excitation de ces quasiparticules sera décrite en
terme d’opérateurs de création et d’annihilation de magnons. Nous serons alors en mesure
d’analyser les différents processus microscopiques de relaxation qui contribuent aux temps
de relaxation. Ils seront décrits en terme de probabilités de transitions du systéeme magné-
tique, transitions médiées par des processus d’interaction entre quasiparticules comme par
exemple 'interaction magnon-phonon ou magnon-magnon.

Avant de poursuivre, il est important de noter que nous avons déja étudié les propriétés
des modes propres du systéeme magnétique dans le cadre d’'un modele classique et dans
la limites des grandes longueurs d’onde ou l'interaction d’échange pouvait étre négligée.
Nous en avions déduit la relation de dispersion et les conditions de résonance associées a
Iexcitation des modes magnétostatiques. Un des points importants de cette étude était la
prise en compte de la taille finie de I’échantillon qui imposait des conditions aux limites a la
propagation des ondes magnétostatiques. Nous allons maintenant traiter la limite opposée,
a savoir celle des excitations de courte longueur d’onde, dont la dispersion sera dominée par
I’énergie d’échange. Nous allons de plus traiter ce probleme dans le cadre d’'un formalisme
quantique. On s’attend par ailleurs & ce que les dimensions de ’échantillon ne jouent aucun
role a I’échelle du probleme. C’est la raison pour laquelle nous ferons ’approximation d’un
champ interne uniforme. Bien que cette limite de modes propres gouvernés par ’échange
soit communément désigné sous le terme d’onde de spin, il est peut étre nécessaire de bien
insister sur le fait que les ondes magnétostatiques sont également des ondes de spins. La
figure (1.6) représente la partie grande longueur d’onde (faible k) de la dispersion des ondes
de spin, et nous allons maintenant déterminer la partie courte longueur d’onde (k élevé).
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1.4.3.3 Théorie de Holstein et Primakov

La théorie quantique des ondes de spin, développée par T. HOLSTEIN et K. PRIMAKOFF
[56], consiste & diagonaliser en trois transformations successives un Hamiltonien H du sys-
téme de spins qui tient & la fois compte de l'effet du champ extérieur (interaction Zeeman),
de I’échange et de 'interaction dipolaire entre moments individuels.

H =My + Hex + Hp (1.118)

ou les différents termes s’écrivent dans un premier temps en fonction des opérateurs de spins
S, localisés aux sites ¢ du réseau cristallin :

Mz = gusH; Y _S; (1.119)
Hex = Y Jij SiS; (1.120)
4,J
Hp = Z { ;%_ IR r?)jj (1.121)
ij 1, 1

avec J;; l'intégrale d’échange, r;; = (r; —r;) la distance entre deux sites du réseau cristallin
et H; = Hy — 4w Mg le champ interne uniforme d’un film infini dans un champ extérieur Hy
uniforme.

La premiere transformation consiste & réécrire (1.118) en exprimant les opérateurs de
spin en fonction de leurs coordonnées circulaires SijE = Sz £19;y et a les développer en série
d’opérateurs de création a;r et d’annihilation a; d’excitations élémentaires localisées aux sites
du réseau cristallins :

S+ =v2S(a; — %alaiai +..) (1.122)
1

S =v25(al - Ea}alai +..) (1.123)

Siz =S —ala, (1.124)

dont on ne retient que les termes du premier ordre. Le hamiltonien ainsi obtenu n’est pas
diagonal, il contient des termes qui couplent des excitations individuelles a différents sites ¢
et j du réseau cristallin. Ceci illustre le fait que les déviations de I’aimantation localisées aux
sites du réseau cristallin ne sont pas les excitations élémentaires du systeme de spin, qu’il faut
au contraire chercher a exprimer en terme d’excitations collectives. Une technique standard
pour diagonaliser un hamiltonien de ce type, lorsque l'interaction de couplage possede une
symétrie de translation, consiste a le développer sur la base de ses composantes de Fourier :

25

+ ot/ -

S N ; ay, exp(ik - r;) (1.125)
_ /28 i ,

S, ~ ~ ; ay exp(—ik - r;) (1.126)

1 .
Siz = > af,ak, exp(—i(ks — ka) - 1;) (1.127)
ki1,k2
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Les seuls termes non diagonaux du hamiltonien résultant sont des termes qui couplent des
opérateurs de vecteurs d’ondes opposé +k et —k. Leur présence est due a l'interaction di-
polaire, qui induit une précession elliptique des spins, alors que nous avions des le début
supposé une précession circulaire (premiére transformation). Une derniére transformation
est donc nécessaire pour diagonaliser H. Il s’agit d’une transformation linéaire, dite trans-
formation de Bogoliubov, qui est classique en physique des lors qu’il s’agit de diagonaliser
un systeme possédant une polarisation elliptique. Elle consiste a passer dans la base des
opérateurs cj et CL tels que :

ar = upck + ’UZCJL]C a_p = upC_j, + UZCL (1.128)

et on montre que pour
uy, = cosh(pr) v = €29 sinh(py,) (1.129)
tan(py) = % (1.130)

I’hamiltonien du systéme s’écrit sous la forme diagonale

1
H=Y (oLck + 2) hwy, (1.131)
k

dont les fréquences propres wj sont données par la relation de dispersion des ondes de spin :

wi = A} — | Bf| (1.132)
avec
1
Ay =wyg +2 Z Jg[1 —exp(ik - ry)] + WM sin? 0y, (1.133)
g7#0
1
By, = swu sin? 0y, exp(i2¢) (1.134)

Ok et ¢ étant les angles entre le vecteur d’onde k et les axes polaire et azimutal d’un systéeme
orienté le long de l'aimantation d’équilibre et J, = J(rg) = J(r;j —r;). La somme sur g
dépend de la structure de l'ordre magnétique mais sa valeur peut souvent étre approchée
par un terme d’échange effectif nk?2.

Notons qu’on aurait pu obtenir une expression approchée dans le cadre d’une théorie
classique traitant un systeme de spin continu. La différence aurait alors porté sur la forme
du terme d’échange et revient a négliger 'influence de la précession elliptique, c’est-a-dire a
ne pas effectuer la derniére transformation d’Holstein-Primakoff?”. La relation de dispersion
approchée ainsi obtenue ne dépend donc plus de l'angle polaire ¢y, :

Wi, ~ (wH + nkz) (wH + nk? + wyy sin? Hk) (1.135)

27. On peut montrer que lellipticité de la précession des spins est caractérisée par le rapport (Ap —
|Bk|)/(Ar + |Bk|) qui est bien égal & 1 dans la limite |By| < Ay,
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Wi

Fic. 1.13 - Relation wy + wyy
de dispersion des ma-

gnons. La prise en compte

de Ulinteraction dipolaire

se traduit par l'ouverture

d’une bande de magnons :

I’énergie hwj d’un magnon Wi ?
dépend non seulement de
la norme k de son vecteur
d’onde mais aussi de sa
direction 6 par rapport a
I’aimantation statique.

nk?

Notons que dans la limite des excitations de courte longueur d’onde (et donc compléetement
dominée par I’échange), nk? > wp, was, nous retrouvons la dispersion quadratique wy, = nk?
familiere des ondes de spin dérivée par Bloch [70].

L’interaction dipolaire induit une dépendance de 1’énergie hwj des magnons dans la
direction azimutale 0 de leur vecteur d’onde, ce qui se traduit par 'ouverture d’une bande
de magnons, que nous avons représenté sur la Figure (1.13).

On peut montrer que CL et ¢ vérifient des relations de commutations d’opérateurs de
bosons

leesch) = Axpr lersew] =0 [efoch] =0 (1.136)

et caractérisent donc la création ou l'annihilation des quasiparticules associées aux excita-
tions élémentaires du systeme magnétique, ou magnons. Le nombre de magnons de vecteur
d’onde k et d’énergie wy, correspond a la valeur propre de 'opérateur

ng = clck (1.137)

Le nombre total de magnons ), n; peut étre utilisé pour caractériser I’état du systeme. I
est relié aux composantes de 'aimantation M par les relations

M, =MV —2gup > (1.138)
k

IM| =MV —2gpp »_ ny (1.139)
k#0

qui illustrent le fait important que la composante longitudinale M, de I'aimantation est
sensible au nombre total de magnons excités dans le systeme magnétique, alors qu’au premier
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ordre la composante transverse M; n’est sensible qu’au nombre de magnons uniformes ny—g.
Les expressions (1.138) et (1.139) justifient la nécessité d’une mesure de M, pour caractériser
completement la relaxation ferromagnétique. Comme nous 'avons déja fait remarqué, le fait
que M; ne soit sensible qu’au nombre de magnons uniformes excités dans 1’échantillon rend
les mesures de susceptibilité sensibles a la décohérence de la dynamique de spin induite par
Pexcitation de magnons & k # 0. Ce n’est par contre pas le cas de M,. Puisqu’il s’agit dans
ce cas d’une mesure du nombre total de magnons, la moyenne spatiale M, caractérise le flux
total d’énergie magnétique vers les autres degrés de liberté de 1’échantillon (typiquement les
phonons) et permet ainsi d’avoir acces au temps de relaxation 7.

1.4.3.4 Processus de relaxation [1] : théorie des probabilités de transition

Une des facon les plus parlantes de traiter la relaxation ferromagnétique est basée sur le
fait que les processus de relaxation font passer le systéeme d’un état a un autre, et la théorie
des perturbations dépendantes du temps peut donc étre utilisée pour calculer les probabilités
de transition entre ces deux états?®. Dans le cadre de cette théorie, le nombre de transitions
par unité de temps entre deux un états |I) et |m) est donné par la régle d’or de Fermi [30] :

2 N
Win = = |(m{F |0 ?6(er = €10) (1.140)

olt (m|H,|l) est Iélément de matrice de la partie perturbative H,, du hamiltonien décrivant
le processus de relaxation, prise entre les deux états propres |I) et |m) du hamiltonien non
perturbé, d’énergies propres €; et ¢,,.

Ici, le systéme non perturbé est celui décrit par le hamiltonien quadratique (1.131) de
la théorie de Holstein et Primakoff. Son état est caractérisé par un ensemble de nombres
d’occupations {nj} de magnons, et ses énergie propres s’écrivent

S =3 huy (1.141)
k k

ou la fréquence wy est donnée par la relation de dispersion des magnons (1.132). Dans le
langage du formalisme de seconde quantification, la transition du systeme d’un état vers un
autre va se traduire par un changement de ces nombres d’occupations.

1.4.3.5 Processus de relaxation [2] : relaxation spin-spin

Nous allons pour l'instant considérer des mécanismes de relaxation n’impliquant que des
excitations inhérentes au systéme magnétique. Le hamiltonien perturbatif H, du couplage

28. Une méthode alternative pour étudier les phénomeéne de relaxation est celle dite des équations du
mouvement couplées (voir par exemple la référence [29]). Elle est fondée sur le fait que les mécanismes de
relaxation sont dus & des interactions entre différents modes propres du systéme, qui conduisent au couplage
des équations du mouvement de ces modes. Ce couplage résulte en un transfert d’énergie entre modes,
décrivant ainsi le phénomene le relaxation. Cette théorie de modes couplés sera d’ailleurs utilisée a d’autres
fins dans le chapitre suivant qui traite les effets non linéaires.
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entre magnons peut alors s’écrire sous la forme générale?® [3]

Hp = Z Z Z @172361056§A(k1 — k2 — k&)
1 2 3
+ Z Z Z Z ‘111,23401050;)CZA(1{1 — ko — ks — k4)
1 2 3 4
3 33N T mcicachc Ak + ko — ks — k)
1 2 3 4

+...+HC.

(1.142)

ou ...représente les termes d’ordres plus élevés, H.C. désigne la partie hermitienne conju-
guée des termes que nous avons représentés et A(z) est la fonction delta de Kronecker, dont
la présence découle d'une contrainte de conservation de I'impulsion3®. Chaque terme du ha-
miltonien (1.142) contribue & un seul élément de matrice (m|H,|l) donné, et représente un
processus possible de transition de 1'état |I) vers Iétat |m). Au cours de ce processus, le
nombre de magnons dont opérateur de création (respectivement d’annihilation) apparait
dans Pexpression du terme considéré augmente (respectivement diminue) d’une unité. No-
tons que si un terme de (1.142) correspond & un processus donné, son hermitien conjugué
correspond au processus inverse.

Nous nous intéressons au taux de variation du nombre de quasiparticules n; d’énergies
€1 et de vecteur d’onde k1, sous I'influence d’un processus de relaxation donné. Nous devons
donc sommer les probabilités (1.140) sur toutes les valeurs possibles des autres quasiparti-
cules qui prennent part & ce processus, en prenant bien str en compte les processus directs et
inverses. Nous pourrons alors toujours représenter ce taux de variation sous la forme d’une
équation d’évolution du nombre n; de magnons,

n1 = —2wy1 (nl — ﬁl) (1.143)

ou wyy est la fréquence de relaxation du nombre de nq magnons vers sa valeur d’équilibre
thermodynamique 72;. La quantité inverse 7,1 = 1/(2w,1) étant le temps de relaxation associé
au processus considéré, et AH = ~/7,. la contribution a la largeur de raie.

1.4.3.5.1 Processus a 3 magnons Les processus de relaxation intrinseques au systeme
de spins font intervenir des processus élémentaires impliquant au moins trois magnons, avec
une probabilité en général d’autant plus grande que le nombre de magnons impliqués est
petit. Nous avons représenté sur la figure (1.14) les 2 types de processus a trois magnons envi-
sageables, la séparation d’un magnon en deux autres et la convergence de deux magnons pour
n’en former qu’un seul, ainsi que les deux processus inverses qui leurs sont associés (termes
hermitiens conjugués dans (1.142)). Ces quatre processus ne conservant pas le nombre total
de magnons, ils ne peuvent en aucun cas étre médiés par l'interaction d’échange. On peut
en effet montrer que

[Hex,M.] =0 (1.144)

29. Afin d’alléger I’écriture, les indices 1,2,3...remplacent désormais ki, k2, k3. ..

30. Cette contrainte n’est strictement valable que dans I’hypotheése d’un cristal parfait. Nous allons cepen-
dant voir par la suite qu'une classe importante de processus de relaxation -les processus a deuxr magnons-
ne vérifient pas cette conservation du vecteur d’onde car ils sont justement médiés par des imperfections du
cristal.
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Processus Processus élémentaire
de relaxation direct inverse
_k
z %k2 =~ % kl
séparation = L7
~ \A 7
k?3 7 /{13

-———
confluence / ks Tl
N
ki ka

Fic. 1.14 — Processus élémentaires 4 3 magnons. On a représenté en trait plein le
magnon pour lequel le processus de relaxation est considéré.

et que par conséquent, tout processus faisant intervenir I'interaction d’échange doit conserver
la composante longitudinale M, de I’aimantation, ce qui n’est pas le cas d’un processus qui
ne conserve pas le nombre total de magnons d’apres (1.138). Ce constat nous fait également
dire que les processus a trois magnons vont contribuer au 7} puisqu’ils vont autoriser une
relaxation de M, .

Les processus a 3 magnons sont donc médiés par 'interaction dipolaire a trois corps.
Dans le cas de la relaxation du modes uniforme (k3 = 0, w3 = wy), la conservation de
I’énergie et de I'impulsion impliquent que :

ks = —ko (1.145)
Wy = W3 =w0/2 (1.146)

Cette derniere conditions ne pouvant étre validée que pour des fréquences propres wg du
mode uniforme telles qu’il existe des magnons & wq/2, c’est a dire dans le cas d’un ellipsoide
de révolution :

wo < 297N My (1147)

L’analyse des autres processus a 3 magnons et plus montre qu’a des fréquences suffisamment
basses pour que (1.147) puisse étre vérifiée, seul le processus de séparation est efficaces. La
prédiction obtenue pour la largeur de raie du mode uniforme ne suffit cependant pas a
expliquer les résultats expérimentaux, si bien que d’autres processus doivent étre envisagés.

1.4.3.5.2 Processus a 2 magnons L’effet des inhomogénéités de I’échantillon sur 1’élar-
gissement des raies de résonance n’a pas encore été discuté. Or dans des matériaux ferro-
magnétiques, a cause de 'importance des interactions, il n’est pas possible de simplement
considérer les inhomogénéités comme pouvant modifier localement la condition de résonance,
et ainsi contribuer & un élargissement des raie par un simple effet de superposition®!. Nous

31. Comme ce serait par exemple le cas en RPE ou les inhomogénéités contribuent a [’élargissement
inhomogéne des raies de résonance.
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€k 0=m/2
0=0
wH + Wi
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mo egeneres — _—
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u
—_—=
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k

F1G. 1.15 — Processus a deux magnons. L’existence de défauts autorise un mécanisme
de diffusion du mode uniforme (u,wp) en un magnon dégénéré (k,wy).

avons déja mentionné le fait qu’en I’absence d’inhomogénéités, c’est-a-dire pour un cristal
parfait, les processus a deux magnons étaient interdits par la conservation du vecteur d’onde.
Supprimer cette contrainte du cristal parfait autorise désormais ce type de processus, qui
pourront alors avoir une probabilité élevée (et donc une contribution importante & la largeur
de raie) compte tenu du faible nombre de magnons mis en jeu. L’effet du défaut va donc étre
d’introduire un couplage entre deux magnons, couplage qui selon la taille du défaut se fera

1. via l'interaction d’échange dans le cas de défauts de petites taille, typiquement des
défauts de distributions (i.e. du désordre) ou bien des impuretés magnétiques substi-
tuées dans la matrice cristalline.

2. via l'interaction dipolaire dans le cas de défauts de tailles plus importantes, tel que
des imperfections géométriques (rugosité de surface, ou pores dans le cristal), ou les
inhomogénéités des champs extérieurs (champ statique ou excitation micro-onde).

Dans le vocabulaire de la théorie corpusculaire des ondes de spin, ce processus peut étre
vue comme une diffusion élastique des magnons par les impuretés. Le cas le plus intéressant
est celui des processus & deux magnons qui participent a la relaxation du mode uniforme
(k1 = 0, w1 = wyp) et qui vont donc impliquer des magnons dégénérés de vecteurs d’onde
non nul mais ayant la méme énergie hiwg que le mode uniforme (Figure (1.15)). La densité
d’état de ces magnons dégénérés et donc I'importance de la contribution du processus a
deux magnons a 1’élargissement de la raie de résonance uniforme va donc dépendre de la
géométrie de ’échantillon. En particulier, elle sera minimum pour un disque infiniment fin
(wo = wpr). Notons que le nombre de magnons étant conservé au cours de ce processus, il
ne contribue qu’au temps de relaxation transverse T5.

1.4.3.6 Processus de relaxation [3] : relaxation spins-réseau

Les trois derniers paragraphes nous ont permis de détailler les processus de relaxation
inhérents au systeme de spins, qui permettent de relaxer 1’énergie du mode uniforme vers des
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excitations d’ordre plus élevé du systeme magnétique. Or comme nous l'avons déja fait re-
marquer, il faut envisager I’existence de canaux de relaxation couplant le systeme magnétique
a lenvironnement extérieur afin de véritablement décrire la relaxation ferromagnétique. Et
dans le cas d’échantillons non métalliques, le principal mécanisme de relaxation vers 1’en-
vironnement extérieur est du au couplage magnétoélastique entre le systéme magnétique et
les modes de vibration du réseau cristallin.

Les expressions des énergies d’échange (1.120) et dipolaire (1.121) font intervenir les
distances r;; entre sites du réseau cristallin. On peut alors montrer que toute variation Ar;;
de ces distances entraine une variation des énergie magnétiques :

oJ
AHem == Z %AT”S%‘ . Sj (1148)
12¥)

2 S; r;i)(S; T
i (1.149)

— GI'Z'j . AI‘ijSi . Sj}

De méme que nous avions vu que de petites variations AM de 'aimantation étaient dé-
crites en termes de modes propres de modulation de 'aimantation associés a des nombres
d’occupations de magnons, les petites variations Ar;; des positions des ions dans la matrice
cristalline peuvent elles aussi étres décrites en terme de modes propres de vibration du ré-
seau cristallin auxquels on associe des nombres d’occupations de phonons. La création et
I’annihilation de ces excitations élémentaires est représenté par des opérateurs de phonons
b} et by [70], et les relations (1.148) et (1.149) réexprimées en fonction des opérateurs de
phonons et de magnons constituent le hamiltonien du couplage magnétoélastique [3].

Trois types de processus du premier ordre en opérateurs de phonons apparaissent dans
ce hamiltonien magnétoélastique :

1. Le processus de confluence de 2 magnons pour former un phonon, décrit par un terme
en a, G, b;.
2. Le processus de Cerenkov®? au cours duquel un magnon est annihilé pour créer une
paire magnon-phonon : aklaL2 bg.
3. Le processus de Kasuya-Le Craw [66] ot un phonon et un magnon s’annihilent pour
: i
former un autre magnon : a, ay, by

Ces trois processus sont schématisés sur la Figure (1.16). Les probabilités de transition
qui leurs sont associées peuvent étre évaluées de la méme fagon que celles associées au
processus magnons-magnons. Il ressort des calculs [52, 119] que seul le processus de Kasuya-
LeCraw contribue de fagon significative a la relaxation du mode uniforme en permettant
un transfert d’énergie depuis le mode uniforme vers des magnons a k # 0 non dégénérés.
A température ambiante, dans le cas du YIG?? ce processus linéaire en fréquence contribue

32. Ainsi nommé par analogie avec l'effet Cerenkov-Vavilov de radiation de lumiere par un électron retardé.
33. Le matériau qui compose ’échantillon étudié au chapitre 3.
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Processus élémentaires

Processus
de relaxation direct inverse

k1 7 ko
Confluence xww q -7
de magnons s 4 JV\\

ko k1

k
2 ) 7 q
Processus de k- VI/L\AJ
Cerenkov \/LL‘ . -
7 kQ

q
Processus de \_ - ﬁ2_> ka _>A¢ﬂ
Kasuya-Le Craw I \

F1c. 1.16 — Processus de relaxation spins-réseau

pour AHky, = 0,20 Oe/GHz & la largeur de raie du mode de résonance uniforme. Notons
que contrairement au processus & deux magnons, la contribution du processus de Kasuya-
LeCraw ne dépend que des propriétés de volume du matériau et peut donc étre considérée
comme la limitation absolue & la réduction de AH.

1.4.3.7 Processus de relaxation [4] : relaxation médiée par des impuretés para-
magnétiques

On considere la présence d’impuretés paramagnétiques (typiquement des ions de terres
rares) diluées dans 1’échantillon magnétique dont on étudie la RFM. Ces impuretés sont
décrites par un spectre discret de niveaux d’énergie de largeur finie 2%/7; dont on ne considére
en général que les deux premiers niveaux, avec une séparation en énergie de. Les processus
de relaxation ferromagnétique médiés par ces impuretés vont correspondre & ’absorption
par ce systeéme & 2 niveaux d’une quantité de d’énergie libéré par ’annihilation d’un magnon
uniforme d’énergie fiwg et la création d’un magnon d’énergie fiwg — de. L’énergie magnétique
ainsi absorbée par I'impureté magnétique est finalement transférée au réseau de sorte que ce
processus contribue a un transfert d’énergie des magnons uniformes directement au bain de
phonons.

La modélisation de ce type de processus de relaxation va dépendre de la valeur de 1’élar-
gissement 2h/7; vis & vis de I’énergie hwg si bien que 1'on distinguera les processus dus & des
impuretés a relaxation rapide (2h/7; > hwy) ou lente (2h/7; < hwy). Notre objectif n’étant
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Notation Processus AH a 300K et Dépendance en
9.34 GHz fréquence a 300K
AHpit Diffusion sur les in- 0,1 Oe & 10 Oe sui- indépendant de w
homogénéités (pro- vant la qualité de la
cessus & 2 magnons) surface
AHxkr, Kasuya-Le Craw 0,2 Oe Linéaire,
0,02 Oe/GHz
AHinp Impuretées a re- de 0,01 Oe (ultra- en général linéaire a
laxations rapides et pure) & 100 Oe (im- l'ambiante

lentes pure)

TAB. 1.1 — Contributions a la largeur de raie du mode uniforme. On a cité les valeurs
caractéristiques pour une sphére de grenat magnétique, Y3Fe501o.

pas de donner une description détaillée de ce probleme, nous renvoyons le lecteur a des ou-
vrages spécialisés (par exemple [52] ou [119]). On retiendra simplement que ces processus
de relaxation sont caractérisés expérimentalement par des pics de largeur de raie a basse
température et qu’ils ont été étudiés de fagon intensive dans les grenats magnétiques, car on
sait en controler avec précision le taux d’'impuretés [82].

1.4.3.8 Processus de relaxation [5] : résumé

Nous sommes maintenant en mesure de dresser un scénario de la relaxation de I’énergie
absorbée par le mode de résonance uniforme. Cette énergie peut étre perdue via trois canaux,
qui constituent la premiere étape de la relaxation et qui contribuent donc a la largeur de
raie observée :

AH = AHpit + AHgr, + AHimp (1.150)

Cette contribution est détaillée dans la Table (1.1).

Les processus a 2 magnons relaxent I’énergie vers les magnons dégénérés, alors que le
processus de Kasuya-LeCraw autorise une relaxation vers les magnons non dégénérés. Ces
deux processus vont donc porter les populations de magnons {nj} hors de leurs valeurs
d’équilibre thermique, valeurs qui devront étre atteinte en une seconde étape mettant en
jeux des processus a quatre magnons. Les magnons ainsi thermalisés pourront finalement
perdre leur énergie au profit des phonons par le processus de Cerenkov.

Les processus de diffusion inélastique des magnons sur des impuretés de terres-rares
permettent quant a eux un flux d’énergie directement du mode uniforme vers le bain de
phonons.

Ce scénario de la relaxation ferromagnétique dans des isolants est schématisé sur la Figure
(1.17).
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MODE UNIFORME (k ~ 0)

processus a
2 magnons
Magnons processus de
dégénérés k # 0 Kasuya-Le Craw
processus a
3 magnons
Couplage
Magnons non . pag
dégénérés mmpuretes
-phonons

processus a
4 magnons

Magnons thermiques

processus de
Cerenkov

PHONONS

Fi1G. 1.17 — Canaux de relaxation du mode uniforme.
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1.5 Effets non linéaires

Nous ne nous sommes intéressés jusqu’a présent qu’a la réponse linéaire de I’aimantation
A une excitation électromagnétique®*. Cependant I’équation du mouvement de ’aimantation,
I’équation de Landau-Lifschitz (1.10), est hautement non-linéaire, de sorte que les solutions
que nous avons obtenues pour l'instant ne peuvent décrire la réponse du systeme magné-
tique que dans le cas de tres faibles excitations. Aussi, pour des excitations d’amplitudes
suffisamment élevées, on s’attend a ce que les solutions dérivées aux paragraphes précédents
ne soient plus valides, et & ce que des effets non linéaires apparaissent.

Dans les paragraphes qui vont suivre, nous allons décrire trois de ces effets, a savoir la
saturation classique et le repliement de la raie de résonance, qui découlent directement de
la non linéarité de I’équation de Landau-Lifschitz en présence d’un seul mode de résonance,
et les d’instabilités d’ondes de spin qui sont la conséquence du couplage non linéaire des
modes de magnons. Cette derniére section est donc similaire dans son découpage a celle
qui concernait la théorie linéaire de la RFM (section (1.3)), dans le sens ou nous allons
commencer par étudier le cas d’une excitation uniforme avant d’envisager la réponse non
linéaire associée a l’ensemble des modes propres du systeme magnétique.

Nous décrirons pour ces trois effets les mécanismes qui en sont responsables ainsi que les
seuils d’excitation au-dela desquelles ils se manifestent.

1.5.1 Saturation et repliement de la raie de résonance

L’équation de Landau-Lifschitz non-linéarisée ne peut se résoudre de fagon rigoureuse
que dans certains cas particuliers, comme par exemple celui d’une spheére en présence d’une
excitation micro-onde uniforme h circulairement polarisée [115] :

h = hg (ux coswt + uy sinwt) (1.151)

Pour un champ statique Hou,, nous cherchons une solution pour I'aimantation sous la forme
suivante :
M = my [ux cos(wt + ¢) + uy sin(wt + @) + u, M. ] (1.152)

En substituant (1.152) dans 1’équation de BB et en projetant le résultat obtenu sur les trois
axes x, y et z, nous obtenons un systeme de trois équations pour les quantités mg, @ et M,
dont la résolution donne, a la résonance :

M. yos = Ms (1+2R2TVT) " Xl ves = 712 Mo res (1.153)

ol X'/, est la partie imaginaire de la susceptibilité non linéaire
mo .
X+n = h_o exp(up) (1154)

Ce résultat important montre que l'aimantation longitudinale M, et la susceptibilité non
linéaire x’/ , décroissent toutes les deux avec ’'augmentation de 'amplitude ho de I'excitation,

34. Mis a par le fait que nous avons déja introduit des couplages non linéaires entre magnons pour décrire
la relaxation ferromagnétique.
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Mzres/MS

X” +n res/X” +res

0 |

1 2
hO/hsat hO/hsat

Fic. 1.18 - Dépendance en amplitude d’excitation de ’aimantation longitudinale
M.res et de la susceptibilité non linéaire x|, ,.s pour une sphere a la résonance, dans

le cadre des modeles de BB (—) et de LLG (——). Ce résultat illustre la sensibilité de la
solution non linéaire a la forme du terme de relaxation.

comme on le voit sur la Figure (1.18). Il s’agit donc 1& d’un effet non linéaire en puissance
On définit le champ de saturation

1
hsat =

. (1.155)
VYT,

Cette expression suggere une méthode tres simple pour obtenir une estimation des temps de
relaxation, en mesurant la saturation de la RFM. Cette méthode n’est cependant pas appli-
cable a des échantillons ferromagnétiques, comme ’ont montré expérimentalement Bloem-
bergen, Damon et Wang [17, 18] : une saturation prématurée de la susceptibilité a lieu pour
des champs micro-onde tres largement inférieurs aux valeurs attendues d’apres (1.155). Cet
effet fut ensuite expliqué par H. SUHL [126] comme étant di & une instabilité des ondes de
spin vis-a-vis de leur couplage non linéaire avec le mode de précession uniforme, et nous le

décrirons plus en détails au paragraphe suivant.

Notons que dans le cadre du modele de BB, la largeur de raie se trouve modifiée par les
effets non linéaires :

AHy = AH\/T+ (h/hga)? (1.156)

Un comportement analogue (i.e. saturation de la réponse) peut étre déduit du modele
de Gilbert non linéarisé. Dans les deux cas le champ de saturation hgyy = AH/2 ot AH
est la largeur de raie donnée par les relations (1.116) ou (1.156), mais les solutions différent
cependant tres nettement en fonction de la forme du terme de relaxation, comme l'illustre
la Figure (1.18).

Si nous souhaitons généraliser ces résultats a des ellipsoides d’aspect arbitraire nous
devons prendre en compte les effets démagnétisants et remplacer le champ externe Hq par
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\\ N
N —— h> h,

N —h > h,

mo(u.a.)

e ) |

Parametre de controle (w ou Hy)

Fic. 1.19 — Repliement de la raie de résonance. On a représenté l'effet dans le cas
d’un disque infiniment fin, pour lequel le champ démagnétisant Hp = —4nMg induit un
repliement vers les bas champs. Pour une excitation micro-onde supérieure au seuil h.,
la courbe de résonance est multivaluée de sorte que la partie en pointillés est inaccessible
expérimentalement, et que la raie de résonance possede un caractere hystérétique représentée
par les fleche qui indiquent le sens du balayage en champ.

le champ interne H; = Hy — 47 NM. On peut encore résoudre rigoureusement 1’équation du
mouvement de I’aimantation dans le cas important d’ellipsoides de révolution, et on montre
alors que les fréquences propres non linéaires s’écrivent :

Wres n = 7Y [HO + 47T(NL - N||)Mz] (1157)

Cette expression differe de celle donnée pour les fréquences propres dans le régime linéaire
(1.49) par le fait que Paimantation longitudinale M, a été substituée a l'aimantation a
saturation Mg. Ceci va avoir une conséquence fondamentale. En effet, d’apres (1.153), M,
décroit lorsque mgy augmente, c’est-a-dire lorsqu’on excite une RFM. Ainsi, la fréquence
propre (1.157) dépend désormais de 'amplitude avec laquelle aimantation précesse. Elle
diminue avec mg pour Ny > N, (i.e. pour un ellipsoide aplati), alors qu’elle augmente pour
Nj < N (i.e. pour un ellipsoide allongé). L’amplitude mg va donc a son tour dépendre de
la fréquence propre wyes n, €t cette auto-dépendance va donner lieu & une instabilité.

On peut montrer [116] que cette instabilité implique que les grandeurs M, et mg sont des
fonctions multivaluées du parametre de contrdle p (le champ extérieur Hy ou la fréquence
micro-onde w) sur un certain intervalle compris entre les valeurs critiques p.1 et p.e (Figure
(1.19)). L’amplitude d’excitation seuil h. au-dela de laquelle cette instabilité apparait dépend
de la forme de I’échantillon et de sa largeur de raie AH. Pour une sphére h,. = oo puisque
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le champ démagnétisant est nul, alors que h. est minimum pour un disque infiniment fin en
aimantation perpendiculaire :

3/2
1 M (1.158)
2 \/4rMg
Le fait que M, et mg soient des fonctions multivaluées du parametre de controle implique
qu’expérimentalement les raies de résonance vont avoir un comportement hystérétique, les
valeurs mesurées dans 'intervalle [pe1;pca] dépendant du sens de balayage du parametre p.
La courbe de résonance ainsi mesurée semble « repliée », d’ou le terme d’effet de repliement
de la raie de résonance?®.

Notons pour terminer qu’une condition suffisante pour 1’observation d’un tel effet est
une fréquence propre qui dépende de amplitude de la réponse. Ainsi, non seulement 1’ani-
sotropie de forme, mais aussi toute autre anisotropie engendrant une telle propriété peut
donner lieu & un effet de repliement. C’est ainsi qu’il est possible d’observer un repliement
induit par I'anisotropie magnétocristalline dans des spheres, malgré I’absence d’effets déma-
gnétisants [32]. Cet effet de repliement n’est d’ailleurs pas propre & la RFM mais est en fait
caractéristique de tout systéme résonant anharmonique [77].

1.5.2 Instabilités d’onde de spin : seuils de Suhl

Nous venons de décrire au paragraphe précédent les effets non linéaires pouvant appa-
raitre dans un matériau magnétique lorsqu’un seul mode (plus particulierement le mode
de précession uniforme d’un ellipsoide) était excité dans I’échantillon. Or ceci est loin de
représenter fidelement la situation réelle. Nous avons montré qu'un systéeme magnétique
possédait tout un spectre d’excitations élémentaires, ou modes de magnons et qu’il existait
a toute température finie une population non nulle de magnons thermiquement excités dans
I’échantillon. Cependant nous n’avons jusqu’a présent traité ces modes propres du systeme
magnétique que dans le cadre d’une théorie linéaire, dans laquelle ils étaient tous découplés
les uns des autres. Aller au-dela de cette théorie de modes indépendants consiste & considé-
rer le couplage qui existe entre ces modes lorsque ’on tient compte de la non linéarité de
I’équation du mouvement de I’aimantation.

Dans le cadre de cette théorie de modes couplés, on peut mettre en évidence une instabi-
lité des ondes de spin sous I'influence du mode uniforme. Cette instabilité est la conséquence
du couplage entre les magnons thermiques, qui sont toujours présents dans I’échantillon mais
dont 'amplitude peut généralement étre négligée, avec le mode de précession uniforme ex-
cité par le champ micro-onde h. Ce couplage va permettre un transfert d’énergie du mode
uniforme vers les magnons thermiques. Or si les pertes intrinseques des magnons ne suffisent
plus & compenser ce transfert d’énergie, leur amplitude va se mettre a croitre exponentiel-
lement, ce qui caractérisera ’apparition d’une instabilité de ces ondes de spin vis-a-vis du
couplage avec le mode de précession uniforme. La théorie de cette instabilité fut développée
par H. SUHL [126] pour expliquer, comme nous 'avions fait remarquer précédemment, la
saturation prématurée de la susceptibilité xI.. bien avant la valeur du champ de saturation
hsat déterminée dans le cadre de la théorie non linéaire du mode uniforme (Equ. (1.155)).

35. Ce repliement de la raie de résonance n’est pas uniquement observable en RFM mais existe également
dans de nombreux systémes résonants non linéaires [77, 43].
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Fia. 1.20 — Circuit équivalent représentant le couplage des ondes de spin. Les deux ondes
de spin sont représentées par des circuit RLC de fréquences propres w; et ws, couplés par
une réactance variable L(t). Au-dela d’une certaine amplitude de modulation de L, un tel
circuit devient instable et entre en auto-oscillation [81].

Cette instabilité est généralement désignée sous le terme d’excitation paramétrique des ondes
de spin du fait de son analogie avec I’électronique paramétrique [81].

La théorie de Suhl®® est fondée sur la résolution de ’équation de Landau- Lifschitz pour
laquelle le champ effectif est exprimé en tenant compte de l'interaction d’échange :

Hes=Ho+h+ hyv + Hex (1.159)

avec Hg le champ statique extérieur, h I'excitation micro-onde, hys le champ dynamique
effectif de l'interaction dipolaire et Hey le champ effectif de I'interaction d’échange. Si nous
ne linéarisons pas les équations du mouvement, les modes propres du systéme ne vont plus
étre indépendants. Ceci se traduira par 'apparition de termes de couplage dans les équations
du mouvement, termes qui vont contenir des produits d’amplitudes de différents modes. Les
termes de couplage les plus intéressants vont étre ceux qui feront intervenir amplitude ag(t)
du mode uniforme directement excité par le champ micro-onde, car l'intensité du couplage
pourra dans ce cas étre controlée par le parametre extérieur h.

Or il est en connu [11, 81] que le couplage dépendant du temps entre deux (ou plus)
oscillateurs harmoniques peut conduire a un transfert d’énergie depuis la source qui module
le couplage vers les oscillateurs. Ce type de processus est en général négligeable sauf quand
la condition suivante est vérifiée :

n X wp =wi + w neN (1.160)

ou n=1,2,3...est l'ordre de 'instabilité, w; et wy sont les fréquences propres des deux os-
cillateurs et w), est la fréquence de modulation du terme de couplage, ou fréquence de pom-
page. Dans le cadre d’une théorie corpusculaire, la relation (1.160) décrit la conservation de
I’énergie au cours du processus qui annihile » magnons d’énergie fw, pour créer une paire
de magnons d’énergies hw, et fuws.

Notons qu’une situation analogue existe en électronique. Nous ’avons représentée sur
la Figure (1.20). Deux circuits RLC de fréquences propres w; et ws sont couplés par une

36. Comme mentionné précédemment, nous utiliserons dans ce paragraphe un formalisme de modes cou-
plés. Mais les seuils des effets non linéaires peuvent tout aussi bien étre calculés en employant une théorie de
perturbations dépendante du temps [141], c’est-a-dire avec un formalisme analogue & celui que nous avions
utilisé dans la section concernant la relaxation.
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n=1 n=2
WO/Q,/{? wo,k
Wo
- R

WO/Q, —k Wo, — k
Cr = Wk + 1praoc’y, C = iwy, + i&padc®
ko . s %% ko . ek %2
cr = —iwy, — 1pEayC ¢y = —iwy, — i&faiey,

Fi1G. 1.21 — Processus microscopiques responsables des instabilités d’ondes de spin du
premier et du second ordre, dans le cas ou le mode de précession uniforme joue le role
du pompage. n=1 : absorption subsidiaire & wg/2. n=2 : saturation du mode de résonance
uniforme. On a représenté les équations d’évolutions pertinentes dans I’analyse de chacun
de ces deux processus, qui font apparaitre des termes de couplage respectivement a deux ou
a trois magnons.

réactance variable L(t) a la fréquence w = wy 4 we. Si les variations de L sont suffisantes
pour compenser les pertes du circuits, le systéme va entrer en oscillation. L’analogie avec
le couplage des ondes de spin est claire. Chaque circuit représente une onde de spin, et les
courants dans chacun des deux circuits représentent leurs amplitudes ci, et cx,. Quant a la
réactance variable, elle représente I’amplitude ag(f) du mode uniforme [127].

Dans le cas qui nous concerne, le réle du pompage est joué par le mode uniforme3” aq
de sorte que la conservation du vecteur d’onde impose que deux ondes de spin de vecteurs
d’ondes opposés k et —k sont excitées par couplage non linéaire. La Figure (1.21) repré-
sente les processus responsables des instabilités du premier et du second ordre, c’est-a-dire
Pexcitation paramétrique d’ondes de spin de fréquence wg/2 (cas n = 1) et wp (cas n = 2).

Les équations du mouvement pertinentes pour les amplitudes c et c_; dans chacun de
ces deux cas s’écrivent [52]

Cr = iwgck + ipraoc’ c’ik = —iwic k — ipLaje (1.161)
pour l'instabilité du premier ordre et

Cp = iwpck + i€paic’ ¢t = —iwgct, —i&fag e (1.162)

37. Il existe une autre instabilité d’onde de spin tres similaire a celle décrite ici, pour laquelle le champ
micro-onde h joue directement le réle du pompage. On peut montrer que pour étre efficace, le champ h doit
alors étre appliqué parallelement au champ statique et on parle dans ce cas de RFM en pompage paralléle
[119].
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pour l'instabilité du second ordre, avec py et & des coefficients indépendant du temps qui
s’expriment notamment en fonction du champ démagnétisant 4ryMg :

w . .
Pk = p_i = 7ﬁ (wi + wi + nk?) sin(20y,) exp(ipy) (1.163)
A
e =6k = % (war cos® O, — Niwy + nk?) (1.164)
k

Comme nous 'avons déja mentionné, pour que le couplage conduise a une instabilité, il
faut que 'amplitude ag soit suffisamment grande pour compenser les mécanismes dissipatifs
qui tendent a atténuer les amplitudes cx et c_j, mécanismes dont on peut tenir compte
dans (1.161) et (1.162) avec un terme de relaxation —w,cg, ol wy serait une fréquence de
relaxation des ondes de spin de vecteur d’onde k. On s’attend alors a ce que l'instabilité
d’ordre n apparaisse lorsque I’amplitude ¢ excede w,, c’est-a-dire lorsque

o Wrk
seuil — 4777M5Fn (k)

|ao,n| > lao,n (1.165)

ou F, (k) est une fonction sans dimension qui dépend non seulement de la norme &k du
vecteur d’onde des magnons sujets a U'instabilité mais aussi de sa direction 6 par rapport
a 'aimantation statique. Finalement, pour trouver la valeur du seuil de I'instabilité il faut,
pour n donné, trouver le couple (k,0;) qui minimise (1.165) tout en vérifiant la condition
(1.160). Cependant la quantité pertinente du point de vue expérimental n’est pas I’amplitude
|ap| du mode uniforme, mais plutét amplitude seuil du champ micro-onde h. Or, pour un
champ circulairement polarisé, on peut exprimer ay en fonction de hy = h, + ih, a partir
cette fois de la théorie linéaire38, et on aboutit finalement &

2wk 2 —wp)?
hscuil 1= min ~ .kwp \/er ha (wp WO) 2 (1166)
' ywas sin(26y) (wp/2 + wy + nk?)
pour l'instabilité du 1°F ordre et
2 _ 2
hseuil,Q = min Lk [wro +2(wp wO) } (1167)
Y&k

2nd

pour l'instabilité du ordre.

1.5.2.1 Instabilité du 1°" ordre : absorption subsidiaire

L’expression (1.166) suggere un seuil le plus bas dans le cas ol la fréquence de pompage
wp est égale a la fréquence propre wy du mode uniforme et ot les magnons a £k sont excités
a un angle 6, = 7/4 . Il faut cependant que la fréquence des magnons paramétriques se
situe au-dessus de la limite inférieur wy de la bande de magnons, c’est & dire que pour une
fréquence de pompage w,, donnée, il faut qu'’il existe dans la bande de magnons des ondes de

38. L’usage de ’approximation linéaire pour décrire le couplage de ’excitation micro-onde au mode uni-
forme est justifiée par le fait qu’expérimentalement les seuils d’excitations paramétriques sont treés inférieurs
aux valeurs prédites par la théorie non-linéaire du mode uniforme décrite au paragraphe précédent.
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(b)

Wi
—
Y
N—
Wi

Wp = Wo T~

k k

Fi1c. 1.22 — Instabilité du premier ordre : position relative du spectre de magnons et
de la fréquence wy du mode uniforme lorsque (a) la condition (1.169) est satisfaite et (b)
lorsqu’elle ne l’est pas.

spin de fréquence w,/2 pour que le processus responsable de I'instabilité du premier ordre
puisse avoir lieu. Dans le cas d'un ellipsoide wy = Y(Hext — 47N, Mg) et cette condition
s’écrit :

Heow < ‘2“—}; + 47N, Mg (1.168)

La condition w, = wp ne peut donc donner lieu & Pexcitation de magnons & w,/2 que si la
condition supplémentaire
wp < 2wy N| = wer (1169)

est remplie. Cette condition est illustrée sur la Figure (1.22). Dans les cas ou elle ne peut
étre remplie, c’est l'instabilité du second ordre qui devient prédominante. Or le cas qui
nous intéressera au Chapitre 3, d’un disque en aimantation perpendiculaire la fréquence
de résonance du mode uniforme (Equ. (1.51)) se situe en bas de la bande de magnon de
sorte que cette condition n’est jamais satisfaite (w., = 0!). L’instabilité du premier ordre
consistera alors en lexcitation d’une paire de magnons & +k avec 6 = w/4 par des magnons
uniformes & w,, excités hors résonance (Figure (1.23a)). Dans une expérience ou la fréquence
wp est maintenue constante, I'instabilité du premier ordre se traduira par I'apparition pour
h > hgeuil,1 d’'une absorption subsidiaire centrée en Hexy ~ Hp—1/2.

1.5.2.2 Instabilité du 2”9 ordre : saturation de la résonance principale

L’expression (1.167) suggere un seuil le plus bas dans le cas ot la fréquence de pompage
wp est égale a la fréquence propre wy du mode uniforme et ot une paire de magnons avec
O = 0 et 0, = 7 est créée. D’apres lallure de la relation de dispersion, des magnons
dégénérés de ce type sont toujours disponibles, mais la norme de leur vecteur d’onde va
dépendre de la géométrie de I’échantillon, c’est-a-dire de la position de wy par rapport
a la bande de magnons (Figure (1.23b)). Plus wy se situera vers le bas de la bande de
magnons, plus le vecteur d’onde des magnons excités paramétriquement sera petit, jusqu’a
ce qu’ils se confondent avec le mode uniforme dans le cas limite d’un disque infiniment fin
en aimantation perpendiculaire. Ce processus ayant lieu a la résonance du mode principal, il
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Wk
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=3

~—

5| (a)

wp/2 T

k k

F1G. 1.23 — Illustration des deux premiers processus lorsque la condition (1.169) ne
peut pas étre satisfaite. (a) A bas champ (w, > wo) la premiere instabilité conduit & l'exci-
tation de magnons & wy,/2 et 8 = m/4 par des magnons uniformes excités hors résonance a
wp. Ce processus résulte expérimentalement en une absorption subsidiaire & bas champ. (b)
A plus haut champ, lorsque la condition w, = wy est satisfaite, le processus du second ordre
devient possible. Deux magnons uniformes excités a la résonance sont annihilés pour créer
deux magnons dégénérés a 0, = 0 et 0, = m. Ce processus contribuant a diminuer le nombre
de magnons uniformes, il en résulte une saturation de la susceptibilité y”'.

entraine une diminution du nombre de magnons uniformes. Au-dela de hgeyil 2, les magnons
uniformes excités par le champ h sont aussitot annihilés dans le processus de la seconde
instabilité et il s’ensuit donc une saturation de la susceptibilité x”' qui est une mesure du
nombre de magnons uniformes. Par contre, contrairement a I'instabilité du premier ordre,
le nombre total de magnons est conservé au cours du processus responsable de la saturation
prématurée. Ainsi d’apres 'expression (1.138) la composante statique M, est insensible & la
seconde instabilité de Suhl.

Les seuils d’instabilité prédits par la relation (1.167) se situant plusieurs ordres de gran-
deur plus bas que la valeur de hgy prédite par la théorie non linéaire du mode uniforme
(Equ. (1.155)), la théorie de Suhl explique la saturation prématurée de x” qui est observé
dans les échantillons magnétiques a faible relaxation.
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Chapitre 2

Détection Mécanique de la RFM

Dans ce chapitre, nous présentons les principes physiques de la détection mécanique
d’un signal de résonance magnétique. Nous insisterons sur la caractérisation d’'une sonde
mécanique et sur la description du mécanisme de couplage a un signal de résonance. La mise
en pratique de la technique sera illustrée par la description et la caractérisation du dispositif
expérimental qui fut mis au point pour effectuer ce travail de these.
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2.1 Introduction

La détection mécanique de la résonance ferromagnétique ou microscopie par résonance
ferromagnétique (fMRFM pour ferro-Magnetic Resonance Force Microscopy) s’inspire des
techniques de microscopie a sonde locale pour détecter les changements de la composante
statique de I’aimantation d’un échantillon induits par I’excitation d’une résonance magné-
tique. La quantité directement mesurée est la déformation d’un microlevier supportant une
pointe magnétique. Cette déformation résulte de l'interaction de la pointe magnétique avec
le champ extérieur qui est la superposition du champ statique et du champ de fuite de
I’échantillon.

Apres avoir présenté ce qu’est un microlevier nous commencerons par introduire un mo-
dele physique simple pour le décrire et pour en tirer des conclusions quant a ces performances
et ses limitations intrinseques. Nous montrerons ensuite comment utiliser un microlevier pour
caractériser une résonance magnétique et nous terminerons ce chapitre en décrivant le mon-
tage expérimental utilisé pour effectuer ce travail de thése. On insistera sur le haut degré de
caractérisation du dispositif expérimental, qui permet notamment une analyse quantitative
de la RFM. Enfin on discutera les avantages et les inconvénients de cette détection mécanique
par rapport aux techniques standards de caractérisation de la RFM et plus généralement
d’étude de la dynamique de "aimantation.

2.2 Le micro levier : un capteur de force

2.2.1 Déformation statique d’un levier
2.2.1.1 Levier soumis a une force ponctuelle

Les progres actuels dans le domaine de la microfabrication permettent de réaliser des
structures mécaniques complexes & des échelles largement submillimétriques [106]. Nous
allons ici nous intéresser au cas des micro-résonateurs mécaniques, plus particulierement a
celui des microleviers. Un microlevier est une poutre fixée & I'une de ses extrémités® et sur
laquelle on applique un force ponctuelle a 'extrémité opposée (F1G.2.1). La déformation
élastique y(z) d’une poutre de longueur L soumise & une force F = Fu,, verticale appliquée
a son extrémité libre (x = L) est une cubique [131] :

y(z) = 6% (—2* + 3La?) (2.1)

ou E est le module d’élasticité (ou module d’Young) du matériau composant la poutre et
I = 2wc?/3 le moment d’inertie de sa section d’épaisseur 2c et de largeur w. Le déplacement

1. Le modele de la poutre est le plus simple & traiter, et il permet déja d’illustrer les principales propriétés
des microleviers. La modélisation de géométries plus élaborées (comme le levier triangulaire utilisé au sein
du dispositif expérimental décrit dans ce chapitre) requiert un traitement plus complexe [93].
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7

Fic. 2.1 - Modélisation d’un microlevier. Une poutre a section rectangulaire d’épaisseur
2¢, de largeur w et de longueur L est fixée a I'une de ses extrémités en x = 0.

de l'extrémité libre de la poutre engendré par la force F' vaut donc :

FI3  FI3
Y@ =1) = 357 = Shud (2:2)
1
= iF (2.3)

Un microlevier constitue donc un transformateur force-déplacement?. La constante de pro-
portionnalité
c\3

k_2Ew<L) (2.4)
entre la force appliquée F' et le déplacement engendré y est la constante de raideur du levier.
Elle caractérise la sensibilité du levier, qui sera d’autant plus élevée que sa constante de
raideur sera faible. On parlera d’un levier souple si sa constante de raideur est petite, et
d’un levier raide si elle est élevée.

Au regard de la relation (2.4), on voit tout de suite 'avantage que I'on va avoir & minia-
turiser le levier. En effet, si nous diminuons toutes les dimensions du levier du méme facteur
d’échelle, sa sensibilité s’en trouve augmentée du méme facteur. On obtiendra un gain encore
plus important en jouant sur le rapport d’aspect ¢/L. On est par exemple capable de réaliser
des leviers d’épaisseur 2c sub-micronique, tout en conservant des longueur L de l'ordre de

% |m=L du levier
plutét que son déplacement. Cette remarque & son importance car le levier posséde également un degré de
liberté en torsion, qui engendre une déformation sans déplacement et complique donc l'interprétation du

signal mesuré.

2. Il ne faut cependant pas perdre de vue que la quantité mesurée est la déformation
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la centaine de microns et d’atteindre ainsi des constantes de raideur qui se situent dans la
gamme du p N/m [125].

C’est ce type de constatation qui a mené, grace a 'avenement au cours des 20 dernieres
années de techniques de microfabrication de plus en plus poussées [103, 125], au développe-
ment des techniques de microscopies a sondes locales [142, 22] (SPM pour Scanning Probe
Microscopies), dont la microscopie par résonance magnétique constitue I'un des derniers
achévements. Le dénominateur commun de ces techniques est la caractérisation de ’état de
surface local d’un échantillon par 1’étude des déformations d’un microlevier couplé a une ou
plusieurs de ses propriétés physiques locales par une interaction a courte portée. Il s’agit par
exemple de la rugosité de surface pour la microscopie & force atomique (AFM pour Atomic
Force Microscopy [15]) en mode contact, de la densité d’état électronique locale (LDOS,
local density of state) pour la microscopie & effet tunnel (STM pour Scanning Tunneling
Microscopy [16]), de la densité d’état locale de spin (S-LDOS) en microscopie & effet tun-
nel polarisé en spin (SP-STM, Spin Polarized-STM) [19] ou encore du champ de fuite local
des domaines magnétiques dans le cas de la microscopie & force magnétique (MFM) [73].
La popularité actuelle de ces techniques est due au fait qu’elles répondent aux besoins des
nanosciences en termes de résolution spatiale (résolution atomique dans le cas du STM) et
de sensibilité, sans pour autant nécessiter un recours & une infrastructure lourde et oné-
reuse, telle celle imposée par les techniques de microscopies électroniques. Cependant, la
nature des interactions levier-échantillon (forces a courte portée) limite ces techniques & des
études de surfaces, et la complexité de leur modélisation empéche bien souvent toute analyse
quantitative du signal mesuré (notamment en MFM [46]). Nous allons voir par la suite que
le MRFM permet de pallier a ces deux inconvénients puisqu’il autorise une investigation
sub-surfacique et qu’il permet, dans certain cas particuliers, de remonter & une information
quantitative sur la RFM.

2.2.1.2 Levier a pointe magnétique : déformation sous champ

Nous venons de traiter le cas d’un levier a I’extrémité duquel on applique un force ponc-
tuelle F', qui constituait le signal mesuré. Mais dans le cas qui va nous intéresser d’un levier
avec une pointe magnétique, il faut aussi considérer un couple ponctuel I' qui modélise 'effet
du champ magnétique sur 'aimantation de la pointe aimantée (Fig.(2.2.a)). Le couple aura
tendance a redresser le levier pour aligner son aimantation avec le champ. Cet effet sera donc
en compétition avec la force qui comme nous ’avons montré au paragraphe précédent, tend
quant a elle a tordre le levier et donc a sortir I’aimantation de ’axe du champ magnétique.

L’analyse des contraintes sur une section de longueur infinitésimale ds (Fig.(2.2.b)) méne
a I'équation de la poutre [131]

d3y _F

i’ = Bl (25)
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(@)

Fic. 2.2 - Déformation sous champ
d’un levier a pointe aimantée. L’analyse
de la déformation d’une poutre sous l’action
conjointe d’une force F et d’'un couple I', mo-
délise l'effet d’'un champ magnétique sur la
déformation d’un levier a pointe aimantée.

qu’il faut résoudre avec les conditions aux limites

Ylz=0 =0 (2.6)
d
- (2.7)
dx =0
d?y r

qui expriment le fait que le levier est fixé en x = 0 et que le couple ponctuel I" tend a aligner
sont extrémité libre dans 'axe du champ Heyiu,. On en déduit Pexpression générale de la

déformation : 5 ( a2
Fx® —3(FL+T1)x
y(z) = — (2.9)
6FT
Ce couple T est une fonction de I'angle de flexion « a 'extrémité du levier c’est-a-dire de la
courbure g—‘z de la poutre en x = L. Pour résoudre ce probleme on procede par approximations

successives en développant le couple I' :

r , 1,
E—K&bma,v/f(a—ga +) (2.10)
dy 1 /dy 3
K| — —=| = 2.11
" [dm wep 6 <dm l__L> * ( )

Dans le cas ot le couple modélise 'interaction de I’aimantation M de la pointe magnétique,
avec le champ extérieur H uniforme, on a kK = M H. Dans la limite des petits angles de
flexion, (a < 1), la solution au premier ordre s’écrit :

FL(2+ Lx) x2)

2.12
1+ Lk ( )

_ 1 3
y(x) = 6EI< Fz®+3/2

On 'a représenté sur la figure (F1G.2.3) en exagérant volontairement ’angle o pour mieux
rendre compte de l'effet de redressement de I'extrémité du levier. Notons que la raideur du
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- - — Force =~

Force + Couple
y | |

Fia. 2.3 — Effet du couple magnétique sur la déformation d’un levier.

levier est modifiée par le couple I :

4(1+ kL)
kpr = ———k 2.1
D= AL (2.13)

2.2.2 Modélisation de la dynamique d’un levier

Nous venons d’analyser la déformation statique d’un levier. Nous en avons déduit une
premieére grandeur caractéristique, sa constante de raideur k. Nous allons maintenant étudier
ses propriétés dynamiques. Ceci va nécessiter la connaissance de deux grandeurs supplémen-
taires. La masse m du levier qui caractérisera son inertie, et un coefficient de frottement
I' qui rendra compte de ses propriétés dissipatives. Le traitement du probleme dynamique
peut se révéler assez complexe [26]. Nous retiendrons simplement que dans le régime linéaire,
un microlevier est décrit par un ensemble de modes propres indépendants de vibration en
flexion et en torsion. Chacun de ces modes peut étre modélisé par un oscillateur harmonique
unidimensionnel caractérisé par une masse effective

mt=nxm (2.14)

Pour une géométrie donnée, le coefficient  dépend du type et de l'indice du mode®. On
peut également caractériser un mode par sa longueur effective L* définie & partir de (2.14)
en introduisant la densité linéique o; du levier qui est indépendante de sa déformation :

*

rr=""—yxL (2.15)
oy

Nous allons maintenant nous intéresser plus en détail au mode fondamental de flexion*

excité par une force ponctuelle F'(t) appliquée a Uextrémité libre du levier . Il est décrit
par un oscillateur harmonique unidimensionnel de raideur k, de masse m* et éprouvant un
frottement visqueux caractérisé par un coefficient de friction I'. L’amplitude des vibration
z(t) du levier est solution de I’équation classique de I'oscillateur forcé amorti :

m*i(t) + Ta(t) + ka(t) = F(t) (2.16)

3. Pour le mode fondamental de flexion d’un levier rectangulaire (i.e. une poutre), n = 0,24. Pour des
leviers triangulaire comme celui que nous avons utilisé, n est compris entre 0,137 et 0,2 suivant la géométrie
[26].

4. Nous verrons par la suite que la technique de détection utilisée n’est pas sensible aux modes de torsion.
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Si nous écrivons cette équation du mouvement dans ’espace de Fourier, en faisant apparaitre
la fréquence (angulaire) de résonance du levier libre® wy = \/k/m* et le facteur de qualité®
@, nous obtenons le spectre de vibration z(w) = G(w)F(w) du levier, ou

wo/k?
(wg — w?) + i(wow/Q) cos (arctan (%))

G(w) = (2.17)

est la fonction de transfert du levier. On en déduit” le module p(wr) et la phase ¢p(wr) de
la réponse & une force harmonique F(t) = Fy cos(wpt) :

I ;
x(t) / G(w)F(w)e™'dw = p(wr) cos(wpt + d(wr)) (2.18)

:% .

avec, dans la limite® @ > 1 :

p(wr) = % ! 7172
{(“’3 - Rt (%) } (2.19)

Le module de la réponse est non nul pour wp=0 (traduisant le fait qu’une force statique Fj
entraine une déformation statique Fy/k du levier), tend vers zéro & haute fréquence (pente
de la coupure : 6 dB/oct) et présente un maximum en

(2.20)

d’autant plus piqué que le facteur de qualité est élevé (F1G.2.4a). En plus d’un élargissement
de la raie de résonance, les phénomenes dissipatifs introduisent un décalage

(2.21)

vers les basses fréquences de la résonance, qui tend vers zéro pour les grands facteur de
qualité, @ > 1. La réponse est en phase avec I'excitation pour les basses fréquences (wp <
we), en opposition de phase pour les hautes fréquences (wp > w.) et en quadrature a la
fréquence de résonance du levier (F1G.2.4Db).

5. i.e. en ’absence de phénomeénes dissipatifs.

6. Le facteur de qualité @ est définit a partir de la réponse impulsionelle du levier. Il est relié au coefficient
de frottement par la relation Q/ cos (arctan (%)) = m*wo /T, ¢f. Annexe D.

7. On consultera 'annexe D pour un traitement analytique plus détaillé.

8. La simplification des résultats dans la limite des grands facteurs de qualité est en fait peu contraignante
puisqu’on la considére en générale valable dés que Q 2 10, ce qui sera toujours le cas pour le dispositif

expérimental décrit au paragraphe 2.6.1.
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Fi1G. 2.4 — Réponse du levier a une force harmonique. (a) Module p(w) et (b) phase
@(w). On a utilisé des parametres caractéristiques d’un levier commercial : @Q=200, f.=3
kHz et £=0,01 N/m.

Si on excite un microlevier a sa fréquence de résonance avec une force harmonique d’am-
plitude F', 'amplitude de vibration A, du levier est donnée par :
A, = — (2.22)
k
Dans le régime dynamique, un microlevier constitue donc un transformateur Force-Amplitude
de vibration avec un gain @ s’il est excité a sa fréquence de résonance.

2.2.3 Limite de détection

Pour discuter les performances d’un microlevier en tant que dynamometre, nous allons
maintenant étudier les facteurs qui limitent sa sensibilité, c’est a dire qui définissent les
limitations intrinseques au rapport signal sur bruit (RSB) pouvant étre atteint dans une
détection mécanique. La contribution des techniques de détection aux limitations du RSB
sera quant & elle discutée plus loin dans ce chapitre (paragraphe 2.6.2).

La sensibilité de la détection mécanique est intrinsequement limitée par le bruit thermo-
mécanique du levier. L’origine de ce bruit vient du fait que le levier étant en équilibre avec
un thermostat (le reste du dispositif expérimental) & une température T', un certain nombre
de modes de phonons vont étre naturellement excités, conduisant le levier a osciller. Ce bruit
thermomécanique est ’analogue pour un oscillateur harmonique du bruit Johnson dans une
résistance’. Il peut étre modélisé!? par une force stochastique Fi,it(t) qui se superpose au
signal Fignai(t) & mesurer. Or si nous supposons que le levier se trouve en état d’équilibre

9. Qui est quant a lui di aux fluctuations thermodynamiques de la densité électronique.
10. Un traitement analytique détaillé du cas d’un oscillateur harmonique excité par un bruit blanc est
présenté a la fin de I’Annexe D.

VINCENT CHARBOIS



2.2 Le micro levier : un capteur de force

85

thermique avec un thermostat a la température T, le théoréeme d’équipartition de I’énergie
impose que la densité spectrale du bruit, Sp, soit reliée aux propriétés dissipatives du levier
de la maniére suivante [59, 108] :

SF = 4Fk‘BT = 4]{:BT]€/UJCQ (223)

ot kg = 1,38 x 10722 J /K est la constante de Boltzmann. Pour une détection dans une bande
spectrale B, nous en déduisons la plus petite force détectable Fi, :

Fin = \/SpB = % (2.24)
We

Ainsi la sensibilité de la détection sera d’autant plus grande que le levier sera souple (i.e. k
petit) et que sa fréquence de résonance et son facteur de qualité seront élevés. Pour le modele
simple présenté au paragraphe 2.2.1, Fy,;, peut aussi s’exprimer en fonction des dimensions
(w,L,c) du levier'! tel que décrit sur la figure (F1c.2.1) :

w 1

Fmin xc zé (225)

L’expression (2.25) suggeére donc de travailler avec des leviers les plus fins possibles, afin de
pouvoir gagner en souplesse (diminution de la raideur k) tout en diminuant la masse afin de
ne pas tendre vers des fréquences de résonance trop basses, ce qui est nuisible a la sensibilité
d’apres (2.24)'2. La meilleur sensibilité sera donc obtenue avec des leviers fins et longs
possédant un facteur de qualité élevé, qu’on pourra d’ailleurs accroitre substantiellement en
travaillant sous vide pour supprimer la contribution des frottements avec 'air a I'. Enfin il
est évident que le fait de travailler & basse température permettra de diminuer le niveau du
bruit thermomécanique.

Si nous reportons dans 1’équation (2.24) les caractéristiques typiques d’un levier commer-
cial, soit @ = 200, f. = w./27m = 3 kHz et k = 0,01 N/m, nous obtenons pour une détection
a température ambiante dans une bande spectrale de 1 Hz une force minimum détectable
de P'ordre de 7 fN (1 fN = 1 femtonewton = 1071 N). En utilisant un levier spécial avec
une constante de raideur de 260 uN/m a une température de 220 mK, la meilleur sensibilité
reportée a ’heure actuelle est de 820 zN/v/Hz (1 zN = 1 zeptonewton = 102! N) [85].

La quantité directement mesurée étant 'amplitude de vibration du levier, il est inté-
ressant de donner une description du spectre de bruit en amplitude de vibration S;(w). Il

11. On considére en particulier que @ ne dépend que des propriétés du matériau qui compose le levier. En
fait, le facteur de qualité dépend bien siir de la pression et de la température, mais aussi de 1’épaisseur du
levier [147].

12. En passant des micro- au nano-résonateurs, il est possible de réduire la masse de la structure réson-
nante de plusieurs ordres de grandeur. On peut ainsi augmenter considérablement la fréquence de résonance
(démonstration par HUANG et al. d’un résonateur & 1 GHz [57]). Mais la diminution de la taille nécessite de
nouvelles méthodes de détection [74], les méthodes optiques étant inadaptées.
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correspond au bruit blanc Sg, amplifié par la fonction de transfert G(w) du levier

51%(w) = |G(w)] S (W) (2.26)
) e
‘ [(wg —w?)’ + (252) ]

Trois cas limites sont particulierement intéressants :

1 4kgT
S (w < we) = %5;/2 =/ ij (2.28)

Q 4kpT@Q

Sy w=we) = 287 = [ = (2.29)

1 [4kpTw?
S12(w > w.) = 2 / % (2.30)

En reprenant les valeurs de ’exemple précédent, un bruit en force de 7 {N/v/Hz correspond
a un bruit en amplitude de vibration de 2,1 A/v/Hz a la fréquence de résonance du levier.
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2.3 Couplage du levier a un signal de résonance magné-
tique

2.3.1 Couplage a un moment magnétique statique

La force qui s’exerce sur un moment magnétique m dans un champ magnétique H s’écrit :
F=(m-V)H (2.31)

Une force ne s’exerce donc sur le moment m que si le champ magnétique est inhomogene.
Considérons maintenant le cas plus général d’un microlevier supportant une pointe magné-
tique de volume Vionqe, de surface Sgonde €t possédant une aimantation Mggnge. Cette sonde
mécanique est placée dans un champ magnétique H, qui consiste typiquement en la superpo-
sition du champ extérieur appliqué et du champ de fuite de ’échantillon étudié. En partant
du fait qu’'une aimantation Mgonqe dans un volume Vignqe délimité par une surface Ssonde
de normale n est équivalente & une densité volumique de courant Jpg = V X Mgonge €t une
densité surfacique de courant oy = Mgonde - 1 [60], on montre que la force F et le couple N
qui s’exercent sur la pointe magnétique sont donnés par les expressions générales suivantes :

F = / dS (Mgonde - n) H — d*(r) (V- Msonae) H (2.32)
Ssonde Vsonde

N = d®(r) (Mgonde x H) (2.33)

Vsonde

On peut obtenir des expressions analytiques beaucoup plus simples avec une sonde possédant
une géométrie avec un haut degré de symétrie, telle qu'un cylindre ou une spheére.

2.3.1.1 cas d’une sonde cylindrique

Considérons une sonde cylindrique de rayon Rgonde €t de hauteur Sgonge, saturée selon
son axe par un champ extérieur homogene H,. Comme la sonde est saturée, l'intégrale sur
le volume de la sonde dans (2.32) est nulle et la force s’exprime en fonction de la différence
entre les valeurs du champ de fuite a la base et au sommet du cylindre :

Fz:Msonde(/ dSHz_/
Sbase S,

sommet

ds H) (2.34)

Si la composante H, du champ de fuite de I’échantillon peut étre considérée homogene sur
chacune des faces du cylindre alors cette expression se réduit simplement & :

F. = 71'Rszonde]\/[sonde [H-(0) — Hz(€ + Ssonde)] (2.35)

ou nous avons introduit la distance ¢ entre la sonde et ’échantillon qui créé la différence
de champ H,(¢) — H,(¢ + Ssonde) & travers la pointe cylindrique. On voit donc que dans
le cas d’une sonde cylindrique saturée, le couplage avec le champ de fuite de ’échantillon
ne fait intervenir que les charges magnétiques effectives accumulées aux deux extrémités
du cylindre. D’apres (2.35) le cas limite du cylindre infiniment long constitue une sonde de
champ magnétique.
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2.3.1.2 cas d’une sonde sphérique

La sphere magnétique de rayon R et d’aimantation a saturation Mg est la seule géométrie
qui posséde un champ de fuite de nature purement dipolaire [60], dont I'intensité serait celle
d’un dipole

4
m = §7TR3M (2.36)

Le couplage d’une pointe avec une sonde sphérique au champ de fuite d’un échantillon est
donc analogue a celui du couplage entre un dipole et un champ. On peut donc appliquer la
formule (2.31) en remplagant le moment dipolaire m par 3mR3M. La sphere est donc le cas
limite opposé du cylindre infini, au sens ou elle constitue une sonde de gradient de champ
magnétique.

2.3.2 Couplage a un moment magnétique précessant

Le principe de base de toute expérience de résonance magnétique, décrit au Chapitre
1, consiste a manipuler le mouvement de précession d’'un moment magnétique autour d’'un
champ statique a l’aide d’un petit champ magnétique transverse oscillant. Une mesure de
résonance magnétique doit donc refléter les variations de moment magnétique induites par
le champ hyperfréquence. Dans les mesures standards, celles-ci sont caractérisées par les va-
riations de la composante transverse M; du moment magnétique. Cette composante précesse
a la fréquence de Larmor et on parle alors de mesure de susceptibilité haute fréquence. Mais
en général, la fréquence de Larmor wq est trés supérieure a la fréquence de résonance du
levier w. de sorte qu’il n’est pas possible de coupler le levier au mouvement de la compo-
sante transverse, comme le montre la figure (F1G.2.4). Ainsi en régime stationnaire, la seule
force exercée sur le levier est due au couplage a la composante longitudinale M, ou compo-
sante statique de 'aimantation'3. Or la précession du moment magnétique peut également
étre caractérisée par sa composante statique. En effet, 'ouverture de I’angle de précession
induite par l'excitation haute fréquence entraine une diminution AM, de la composante
statique comme V’illustre la figure (F1G.2.5). Dans un modele qui conserve la norme du mo-
ment magnétique, tel que ceux de Landau-Lifschitz ou de Landau-Gilbert, les mesures de
susceptibilité haute fréquence et de la composante longitudinale sont d’ailleurs strictement
équivalentes, les deux composantes étant reliée par la contrainte M2 = M2 + M?2.

La détection mécanique la plus simple est donc une mesure de la déformation statique du
levier (mesure DC) induite par couplage dipolaire avec la diminution de la composante sta-
tique de I'aimantation lorsqu’une résonance magnétique est excitée. Cependant nous avons
vu au paragraphe 2.2 que le levier pouvait étre utilisé comme un amplificateur si on I'excitait
a sa fréquence de résonance. Aussi si nous voulons bénéficier du facteur de qualité du levier
pour amplifier le signal mesuré, il nous faut induire une composante de I'aimantation longi-
tudinale & sa fréquence de résonance w.. Dans ce cas, ce n’est plus la déformation statique
du levier qui est mesurée mais son amplitude de vibration a la fréquence w.. On utilise pour
cela un détecteur synchrone, ce qui présente un avantage supplémentaire puisque la bande
spectrale de détection étant réduite, la sensibilité de la mesure, d’apres (2.24), s’en trouve

13. L’aimantation longitudinale n’est une composante purement statique que dans le cas particulier d’une
précession circulaire. Dans le cas général d’une précession elliptique de M & une fréquence wy, il existe en
effet une composante de Fourier & 2wg de M, [14]
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P i B Tl | AM. = Ms — M.

Fia. 2.5 - Représentation schématique
de l’excitation d’une résonance ma-
gnétique. Un petit champ micro-onde h

> oy Y ouvre I'angle de précession de I’aimantation
t

wot , autour du champ statique Heyg, induisant

une diminution de la composante longitudi-
nal M, de "aimantation.

augmentée. Nous allons maintenant décrire quatre techniques de modulation. Ces techniques
vont induire des modifications de la raie de résonance observée expérimentalement, que nous
décrirons!* dans le cadre du modele de Bloch-Bloembergen (BB), c’est & dire pour des raies
de résonance lorentziennes £ de largeur AHy.

2.3.3 Détection harmonique

La facon la plus simple d’induire une composante de 'aimantation & la fréquence du
levier consiste & moduler directement a cette fréquence un des parametres expérimentaux
qui controlent la résonance magnétique. On parlera alors de modulation harmonique et on
en distinguera deux types [109] :

1. Modulation de source, c’est & dire de 'amplitude du champ hyper-fréquence h.

2. Modulation de fréquence wg/vy =Hex en modulant soit le champ extérieur Heyt
(modulation de champ), soit directement la fréquence wy de la porteuse.

2.3.3.1 Modulation de source
Elle est caractérisée par une amplitude hg et une profondeur de modulation ¢ de sorte

que le champ micro-onde h(t) s’écrit

h(t) = hg {1 + %cos(wst) - %} (2.37)

avec fs = wg/2m la fréquence de modulation de source. La quantité mesurée dans ce type
d’expérience correspond a la composante de Fourier & ws de I'aimantation longitudinale M,

14. Pour le détail du traitement des effets de modulation, on consultera I’Annexe E.
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(détection mécanique) ou de la puissance réfléchie Pres oc M2+ M7, en utilisant un détecteur
synchrone. On cherche des solutions aux équations de BB sous la forme

M, = Mgy + Mg, exp(iwst)
My = Mgy + Mg, exp(iwst) (2.38)
M, = Mg o+ Mg exp(iwst)

avec M§, < Mj,. En injectant des solutions de ce type dans les équations de BB, on
retrouve la solution analytique obtenue par J. Pescia [99] :

€ . A2T22 2
(276) (1 + ZWST2/2) (1 + m) hsatMS
Me(ws) = — : ‘ — — (2.39)
[P+ (14 i, T) (14 i, T + ph ) | (L+ A2TE 4+ 12,

avec A = wy —wp Pécart a la résonance et hg,t, le champ de saturation classique (EQU.1.155).

La figure (F1G.2.6) représente U'influence de la fréquence de modulation ws/27 sur la
forme de la raie de résonance. Le parametre pertinent a comparer a ws est la largeur de
raie AHg = 2/4T5 de la raie lorentzienne qui serait mesurée dans une mesure DC. Pour des
fréquences wy < vAH(/2, la modulation de source n'induit pas de modification de la raie
de résonance, qui est une lorentzienne de largeur AHy. Pour de plus hautes fréquence de
modulation, la raie est dans un premier temps élargie pour ws ~ YyAH(/2, puis se scinde
en trois pics pour ws > YAHy/2, correspondant & des RFM pour des excitations & wg et
wo £ wy. Or pour un microlevier standard, les fréquences de résonance f. se situent dans
la gamme audio (quelques kHz & quelques dizaines de kHz). Ces valeurs se situent tres
en-deca des fréquences caractéristiques associées aux plus fines largeurs de raies en RFM,
qui sont intrinsequement limitées & AHgy; ~ 0,2 Oe pour les meilleurs échantillons de
grenat & 10 GHz (TAB.1.1), ce qui correspond & des fréquences caractéristiques de l'ordre
de YAHk 1, /2m = 500 kHz. Cette modulation de source est donc particulierement adaptée
a des études de RFM dans le régime linéaire avec des leviers basse fréquence, car on peut
dans ce cas utiliser une modulation de 100% (e = 1) sans induire de modification de la raie
de résonance. On maximise ainsi I'intensité du signal mesuré par le détecteur synchrone, qui
est proportionelle a €.

Cette modification de la forme raie s’accompagne d’une diminution de 'amplitude a la
résonance. R. C. FLECHTER et al. furent les premiers a utiliser cet effet afin de remonter a
Pélargissement homogene AHj, de la raie de résonance [45]. L’ajustement de la mesure de
la dépendance en fréquence de modulation de Pef(ws) (respectivement AM, (ws)) permet
d’extraire la valeur T (respectivement T} ). Nous nous sommes inspirés de leurs travaux pour
étendre cette étude des temps de relaxation a une technique de modulation anharmonique
(¢f. paragraphe 2.3.4).

Notons pour terminer que cette analyse des effets de modulation de source (ou de fré-
quence, cf. les deux paragraphes suivants) fournit un argument en défaveur des leviers hautes
fréquence. En effet, bien que ceux-ci soient trés avantageux en terme de rapport signal sur
bruit (c¢f. paragraphe 2.2.3), le fait d’utiliser une modulation pour bénéficier de leur facteur
de qualité va induire des modifications de la forme des raies observées ainsi qu’une dimi-
nution de l'intensité du signal de RFM. Si on s’intéresse a la forme exacte d’une raie de
résonance, la largeur de raie de 1’échantillon fixe donc une limite supérieure a la fréquence
de résonance du détecteur mécanique, d’autant plus basse que la raie est fine.
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FiGc. 2.6 — Effets d’une modulation de source sur une raie de résonance lorent-
zienne de largeur AHy = 1,5 G. [ Décroissance de I'intensité du signal a la résonance
pour des fréquences de modulation de 'ordre de 1/T5 = YA Hy/2. Afin de mettre en relief la
différence entre les mesures de Pt et AM, on & pris 77 = 0,87, (les deux mesures seraient

équivalentes dans le cas Ty = T5/2). 0 Modification de la raie de résonance avec la fréquence
de modulation.
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2.3.3.2 Modulation de fréquence

On considere une modulation & une fréquence wy de la fréquence wy de la porteuse,
d’amplitude w,, :
Aw(t) = wo + wp, sin(wyt) (2.40)

On induit en particulier une harmonique de ’aimantation a la fréquence w¢, qu'on mesure
avec un détecteur synchrone. Nous allons distinguer les effet de modification de la raie de
résonance dus soit & 'amplitude wy,, ou a la fréquence wy de la modulation qui vont se
manifester pour wy,,w¢ 2 YAHy/2.

Pour analyser l'effet de 'amplitude de la modulation, on peut se contenter de modifier
la raie lorentzienne en y injectant la dépendance temporelle en sin(w;st) de la porteuse et
en analysant la dépendance en w,, de la composante de Fourier & w; de la raie lorentzienne
modulée. Le résultat analytique est donné par POOLE [101]. On montre que dans la limite
des petites amplitudes de modulation (w,, < YAH(/2), la raie mesurée correspond a la
dérivée OL/OH de la raie lorentzienne L£(H). Nous avons vu au chapitre 1 (F1G.1.11) que
dans ce cas la largeur pic a pic AHge = AHO/\/g. L’augmentation de 'amplitude de la
modulation induit une distorsion de la raie de résonance qui s’élargit et voit son intensité
maximale diminuer, comme on ’a représenté sur la figure (F1G.2.7).

Pour rendre compte des effets de la fréquence de modulation wy, il faut partir des équa-
tions de BB en incluant la modulation. SMALLER [117] donne un résultat analytique pour
les composantes de Fourier a la fréquence de modulation wy, en phase F' et quadrature G,
de 'aimantation dynamique m(t), dans la limite h < hgat :

M(t) = F(wy) cos(wyst) + G(wy) sin(wyt) (2.41)

F et G sont deux fonctions complexes de wy :

F i Jk(wm/wf) (kwf + wo + iwy) [Jk+1(wm/wf) + Jk—l(wm/wf)}

2.42

N (kwy +wo)2 + w? ( )

O ix i Je(wm/wy) (kwy + wo + iwy) [Jkgl(wm/wf) — Jir1(wm/wy)] (2.43)
Nt (ka +wp)” + w?

avec J,(z) la fonction de Bessel de premiere espéce [60] et w, = YAHy /5. La forme de la
raie mesurée par le détecteur synchrone va donc dépendre de la phase du signal de référence.
Notons qu’il est aussi possible de retrouver ce résultat dans la limite w,, < YAHy/2 en
injectant dans les équations de BB une solutions du type (2.38).

On a représenté sur la figure (F1G.2.7) les effets de la fréquence de modulation sur la forme
de la raie observée dans le cas d’un détecteur synchrone en phase avec le signal mesuré. Dans
la limite des basses fréquences de modulation (ws < vyAH(/2), la raie mesurée correspond &
la dérivée OL/OH de la raie lorentzienne £(H) avec une largeur pic a pic AHge, = AHy/V/3.
Comme dans le cas de la modulation de source, ’'augmentation de la fréquence de modulation
induit tout d’abord un élargissement puis une déformation de la raie de résonance qui se
scinde ultimement en 3 raie distinctes qui correspondent a des RFM pour des excitations a
wo et wo = wy.
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F1G. 2.7 — Effets d’une modulation de fréquence sur une raie de résonance lorent-
zienne de largeur AHy, = 1,5 G. 0 Modification de la raie de résonance avec 'amplitude
de modulation. 00 Modification de la raie de résonance avec la fréquence de modulation.

2.3.4 Détection anharmonique

La modulation harmonique possede deux inconvénients. Tout d’abord, elle limite la fré-
quence de modulation a celle du levier. De plus, le fait de moduler directement un parametre
expérimental a la fréquence w, risque d’induire un couplage direct entre le levier et le para-
metre modulé, résultant en une force parasite sur le levier qui pourrait entraver la détection
de la résonance magnétique. Dans le cas du dispositif expérimental décrit dans la seconde
partie de ce chapitre, nous avons par exemple constaté que pour des puissances micro-ondes
suffisamment élevées, une modulation de source a w,. induit un signal mécanique sur le levier,
de ordre de 7,9 nm/mW pour une distance sonde-résonateur de ¢ = 35 um, attribué au
chauffage du levier par les micro-ondes.

L’utilisation d’une modulation anharmonique [21] permet de résoudre ces deux problémes
tout en bénéficiant encore du facteur de qualité du levier. Cette méthode consiste a combiner
une modulation de source a une fréquence w, et une modulation de fréquence (ou de champ)
a wy, en faisant en sorte que la différence wy — w; soit égale & la fréquence de résonance
du levier w.. Ainsi il y aura toujours une composante anharmonique de aimantation a la
fréquence du levier que 1'on sera capable de détecter mécaniquement.

On injecte dans les équations de BB une solution sous la forme suivante
MO () = M§) + MDest + M eirt ¢ M ei@r=wt g pietiost 4 (2.44)

avec i = {x,y,2}. La puissance réfléchie et le signal mécanique sont obtenus en évaluant les

DETECTION MECANIQUE DE LA RESONANCE FERROMAGNETIQUE



94

Détection Mécanique de la RFM

AHo/y3
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Fic. 2.8 — Effets d’une modulation anharmonique sur une raie de résonance lo-
rentzienne de largeur AHy, =15 G.

quantités
Parlwe) = > [MEM) + Mm)] (2.45)
AM,(we) = Mg — M7 (2.46)

La figure (F1G.2.8) représente 'influence de la fréquence de modulation wg/27 sur la forme
de la raie de résonance. Comme dans le cas de la modulation de fréquence, la raie enregistrée
est similaire & la dérivée de la raie lorentzienne pour les basses fréquences de modulation, et
I’augmentation de w, entralne successivement un élargissement et une séparation des deux
lobes qui correspondent & des RFM a des fréquences wg + ws.

La modulation anharmonique a par contre I’inconvénient de mélanger les contributions
du 75 et du T7 a la dépendance en fréquence de modulation de la RFM de sorte que les
mesures de M, (ws) et Pet(ws) sont équivalentes et sont dominées par des effets du Ts. Ainsi
contrairement aux cas des modulations harmoniques, la mesure en modulation anharmonique
de M, (ws) ne permet pas d’extraire une information relative au T7.

2.3.5 Détection de la seconde harmonique

Une autre technique de modulation utilise la non-linéarité des équations du mouve-
ment de 'aimantation. A cause de cette non linéarité, si on module un des parametres qui
controlent la RFM (i.e. Hy, wy ou Heyt) Iaimantation dynamique va admettre un dévelop-
pement en harmoniques de la fréquence de modulation w,, :

MO () = M + M eiomt 4 M e2iomt 4 (2.47)
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2.3 Couplage du levier a un signal de résonance magnétique 95

Il va donc étre possible d’exciter le levier en résonance en utilisant une fréquence de modula-
tion wy, = w./2 avec une détection synchrone de la seconde harmonique. Cette technique de
détection de la seconde harmonique fut d’ailleurs la premiere méthode de modulation utilisée
dans des expériences de MRFM [109]. Elle permet de réduire de fagon substantielle les effets
parasites présents dans une détection harmonique, sans utiliser un dispositif expérimental
aussi complexe que celui de la détection anharmonique. Mais contrairement & cette derniere,
les fréquences de modulation accessibles sont toujours contraintes par la fréquence propre
du levier.

DETECTION MECANIQUE DE LA RESONANCE FERROMAGNETIQUE



96

Détection Mécanique de la RFM

2.4 Montage expérimental : excitation

Le coeur du dispositif expérimental est constitué d’un microscope a sonde locale déve-
loppé et réalisé par Olivier KLEIN. Ce microscope a été modifié afin de pouvoir réaliser des
expériences de RFM. Ces modification incluent :

— l'ajout d’un résonateur permettant de générer un champ micro-onde au niveau de

I’échantillon.

— la réalisation d’un microlevier avec une pointe magnétique.

— la mise en p