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Introduction générale

Depuis quelques années, les progrés technologiques de croissance ont permis la réalisation
de multicouches métalliques constituées de couches magnétiques ultraminces (quelques plans
atomiques, soit I’échelle nanométrique). Les propriétés magnétiques étant trés sensibles a Ienvi-
ronnement local, de nombreuses propriétés physiques différentes de celles des matériaux massifs

sont apparues dans ces nouvelles structures telles que :

— D’anisotropie magnétique due aux interfaces ou la mise en contact de deux matériaux peut

faire apparaitre un axe de « facile » aimantation perpendiculairement au plan de I'interface.

le couplage de couches magnétiques entre elles au moyen d’un film métallique amagnétique.

Le couplage peut étre ferro ou antiferromagnétique selon I’épaisseur de la couche médiatrice.

— la magnéto-résistance géante ot un champ magnétique extérieur peut faire varier la résis-
tance de la structure de plus de 80 %.

Comme outil d’investigation des propriétés magnétiques de ces structures multicouches, la

rotation Kerr magnéto-optique a trouvé une place de choix. Cet effet qui repose sur le pouvoir

rotatoire des matériaux aimantés (rotation et déformation de la polarisation de 'onde lumineuse

réfléchie) présente de nombreux intéréts :

— il constitue un systéme de mesure n’ayant pas besoin d’étre en contact avec le systéme
d’étude. Ce dernier peut donc étre caractérisé au cours de la croissance, dans le bati de

fabrication.

— 1l est d’une sensibilité remarquable. L’optique permet des mesures ellipsométriques fines
(millidegré) et les pouvoirs rotatoires des matériaux aimantés sont importants (centiéme

de degré par nanométre).

— il permet d’accéder & de nombreux renseignements physiques tels que le caractére des

interfaces et les structures cristalline et électronique des films.

Une autre thématique fortement dévéloppée autour de ces structures magnétiques confinées
est I’étude de leurs propriétés magnétiques dans le régime dynamique. Il s’agit de comprendre les
mécanismes fondamentaux de renversement des aimantations ainsi que leurs limites temporelles.
Ces questions ne manqueront pas de trouver des applications dans 'industrie du stockage d’in-
formation ou l'efficacité temporelle d’inscription des données est un enjeu majeur. La méthode
de retournement d’une aimantation par précession dans un champ magnétique modéré conduit
a des temps limites de renversement de 'ordre de la nanoseconde. Afin d’étudier le probléme
du temps ultime de manipulation de ’aimantation, plusieurs techniques sont proposées parmi

lesquelles I'optique occupe une place de choix grace aux impulsions ultracourtes.
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Parmi les premiéres expériences de dynamique de spins photo-induite, on peut citer les tra-
vaux d’Agranat et al. au milieu des années 80 [1]. Ces derniers ont porté un film de nickel
hors équilibre au moyen d’impulsions laser intenses ultracourtes de durée variable (accordables
dans la plage picoseconde-nanoseconde) et ont mesuré le constraste magnéto-optique rémanent
aprés passage de ces impulsions laser en utilisant un laser continu. Aucune modification de I’état
magnéto-optique du matériau n’a été observée pour des impulsions de durée picoseconde. Cepen-
dant, pour des impulsions nanoseconde, la région excitée optiquement s’est désaimantée. Il a été
conclu que le temps de relaxation de spin dans le nickel était compris entre 1 et 40 nanosecondes.

Au début des années 90, Vaterlaus et al. ont mis en ceuvre des techniques de mesure « pompe-
sonde » pour étudier la dynamique de spins dans des films de gadolinium [2,3]. Dans ce type
d’expérience, une premiére impulsion optique énergétique dite « pompe » porte le systéme d’étude
hors d’équilibre. Aprés un certain retard temporel At, une seconde impulsion dite « sonde » de
faible intensité mesure ’état du systéme. Vaterlaus et al. ont utilisé des impulsions laser de durée
10 ns pour les impulsions pompe et des mesures de photo-émission résolue en spin ont été réalisées
au moyen des impulsions sonde. Un temps de relaxation de 100480 ps a été trouvé pour le systéme
de spins et une désaimantation de 80 % du film de gadolinium a été obtenue. Des expériences
similaires sur un film de nickel ont permis de borner le temps de relaxation de spin entre 30 ps
et 20 ns. De tels temps de relaxation sont en accord avec des modéles théoriques reposant sur
le couplage spin-réseau [4]. Ainsi, l'utilisation d’impulsions laser picoseconde a permis de rendre
compte d’'une désaimantation de films magnétiques sur des échelles de temps de 0,1 a 1 ns et de
conclure que la relaxation de spin est conduite par le réseau.

Le développement de sources optiques délivrant des impulsions femtosecondes a permis de
poursuivre ces travaux et d’étudier la dynamique des films magnétiques & des échelles de temps
ou le gaz d’électrons excité optiquement n’est pas encore en équilibre thermique avec le réseau.
Les premiers résultats sont apparus en 1996 par Beaurepaire et al. sur des films de nickel au
moyen de mesures de rotation Kerr magnéto-optique résolue en temps [5]. La figure 1 extraite de
la référence [5] montre les variations induites par 'impulsion pompe dans le contraste magnéto-
optique du film mince de nickel en fonction du retard temporel entre les impulsions pompe et
sonde. Le signal varie fortement (de plus de 45 %) et pour des retards courts (en moins de
deux picosecondes). Cette variation abrupte du contraste magnéto-optique semble indiquer une
désaimantation du film de nickel et ceci & une échelle de temps ol les électrons et le réseau ne
sont pas en équilibre thermodynamique.

D’autres groupes ont confirmé une dynamique magnéto-optique & cette échelle de temps sur

différents systémes et par plusieurs techniques de mesures résolues en temps :

— des mesures de génération de seconde harmonique (M-SHG!) sur des films de nickel [6].
La relaxation de la réponse magnéto-optique du systéme semble identique a celle du gaz

électronique.

— des mesures de photo-émission résolue en spin sur des films de nickel [7]. Deux échelles
de temps ont été observées dans l’évolution temporelle de la réponse magnéto-optique :

une variation abrupte jusqu’a 40 % du signal dans les 300 premiéres femtosecondes suivant

M pour magnétique.
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FIGURE 1: Figure extraite de la référence [5] montrant la réponse temporelle magnéto-optique d’un film
mince ferromagnétique & ’échelle picoseconde.

I'excitation et une variation plus lente du signal se déroulant sur plusieurs centaines de
picosecondes. Les observations ultra-rapides ont été interprétées microscopiquement en
termes de modes d’excitations de Stoner (processus de diffusion d’électrons dépendant
du spin) et les observations sur les échelles de temps plus longues ont été attribuées aux
mécanismes de relaxation spin-réseau. Cette phénoménologie sur deux échelles de temps
bien distinctes (une aux retards sub-picosecondes et 'autre aux retards nanosecondes) a

permis de faire le lien entre les expériences de Beaurepaire et al. et celles d’Agranat et al.

— des mesures de rotation Kerr magnéto-optique sur des films minces de CoPtg [8]. Les auteurs
de la référence [8] ont étudié la modification du cycle d’hystérésis de ’échantillon induite par
la pompe, le cycle étant tracé par des mesures Kerr magnéto-optiques. Une désaimantation
compléte du film de CoPt3 a été observée sur une échelle de temps caractéristique de la
thermalisation électronique (600 fs) et cette désaimantation s’apparente & une transition

de phase ferro-paramagnétique.

A cette étape, les différentes observations magnéto-optiques semblent indiquer une désaimanta-
tion ultra-rapide. Néanmoins, dans le cas général, la dynamique observée en magnéto-optique
ne peut pas étre reliée directement & une dynamique d’aimantation : la relation de proportion-
nalité entre la mesure magnéto-optique et ’aimantation en régime statique n’est plus forcément
valable dans le régime dynamique. Les mesures pompe-sonde magnéto-optiques contiennent des
contributions non magnétiques et magnétiques, ceci pour les différentes techniques de mesures
(rotation Kerr, génération de seconde harmonique, photo-émission résolue en spin) [9-14]. Les
signaux magnéto-optiques doivent étre analysés soigneusement avant de conclure a une dyna-
mique d’aimantation. A I’heure actuelle, cette dynamique semble étre démontrée pour un certain
nombre de matériaux magnétiques (parmi lesquels le nickel et le CoPt3).

Le travail de thése présenté dans ce mémoire s’inscrit dans la problématique présentée pré-
cédemment et concerne 'optique ultra-rapide dans des nanostructures magnétiques : on cherche

par injection optique femtoseconde d’énergie dans le gaz électronique d’un systéme magnétique
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confiné & modifier I’état d’aimantation du systéme aux échelles de temps sub-picoseconde, donc &
des échelles de temps ot le systéme électronique n’est pas en équilibre thermique avec le réseau.
Il semble prometteur d’étudier des systémes magnétiques confinés ot la perturbation optique du
gaz électronique puisse avoir une influence éventuellement plus importante sur la dynamique de

spins du matériau, ceci pour plusieurs raisons :

— dans les systémes confinés & des échelles de longueur comparables a la longueur d’onde de
Fermi, on attend une modification des états électroniques par rapport & ceux du massif.
Des effets magnéto-optiques originaux sont connus en statique tels que I'apparition d’états
de puits quantiques polarisés en spin dans certaines couches de multicouches magnétiques.
Comme exemple, dans le systéme Au/Co/Au [15,16] ou la couche de cobalt a une épaisseur
de quelques plans atomiques, des effets quantiques de taille ont été observés dans 1'une
des couches d’or. La modification de ces états quantiques pourrait avoir des conséquences

originales sur ’aimantation.

— dans les systémes magnétiques confinés tels que les multicouches, les anisotropies de sur-
faces sont exaltées. L’optique ultra-rapide en agissant sur les fonctions d’onde électronique
pourrait mettre en évidence une dynamique de ces anisotropies, ce qui constituerait une
voie originale pour modifier I'orientation de 'axe de facile aimantation de la structure et

déclencher par voie optique une précession de ’aimantation.

A notre connaissance, trés peu de mesures résolues en temps ont été effectuées dans des multi-
couches magnétiques a base de cobalt [17,18|. Nous avons retenu le systéme particulier Au/Co/Au
parce qu’intensément étudié dans le régime statique par des mesures de rotation Kerr magnéto-

optique. Notre approche expérimentale est entiérement optique :
— Dexcitation est réalisée au moyen d’impulsions femtosecondes.

— l'investigation de ’évolution de 'aimantation du systéme aprés excitation est également

optique par des mesures de rotation Kerr magnéto-optique.
L’organisation générale de ce mémoire est la suivante :

— Dans le chapitre 1, on expose quelques notions générales sur la physique des films magné-
tiques ultraminces dans les régimes statique et dynamique. Dans un premier temps, nous
rappelons les propriétés magnétiques de telles structures multicouches. Puis, nous définis-
sons les effets Kerr magnéto-optiques et présentons une méthode de calcul de ces effets.
Enfin, ce chapitre se termine par une bréve description de la physique hors équilibre des

films métalliques.

— Dans le chapitre 2, nous procédons & la caractérisation magnéto-optique du systéme ma-
gnétique retenu Au/Co/Au. Nous nous servons de effet Kerr magnéto-optique pour tracer
le cycle d’hystérésis du systéme multicouches. Ce chapitre permet d’illustrer par I’étude du
systéeme Au/Co/Au quelques propriétés magnétiques et magnéto-optiques des films ma-
gnétiques ultraminces présentées dans le premier chapitre.

— Le chapitre 3 introduit toutes les techniques de mesures pompe-sonde développées pour

I’étude en dynamique du systéme multicouches. Dans un premier temps, nous décrivons les

sources optiques utilisées et nous détaillons une d’entre elles puisqu’elle est a été construite
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au laboratoire durant cette thése. Puis, nous explicitons et « testons » les protocoles expé-
rimentaux des mesures pompe-sonde de la réponse magnéto-optique de films ferromagné-

tiques, en particulier la technique originale de double-démodulation.

Enfin, dans le quatriéme et dernier chapitre, nous menons 1’étude en dynamique du sys-
téme multicouches Au/Co/Au. Cette étude se déroule en trois temps : tout d’abord, nous
montrons comment découpler le systéme et remonter a la dynamique de charges et a la dy-
namique magnéto-optique par estimation des constantes diélectriques. Puis, nous traitons
la dynamique de charges o le role du cobalt est analysé. Enfin, nous faisons le point sur
la validité d’'une mesure pompe-sonde sur un film ferromagnétique et présentons I’'étude de

la dynamique magnéto-optique du systéme multicouches Au/Co/Au.






Chapitre 1

Propriétés magnétiques et
magnéto-optiques de films

magnétiques ultraminces

Dans ce chapitre, nous rappelons tout d’abord quelques propriétés des films magnétiques
ultraminces et soulignons des modifications magnétiques par rapport & l’état massif. Dans
une seconde section, nous présentons les effets Kerr magnéto-optiques en régime statique.
Les conventions et notations y sont précisées. Une description microscopique de l'effet Kerr
est donnée ainsi qu’une méthode de calcul de la réponse magnéto-optique Kerr polaire d’une
structure en couches minces. La derniére section a pour objectif de poser la problématique de
la mise hors d’équilibre des films métalliques au moyen d’impulsions optiques ultracourtes.

Les phénoménes magnétiques transitoires sont exposés.

1.1 Magnétisme des films ultraminces magnétiques

Ce travail de thése porte sur I'étude d’un systéme multicouches Au/Co/Au/verre. La couche
de cobalt (métal ferromagnétique) constitue la couche magnétique. Son épaisseur est de quelques
plans atomiques, d’ou 'appellation film magnétique « ultramince ». Une description ainsi que
la caractérisation de cet échantillon fait 'objet du chapitre 2. Cette section a pour objectif de
rappeler les propriétés magnétiques de ce type de structure, composée d’une couche de métal
ferromagnétique ultramince insérée entre deux couches métalliques non magnétiques.

Le métal ferromagnétique appartient aux métaux de transition. L’ordre ferromagnétique pour
ces métaux s’explique par la présence d’électrons « polarisés en spin » itinérants : il existe une
surface de Fermi pour les électrons d. Les bandes 3d pour les deux directions de spin sont
décalées en énergie, ces bandes sont donc remplies en proportions inégales ce qui conduit & une
aimantation nette pour ce métal, voir l'illustration de la figure 1.1.

Le décalage des bandes d’énergie des électrons 3d pour les deux directions de spin résulte
d’une compétition entre I'augmentation d’énergie cinétique due au transfert d’électrons d’une
sous-bande & 'autre et le gain d’énergie d’échange, voir la figure 1.2. Le critére de Stoner prévoit

I'apparition de lordre ferromagnétique lorsque le produit Jexn(Er) est supérieur & 1 [ n(Ep)
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FIGURE 1.1: Densité d’états en fonction de I’énergie pour les bandes de conduction d’un métal ferroma-
gnétique comme le cobalt qui est un métal ferromagnétique fort. La bande de conduction 3d est polarisée
en spin, d’ou l’apparition d’une aimantation spontanée pour le matériau.

est la densité d’états électroniques 3d au niveau de Fermi dans 1’état paramagnétique et Jox est

'intensité de I'interaction d’échange | [19].

(a) E (b)
\ Er / 0B |\Tz=z
3d7 3d| 3d7
ni(E) ny(E) ny(E)

FIGURE 1.2: Figure illustrant le critere de Stoner. En (a), on considére un état non magnétique ot la
densité d’états est la méme pour les deux directions de spin. En (b), on transféere des électrons entre
les deux sous-bandes pour former un état magnétique. La solution magnétique est stable par rapport a
la solution mon magnétique si l’augmentation de l’énergie cinétique AFE., est plus faible que le gain en
énergie d’échange AFe¢, : AEgin + ABsen, < 0 avec AEg, = n(Er)(0E)? et AEsen, = —Jexn(Er)?(6E)2.
D’ou le critére de Stoner : Joen(Er) > 1 [19].

1.1.1 Modifications des propriétés magnétiques pour des couches ultraminces

La variété des propriétés magnétiques des films ferromagnétiques ultraminces par rapport au
métal massif provient du caractére quasi-bidimensionnel de ce film conjugué aux effets de surface

et d’interfaces.
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Un systéme quasi-bidimensionnel

On peut citer plusieurs effets liés a la réduction de I'une des dimensions du métal ferroma-

gnétique & quelques plans atomiques :

— une modification des paramétres de la transition de phase ferromagnétique-paramagnétique
tels que les exposants critiques ou la température de Curie T, [20,21]|. Dans les systémes
Fe/Pd(001) [20] et Fe/W(110) [22], pour de faibles épaisseurs de fer, les exposants critiques

mesurés correspondent a ceux prévus par un modele d’Ising bidimensionnel.

— une disparition du magnétisme de certains métaux ferromagnétiques pour de faibles épais-

seurs : cas du nickel pour des épaisseurs inférieures a 1,5 monocouches [23-25].

Un magnétisme de surface

Une surface correspond a une rupture du motif cristallin. Les états propres du cristal infini ne
sont pas états propres du cristal semi-infini, d’ou des modifications de la structure électronique
par rapport au massif. Ces modifications se manifestent par un rétrécissement de la largeur
des bandes et éventuellement par 'apparition d’états électroniques dits « états électroniques de
surface ». Ces changements de structure électronique sont d’autant plus importants que la densité
atomique du plan de surface est faible [15].

La densité d’états électroniques au niveau de Fermi n(Er) peut ainsi étre supérieure a celle du
massif. Lintensité du parameétre d’échange Jox entre spins électroniques est également modifiée.
Le produit Jexn(Er) peut étre supérieur a 1 (critére de Stoner) & cause de l'interface alors
que le massif est paramagnétique, d’ou la possibilité d’une polarisation de surface d’'un métal
paramagnétique. C’est le cas du platine ou du palladium au contact du cobalt [26,27], mais pas

de l'or au contact du cobalt [28].

Le réle des interfaces

Les modifications de la structure électronique dues & la surface sont étroitement liées & la

nature des interfaces mises en jeu :

— les interactions électroniques peuvent provoquer des hybridations des orbitales électroniques
du métal ferromagnétique avec celles du métal amagnétique déposé. Une hybridation forte

aux interfaces diminue le moment magnétique de la couche ferromagnétique.

— un désaccord de maille entre les métaux en contact peut entrainer des défauts structuraux

(dislocations, joints de grains..), d’ou des effets magnéto-élastiques.

— les interfaces ne sont pas planes : il y a toujours de la rugosité et méme parfois formation
d’un alliage a l'interface entre les matériaux. Ceci influe sur I'anisotropie et donc sur les
propriétés magnétiques [29]. La diversité des valeurs expérimentales pour les constantes
d’anisotropie résulte d’une forte dépendance de ces grandeurs aux conditions de fabrication

des échantillons.

De facon générale, tous ces effets sont trés dépendants de 1’échantillon.
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1.1.2 Anisotropie magnétique

L’énergie libre d’anisotropie F, d’une couche mince s’obtient en tenant compte des trois
contributions suivantes :
Ea:Emc+Eme+Eda (1'1)

ot Fy est I'énergie d’anisotropie magnéto-cristalline, F.,. I’énergie d’anisotropie magnéto-
élastique et E4q 'énergie d’anisotropie dipolaire. Chacune de ces anisotropies a tendance & orienter
I’aimantation suivant certaines directions, directions correspondant au minimum de chacun de ces
termes. L’anisotropie magnéto-cristalline résulte de la structure cristalline du massif elle-méme,
plus précisément de 'interaction électrostatique entre les orbitales des électrons magnétiques et
la distribution de charges de l'environnement [30|. L’anisotropie magnéto-élastique a la méme
origine que l’anisotropie magnéto-cristalline et prend en compte les contraintes mécaniques et
une éventuelle modification de la structure cristalline de la couche par rapport au massif : 1’ai-
mantation peut étre modifiée en intensité et en amplitude sous I’effet d’une contrainte mécanique.
Réciproquement, les distances entre atomes peuvent varier avec I'aimantation [30|. Enfin, ’ani-
sotropie dipolaire, dite aussi « anisotropie de forme », est liée & ’énergie magnétostatique qu’on
peut décrire par une répartition de charges magnétiques.

Dans les paragraphes suivants, les expressions des différentes énergies d’anisotropie sont don-
nées pour un film de cobalt (systéme uniaxial puisque de structure cristalline hexagonale com-
pacte). La figure 1.3 permet de poser les notations qui vont étre utilisées : ’axe perpendiculaire
au plan du film est confondu avec 'axe ¢ du réseau hexagonal du cobalt. On suppose le systéme

monodomaine, 'aimantation M est uniforme et saturée (M = |M| = M).

C

——>

<t -

FI1GURE 1.3: Définition des notations prises pour décrire le film de cobalt : I’aze perpendiculaire au plan
du film est confondu avec 'axe ¢ du réseau hexagonal du cobalt. tc, est Uépaisseur de la couche. 6 est
l’angle que fait ’aimantation M avec l'aze c.

Co

Anisotropie magnéto-cristalline

L’anisotropie magnéto-cristalline Ey,. comprend deux contributions de nature différente, I’'une
de volume, 'autre de surface :
Ewe=VEY +SE3

mc ?

(1.2)

oit V est le volume de la couche ferromagnétique considérée et S sa surface. EV. est I'énergie

magnéto-cristalline du métal massif par unité de volume. EZ . est la contribution par unité de

mc

surface associée aux deux interfaces. B2, = ESL + ES2 avec EJi (i = 1,2) la contribution par

unité de surface de l'interface 3.
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L’énergie magnéto-cristalline par unité de volume EY . s’écrit :
Epfe = Kime sin®(0) + Ky sin®(6) (1.3)

ott KV . et Ky sont les constantes d’anisotropie du matériau massif. Pour une interface donnée

i (i = 1,2), 'énergie magnéto-cristalline par unité de surface EJ% vaut :
ES = K1 sin?(0) + K5 . sin*(6), (1.4)

ott K% et K3 sont les constantes d’anisotropie introduites par l'interface. L’anisotropie
magnéto-cristalline de la couche ferromagnétique peut s’exprimer en fonction de constantes d’ani-

sotropie effectives K§i et KST -

Epe = V[KlmC sin (9) + szc 51114(9)] , (1.5)
avec : 5
K
Klmc = Klmc % )
co (1.6)
K2mc .

Kch = Kch tC
o)

Ainsi, plus I’épaisseur de la couche est fine, plus les effets de surface prédominent.

Anisotropie magnéto-élastique

Le désaccord de maille entre les métaux en contact introduit des contraintes, d’ott une varia-
tion d’anisotropie dite « magnéto-élastique ». Selon ’épaisseur de la couche ferromagnétique tc,,
il existe deux régimes de déformation : I’anisotropie magnéto-élastique se comporte soit comme

un terme de volume, soit comme un terme de surface [15,31,32].

La contribution de I'anisotropie magnéto-élastique est souvent incorporée dans les constantes
d’anisotropie magnéto-cristalline. Dans le premier cas, la contribution de I'anisotropie magnéto-
élastique est prise en compte dans le terme volumique de ’anisotropie magnéto-cristalline EKC.
Dans le second cas, I'anisotropie magnéto-élastique est prise en compte dans le terme de surface

de ’anisotropie magnéto-cristalline E;?lc.

Anisotropie dipolaire

Pour une couche mince, I’aimantation a tendance & s’orienter parallélement au plan du film.

L’énergie libre associée a I’anisotropie dipolaire dans la configuration de la figure 1.3 vaut :

pioM?

Eq=— Vsin?(9), (1.7)

avec fig la perméabilité du vide. Dans le systéme CGS, Eq s’écrit —2m M2V sin?(6).
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1.1.3 Cycles d’'hystérésis et direction de facile aimantation

Considérons un champ magnétique extérieur H oyt appliqué perpendiculairement au plan de la
couche de cobalt (H e, est donc colinéaire a I’axe ¢ de la couche de cobalt, figure 1.3). L’expression
de V'enthalpie magnétique totale par unité de volume de cette couche ferromagnétique s’écrit
avec 1.5 et 1.7 :

M2
E.)V = —pugH oxt. M + (KlmC — H02 )sm (0) + K2mc sin (0) (1.8)

ol —poH oxt.M est le couplage Zeeman de 'aimantation avec le champ magnétique extérieur
H ;. Nous allons voir dans la section suivante que nous mesurons seulement la projection M |
de 'aimantation M sur l'axe ¢ (M, = M.c). D’ou, dans la discussion qui suit, une étude de
M en fonction du champ magnétique extérieur.

Selon I’épaisseur de la couche de cobalt tc,, on trouve trois types de cycles d’hystérésis (voir
figure 1.4) :

Kl
—tco < tperp = e

Sy~ K

le terme d’anisotropie de surface domine. A champ nul, les minima d’énergie libre corres-
pondent 40 = 0oumet M = M. D’out 'expression « cycle carré » utilisée pour décrire une
telle situation. L’axe de facile aimantation en champ nul! est perpendiculaire au plan de la
couche ferromagnétique. On parle de couche & anisotropie perpendiculaire. D’un point de
vue microscopique, la frustration de 'interaction d’échange aux interfaces est plus coiiteuse
que les termes d’anisotropie dipolaire (formation de charges magnétiques aux interfaces)
et d’anisotropie magnéto-élastique. Les spins s’alignent donc perpendiculairement au plan
des couches.

Kine +2K5

M2
HO™ " gV _ogV

2 1mc 2mc

- tperp <ico < tplan =

le cycle d’hystérésis est « arrondi » : la composante perpendiculaire & rémanence Mgy, est

inférieure & M. L’axe de facile aimantation en champ nul se trouve sur un céone de demi-
2
poM _ Kleff
mc
angle au sommet 6 tel que sin®(f) = QT Dans la plage [tperp,tplan|, I'aimanta-

tion du film de cobalt a une composante a la f01s dans le plan du film et perpendiculairement

a ce dernier.

- tplan <tco :
la composante perpendiculaire de I'aimantation varie de maniére réversible. L’axe de fa-
cile aimantation en champ nul se trouve dans le plan des couches. On parle de couche &

anisotropie planaire.

pio M? —
92 _KYmC KSl

lmc — 1mc

+ K2

Pour des tricouches Au/Co/Au, ( ) =5,5%x10° J/m® et K¥

1073 J / m27 ainsi tperp vaut 20 A, soit environ 10 plans atomiques?.

Imc —

'ou encore lorientation spontanée a champ nul.
2dans le systéme CCS, (2nM? — K{,..) = 5,5 x 10° erg/cm et KS . =KJL + K22 =1 erg/ch. La distance
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MJ_/Msat MJ_/Msat MJ_/Msat
1 11 - 1f
P
/
—Hcoer Hecoer —Hcoer Hecoer
(070) Hext (070) Hext (070) Hext
-1 -1 -1
tmag S tPeYP tperp S tmag S tplan tplan < tmag

FIGURE 1.4: Allures des cycles d’hystérésis en champ magnétique perpendiculaire au plan de la couche
ferromagnétique. M| désigne la composante perpendiculaire de l'aimantation M au plan du film, donc
paralléle au champ magnétique extérieur H oy .

1.2 Les effets Kerr magnéto-optiques en statique

Dans cette section, nous définissons les effets Kerr magnéto-optiques pour un systéme ma-
gnétique a 1’équilibre. Une description phénoménologique ainsi que microscopique est donnée.
Dans un dernier temps, nous détaillons une méthode de calcul de la réponse magnéto-optique

Kerr polaire d’une structure en couches minces.

1.2.1 Définition des effets Kerr magnéto-optiques

Les effets magnéto-optiques résultent de l'interaction de la lumiére polarisée linéairement
avec un milieu magnétique ou placé dans un champ magnétique.

L’effet Kerr magnéto-optique est un effet magnéto-optique du premier ordre c’est-a-dire pro-
portionnel & I'aimantation ou au champ appliqué. Ce phénoméne optique se manifeste par une
modification de I’état de polarisation de la lumiére réfléchie par le matériau. Ainsi, une mesure
ellipsométrique de ’onde réfléchie permet d’avoir des renseignements sur 1’état d’aimantation du
matériau. L’état de polarisation de I'onde transmise est également modifié par rapport a celui de
I’onde incidente : il s’agit de l'effet Faraday magnéto-optique. Pour un milieu métallique semi-
infini (d’épaisseur beaucoup plus grande que ’épaisseur de peau), il n’y a pas d’onde transmise.
L’effet Faraday magnéto-optique n’est donc pas observable. L’effet Kerr magnéto-optique cor-
respond qualitativement a un effet Faraday sur un aller-retour sur une épaisseur de l'ordre de
I’épaisseur de peau du matériau.

Selon 'orientation relative du vecteur d’onde de la lumiére incidente et de 'aimantation M

dans I’échantillon, on distingue trois configurations de base, voir figure 1.5 :

— configuration polaire : I'onde incidente arrive normalement & la surface. L’effet Kerr est dit
« polaire », il dépend uniquement de la composante perpendiculaire de I'aimantation du

matériau et pas de la direction de polarisation de ’onde incidente.

entre plans atomiques vaut pour le cobalt 2,04 Aet pour l'or 2,36 A.
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(a) k (b) k (c) k

| ~— _¥___ ~— _¥___
MT M —— M

Kerr polaire Kerr longitudinal Kerr transverse

FIGURE 1.5: Les trois configurations de base des effets Kerr magnéto-optiques : (a) polaire, (b) longitu-
dinal (M est dans le plan d’incidence et n’a pas de composante perpendiculaire), (¢) transverse (M est
perpendiculaire au plan d’incidence).

— configuration longitudinale : le faisceau arrive en incidence oblique, 'aimantation n’a pas
de composante perpendiculaire et se trouve dans le plan d’incidence de la lumiére. La mo-
dification de I'état de polarisation de 'onde réfléchie dépend de la direction de polarisation

de 'onde incidente.

— configuration transverse : incidence oblique, aimantation perpendiculaire au plan d’inci-
dence. L’effet Kerr transverse se traduit par une variation de I'intensité réfléchie pour une
polarisation incidente p lorsqu’on inverse 'aimantation du matériau. Il n’y a pas d’effet

pour une polarisation incidente s.

Les mesures ellipsométriques ne sont pas le seul moyen d’investigation de ’état d’aimantation
du matériau. Une mesure des coeflicients de réflexion des ondes polarisées circulairement droite
et gauche (mesure de réflectivité différentielle circulaire ou dichroisme circulaire) permet de

déterminer en partie I'état d’aimantation du matériau (configuration transverse) [33].

Le cobalt massif a un angle de rotation Kerr polaire de —0,30° & température ambiante et
dans le visible (A = 633 nm). L’effet Kerr longitudinal est difficile a distinguer de l'effet Kerr
polaire en incidence oblique. Il est nécessaire de faire varier I’angle d’incidence pour pouvoir
distinguer les deux effets. La configuration Kerr transverse est préférée expérimentalement & la
configuration longitudinale : des mesures de dichroisme circulaire sont alors mises en ceuvre.

Pour le cobalt en couche mince, AR/R vaut au maximum 1,5 x 1072 [30].

Configuration adoptée

A aimantation égale, la configuration polaire est celle de plus grande sensibilité. Dans toute la
suite, nous nous sommes placés dans cette configuration, I'onde incidente est polarisée rectiligne-
ment. Nous nous servons de la représentation de Jones pour décrire les états de polarisation [34].

Le champ électrique Ej,. de 'onde incidente s’écrit :

Einc = [ ! ] ) (19)
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avec I’axe x de ce repére confondu avec la direction de la polarisation incidente. L’onde réfléchie
a pour état de polarisation :

B - cos(ax) cos(nk) — i sin(ak) sin(nk) 7 (1.10)

sin(ak) cos(ni) + i cos(ax ) sin(nk)
ol ak désigne ’angle de rotation de ’axe principal de l’ellipse par rapport a la direction initiale
de polarisation et nk 'ellipticité de ’onde réfléchie. On regroupe souvent ces deux parameétres en
un seul : O = ax + ink, Ok est appelé « rotation Kerr polaire complexe ». La figure 1.6 permet

de mieux se représenter les angles ax et nk.

FIGURE 1.6: Représentation de [’état de polarisation de 'onde réfléchie.

1.2.2 Description phénoménologique des effets Kerr magnéto-optiques

Soit un matériau initialement isotrope. L’apparition d’une aimantation pour ce matériau brise
certaines symétries. Supposons qu'une aimantation M apparaisse selon l'axe z. En considérant
des effets au premier ordre en M et les relations d’Onsager®, le tenseur diélectrique [¢] de ce
matériau s’écrit :

€xz Exzy O
[e] = —Exy Ezx O . (1.11)
0 0 &4z

Les éléments de ce tenseur diélectrique sont complexes, le terme diagonal €., ne dépend pas de
I'aimantation au premier ordre et le terme non diagonal €4, est proportionnel & I’aimantation
via un facteur F' complexe :

Exy = F'M . (1.12)

F dépend, entre autres, de la composition du matériau et de la pulsation de 'onde lumineuse
incidente.
L’étude de la propagation de la lumiére selon 'axe z montre que les modes propres de

propagation sont ceux des ondes électromagnétiques de polarisations circulaires o4 et o_, dont

3cii(M) = 4;(—M) et pour i # j, €i;(M) = —g;;(—M).
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les champs électriques E,, et E,_ s’écrivent :

1
V2

1

F —
7 +q

(1.13)

Ils sont associés aux indices propres complexes N4, solutions de ’équation de propagation :
] Eo. =15, B,y (1.14)

ott i1 = e,y £ igzy. L'indice propre complexe se note sous la forme d'un développement au
premier ordre en ey /egy ¢
N4 = Ng + dn, (1.15)

avec Ny = /€4, l'indice du matériau sans aimantation (qui est alors isotrope) et dn 'indice
magnéto-optique complexe du matériau magnétique. dn = dn + idk = §ﬁ06~2, ot Q, dit « para-

métre magnéto-optique », vérifie la relation :

Epy = —1€22Q . (1.16)
Le milieu aimanté posséde donc une biréfringence circulaire Afi définie par :

Af =iy — i = 2dii = ipQ = i -2 (1.17)

V 530:1:

Considérons une onde incidente polarisée rectilignement selon 'axe . Le champ électrique

. e .
associé Ej. s’écrit dans la base {E,,, E,_} :

1
Eie = —
mc \/§

Le coefficient de réflexion r4+ en amplitude pour le mode circulaire o4+ vaut :

(Es, +E,_). (1.18)

1—n4
= . 1.19
T} (119)

L’onde réfléchie E, est donc elliptique. La rotation complexe par rapport a I’onde incidente vaut :

6’K = aK + ”7K 3
Eay (1.20)

\/@(5:109: - 1) ’

On note que cet angle dépend a la fois des termes diagonaux et non diagonaux du tenseur
diélectrique. Lorsque 'aimantation M a des composantes sur les axes x et y, le tenseur diélec-
trique du matériau s’écrit différemment, les éléments e, et €,, apparaissent [35-37]. Comme les
effets Kerr longitudinaux et transverses s’annulent pour une onde incidente perpendiculaire, la

rotation Kerr polaire complexe garde la méme expression 1.20 [38—40].

Pour le traitement des effets Kerr longitudinaux et transverses (effets négligeables devant

leffet Kerr polaire), on peut se reporter aux références [35-40|. Dans notre configuration ex-
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périmentale, ’angle d’incidence est de 2°. Pour un tel angle et pour le systéme multicouches
Au(3,5nm)/Co(3nm)/Au(28nm), l'effet Kerr polaire vaut —9,5 x 1072 °, soit trois ordres de
grandeur plus grands que les effets Kerr longitudinaux (5 x 107° °) [41]. Nous considérerons

alors que seule la rotation Kerr polaire complexe est mesurée.

1.2.3 Description microscopique des effets Kerr magnéto-optiques

L’interaction directe entre le champ magnétique de l'onde électromagnétique et les spins des
électrons ne peut pas rendre compte de 'importance des effets Kerr magnéto-optiques ak et ni
dans les ferromagnétiques. Ces effets proviennent simultanément du couplage spin-orbite et de
'interaction d’échange [42,43]. Il en résulte une différence d’absorption des modes électromagneé-
tiques de polarisation circulaire o4 et o_ (dichroisme circulaire).

Afin d’illustrer le dichroisme circulaire induit par I’action conjuguée du couplage spin-orbite et
de l'interaction d’échange, considérons la figure 1.7 extraite de [28|. Cette figure permet d’étudier
qualitativement les transitions dipolaires électriques des ondes électromagnétiques de polarisation
circulaire o et o_ sur des niveaux d’énergies électroniques ot seul un état d’arrivée est considéré.
Les régles de sélection des transitions dipolaires électriques imposent pour l'interaction entre

I'onde électromagnétique incidente circulaire :

Al = +1,
(1.21)
Aml +1

)

La transition p<d est donc autorisée par la premiére régle de sélection. Avec la deuxiéme régle
de sélection, les transitions avec absorption d’'un photon o (respectivement o_) correspondent
a Am; = +1 (respectivement Am; = —1). En (a) de la figure 1.7, on considére seulement
leffet de l'interaction d’échange sur les niveaux électroniques d. L’interaction d’échange léve la
dégénérescence en spin du niveau d. En (b) de la figure 1.7, on considére seulement les effets
du couplage spin-orbite et il n’y a pas d’interaction d’échange. Le couplage spin-orbite léve la
dégénérescence orbitale des niveaux d. Dans les deux cas, les transitions avec absorption d’un
photon o sont équivalentes aux transitions avec absorption d’un photon o_. Seule la conjugaison
du couplage spin-orbite et de l'interaction d’échange permet une différence d’absorption des
modes électromagnétiques de polarisation circulaire o4 et o_, figure 1.7 (c).

La figure 1.7 illustre qualitativement le dichroisme circulaire sur un schéma simplifié de ni-
veaux d’énergie. Lorsqu’on considére le métal ferromagnétique, il faut prendre en compte la
structure de bandes du matériau et la distribution des porteurs. Le lien entre le tenseur diélec-
trique macroscopique [e] du métal ferromagnétique et la structure électronique microscopique
s'écrit [44,45] :

wgnk:fg, _fnk)]<‘ nk’2 ZJ| nk:|)

_ s A3k 1.22
gij(w) =6ij + ——5— 7T;—lme2 Z /BZ wgn g — w2 — 2wl g, & 7 (.22)

ol la charge de I’électron et sa masse sont notées e et m, w est la pulsation de I'onde électro-

magnétique incidente. 45 vaut soit zx soit xy. L'opérateur +,, vaut 1 et ., -1. n et g indexent
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FIGURE 1.7: Figure extraite de [28] permettant d’illustrer le dichroisme circulaire induit par le couplage
spin-orbite et linteraction d’échange. En (a), Ueffet de linteraction d’échange seule sur les niveaux élec-
troniques. En (b), Ueffet du couplage spin-orbite seul (sans interaction d’échange). En (c), la conjugaison
des effets de l'interaction d’échange et du couplage spin-orbite. L’action de l’interaction d’échange a été
négligée sur les niveaux p. Seules les transitions vers l'orbitale p de nombre quantique magnétique m = 0
ont été représentées. En (c), on voit que les transitions avec absorption d’un photon oy ne sont pas
compensées par les transitions avec absorption d’un photon o_.
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les bandes d’énergie. hwy, i est 'énergie de I’état électronique |n, k), won ke = Wy k — Wn k- fn,k €St
la probabilité d’occupation de I’état |n, k). On somme sur la zone de Brillouin BZ et sur toutes
les bandes. Al'g,  désigne I'élargissement de la transition |n, k) — |g, k). L’élément de matrice
P;f%k vaut :

Les états |n, k) et |g, k) sont couplés via I'opérateur py = —ih(V, £ iVy).

En régime stationnaire, I’aimantation M du métal s’écrit :
M = L.+ gS., (1.24)

avec L. le moment orbital du systéme électronique, S, celui de spin et g le facteur de Landé.
Dans les métaux ferromagnétiques 3d tels que le cobalt, le moment orbital est quasiment nul &
cause des effets du champ cristallin [44], 'aimantation est donc principalement due au spin. Le
couplage spin-orbite introduit une corrélation entre les parties orbitales et de spin des fonctions
d’ondes électroniques. Cette corrélation assure un lien de proportionnalité entre M et L. et
permet d’utiliser les effets magnéto-optiques comme sonde de I'aimantation : I’onde incidente
« sonde » le moment cinétique orbital qui est proportionnel a S, et donc finalement & M. Ainsi,
le couplage du champ électromagnétique se fait ainsi indirectement avec les spins. En régime
dynamique, divers problémes apparaissent et sont examinés par la suite.

Pour le calcul du tenseur diélectrique [¢] du métal ferromagnétique a partir de la structure
de bandes du matériau, on peut également consulter les références [43,46-50] qui ont traité
le couplage spin-orbite soit comme une perturbation soit au moyen d’une équation de départ
relativiste. Pour ce travail, I’expression 1.22 a pour intérét de souligner la relation entre la

distribution des porteurs et les termes du tenseur diélectrique du métal ferromagnétique.

1.2.4 Calculs magnéto-optiques dans des multicouches magnétiques a aimanta-
tion perpendiculaire

Dans le paragraphe 1.2.2, nous avons calculé la rotation Kerr complexe polaire pour un
matériau magnétique semi-infini. Dans un systéme magnétique multicouches, il faut tenir compte
des phénoménes d’interférences et des réflexions multiples aux différentes interfaces.

La modélisation adoptée des structures en couches minces suppose que les interfaces sont
abruptes et parfaites & I’échelle de la longueur d’onde optique. En revanche, les propriétés ma-
gnétiques peuvent étre modifiées par la rugosité des interfaces et les effets d’hybridation des
orbitales électroniques entre les deux métaux en contact. Ces effets n’affectent pas la description
et le calcul des effets magnéto-optiques, mais modifient I'aimantation portée par les couches de
la structure, voir le chapitre 2.

Dans ce qui suit, nous nous plagons dans le cas particulier de 'incidence normale de la lumiére
et d’une aimantation perpendiculaire pour les différentes couches magnétiques de la multicouche.
Nous présentons deux approches différentes pour calculer la réponse magnéto-optique. Dans le
cas général d’'une aimantation quelconque et d’une incidence inclinée de la lumiére, on peut se

reporter aux références [37-40,51]. On peut également consulter la référence [33] qui fait le point
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sur les différents calculs et approches.

Différentes approches

Considérons une couche mince magnétique a aimantation perpendiculaire d’épaisseur ¢ dé-
posée sur un substrat métallique semi-infini*. On peut calculer des deux maniéres qui suivent la

rotation Kerr polaire complexe 0k pour cet empilement :

— calcul de type Fabry-Pérot ol 'on tient compte des interférences multiples dues aux allers-

retours du champ électromagnétique dans le film mince (méthode séquentielle).

— formalisme de Yeh ou approche matricielle [33,51], basée sur la représentation de Jones [34] :
la relation vectorielle linéaire entre les champs incidents, réfléchis et transmis est décrite
par une matrice [M], dont on peut déduire les propriétés optiques de la structure : T, R, a,

et 1. La matrice [M] est le produit des matrices associées a chaque élément de la structure.

Pour généraliser la premiére méthode & un empilement de N couches minces, un calcul par
récurrence peut étre mené [52]. On considére tout d’abord le milieu semi-infini et la premiére
couche pour lesquels on calcule les effets Fabry-Pérot; on détermine alors un indice virtuel
équivalent qui permet de remplacer cet empilement de deux couches par un substrat semi-infini
ayant pour indice l'indice virtuel calculé. Puis, on réitére le méme raisonnement couche par
couche en remontant jusqu’a la derniére déposée.

Nous avons adopté la seconde approche, & savoir le formalisme de Yeh. Cette approche ma-
tricielle est plus lourde pour une simple bicouche, mais beaucoup plus efficace pour les structures
complexes, telles air/Au/Co/Au/verre/air que nous étudions par la suite. Le formalisme de Yeh
est purement local (les couches métalliques sont décrites par leurs tenseurs diélectriques) et ne

convient plus si les électrons sont délocalisés.

Formalisme de Yeh

Considérons une multicouche constituée d’'un empilement de N couches homogeénes. Les
couches magnétiques de cette structure sont & aimantation perpendiculaire et la lumiére arrive

en incidence normale. Notons z ’axe perpendiculaire aux plans de toutes ces couches (figure 1.8).

Etape 1 : détermination des modes de propagation du champ électromagnétique
dans chaque couche j de tenseur diélectrique [¢/]

La couche j est un milieu soit isotrope (pour couches non magnétiques), soit uniaxe. Dans
ce dernier cas, la couche j est magnétique a aimantation perpendiculaire par hypothése.

Les modes propres de propagation pour le champ électromagnétique { E, B} sont au nombre
de quatre : {eg , b{}, 1 =1,2,3,4. Ce sont les modes électromagnétiques des polarisations circu-
laires 04 et o_ pour les deux sens de propagation (direct et rétrograde). Chaque mode propre

est associé & un indice propre ﬁg , cf. expression 1.14 et tableau 1.1.

4Papproximation du substrat semi-infini sera justifiée paragraphe 2.3.2 pour le systéme multicouches
Au/Co/Au/verre.



1.2 Les effets Kerr magnéto-optiques en statique

35

substrat

couche NV
couche N —1

couche j

couche 2

couche 1

FIGURE 1.8: Structure d’une multicouche : la couche j (pour j
tj (t; = zj — zj—1). Les deux milieux (z < zp) et (z > zn)
semi-infinis.

+ 22
+21

+20

compris entre 1 et N) a pour épaisseur
sont des milieux optiquement isotropes

Vecteur propre | Sens de propagation | Mode circulaire | Indice propre
e ~7
1 +z o+ 1y
e —z (o 0 = —nj
e ~J
3 +z o_ ng
ey —z o_ 0y = —1m

TABLEAU 1.1: Définition des vecteurs propres (eg)(izl’“)@ du

champ électrique dans la couche j. Les

indices propres du sens de propagation rétrograde sont pris opposés aux indices propres du sens de pro-

pagation direct.

On définit alors la matrice de propagation [p’] du champ électrique dans cette couche d’épais-

seur t;. Elle s’écrit dans la base (ef)(i=1,..,4> :

[ exp(z'%ﬁ{tj) 0 0 0
w
A 0 exp(i—njt;) 0 0
[P]] = ¢ W g ’ (125)
0 0 exp(zzn?)tj) 0
0 0 0 exp(i%ﬁitj)

oll w est la pulsation du champ électromagnétique et c la célérité de la lumiére dans le vide.

Etape 2 : écriture du champ électrique dans la j-iéme couche

Le champ électrique E’ dans la couche j est une combinaison linéaire des vecteurs propres
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(eg)(izl,..,z;) :
E = Eg) exp (i(—wt + ¢/.7)) ,
4
= Z Egieg exp (i(—wt + %ﬁz(z — zj_l)) , (1.26)
i=1
ol ¢/ est le vecteur d’onde du champ électromagnétique dans la couche j. (Egi)(izl,.‘,4) sont
les coordonnées du vecteur amplitude E{) du champ électrique dans la couche j dans la base
(ef)(izl,..,4)-
Etape 3 : relations de passage des champs électromagnétiques
A Tinterface z = z;, au moyen des relations de continuité pour les composantes tangentielles
du champ électrique, on obtient deux relations entre les champs électriques E? et E/T!. Les
couches magnétiques sont & aimantation perpendiculaire par hypothése, on obtient alors deux
autres relations entre les champs magnétiques B’ et B/*! par continuité des composantes tan-
gentielles du champ magnétique. Les composantes du champ magnétique s’expriment en fonction
des celles du champ électrique, on trouve ainsi une relation entre 'amplitude complexe du champ
électrique E7 dans la couche j et celle du champ électromagnétique E/+! dans la couche j + 1.

Cette relation peut s’écrire sous forme matricielle :
j j+1
E) = [TjnlE) (1.27)

avec :
[T.4+1] = [D] D[] (1.28)
otl [D7] est une matrice, appelée « matrice dynamique » et s’écrit dans la base (eg)(izl,nA) :

e{x eJ‘ e%x ei

. ¥oowovb

i1 1 2 3 4
D)= | v v (1.29)

i i
el el e
by T2y T3y Ty

VY
b, b, by b,
J

€

i (resp. egy) est la projection orthogonale de eg sur axe @ (resp. y). Il en va de méme des

notations bz et bz .
x y

Comme les aimantations des couches magnétiques sont perpendiculaires, la matrice de trans-

fert [T} j+1] entre les couches j et j + 1 est une matrice bloc diagonale dans la‘base (8?)@:1,..,4)-

Ceci traduit 'indépendance des modes circulaires + et -. Dans la base (eg)(izl,-.A)v (1,541

s’écrit [33] :

[T}.+1] = [ tisrlie Do ] (1.30)
g1 = N ; .
[0](2,2) [tjijrl](Q,z)

avec [0](2,2) la matrice carrée nulle de dimension 2 et [tj’j+ﬂa2) une matrice carrée de dimension

2 d’expression :

1

+
[t]}j-i-l](g,g) = 5 (1'31)

(L+ak N exp(—ipt™)  (1— a4 exp(ipl™)
(1— @ exp(—ihT)  (1+af" ) exp(ipi™) |
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~j+1

| 1 1_ Yol
avec ui’JJr = et ]+ nﬂj tit1.
nﬂ[ c

Etape 4 : obtention de la matrice [M] de passage entre le champ électrique du
milieu (z < zg) et celui du milieu (z > zy)
La matrice [M] est le produit des matrices de transfert [T} j11] pour toutes les couches. Elle

relie les vecteurs champs électriques E8 etEéV +1 dans les demi-espaces en z = zp et 2 = zp :

N
Ey = | [Ty | B = MIEYH! (1.32)
=0

On suppose qu’aucune onde n’arrive sur la multicouche depuis le milieu semi-infini z > zn.
On note B, Eref et EY%" les amplitudes des modes des ondes de polarisations circulaires o+
respectivement incidentes, réfléchies et transmises par la structure multicouche. L’équation 1.32

se réécrit :

Eine My Mz 0 0 Elrans

EY | | My My 0 0 0 (1.33)
Eine 0 0 Mg Mg || Efrens |- '
B 0 0 My My 0

Pour une onde incidente polarisée selon I'axe @, la réponse magnéto-optique (T, R, ak, 7Kk)

de notre structure multicouche s’écrit :

1 1
T = =
2 (Mn|2 | Mss |2>
2
R - 1 M21 M43
2 Mn M33
(1.34)
ok = 1 arg <M11M43>
2 Mag1M3s
R | Moy Mgz | — | My My |
\ | Moy Mgs | + [ Mq1Mys |
La rotation polaire Faraday ar et l'ellipticité polaire Faraday ng ont pour expressions :
1 My,
o = —arg|—
F 5 g Mas
(1.35)
tan g | Mz | — | My, |
| Mss | + | My |

1.3 Mise hors d’équilibre des films métalliques

Dans ce travail de thése, la dynamique de films métalliques est réalisée et observée optique-

ment : une impulsion optique dite « impulsion pompe » porte le systéme hors d’équilibre, une
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impulsion optique dite « impulsion sonde » permet de suivre I’évolution temporelle de proprié-
tés optiques. Afin de pouvoir interpréter I’évolution temporelle de ces propriétés optiques, cette
section a pour objectif de donner une description microscopique des phénoménes transitoires en
jeu aprés 'injection optique d’énergie.

L’excitation optique et la relaxation peuvent étre résumées par les étapes suivantes :

— absorption « instantanée » de l'impulsion pompe par le gaz d’électrons qui se trouvait

initialement & la température Ty. La distribution électronique créée est athermale.

— l’énergie injectée est redistribuée au sein du gaz d’électrons via des collisions entre les élec-
trons. Le gaz d’électrons retrouve une distribution quasi-thermale, c’est & dire une distri-
bution de Fermi-Dirac de température T, au bout de quelques centaines de femtosecondes.

Cette température est différente de celle du réseau.

— les collisions des électrons avec les phonons permettent de transférer 1’énergie injectée
dans le gaz d’¢électrons vers le réseau. La thermalisation de ’ensemble électrons/réseau a
une température commune 77, se fait en quelques picosecondes. La capacité calorifique du
réseau est environ 100 fois plus grande que celle du gaz d’électrons, 1’élévation finale de

température est faible (voir estimation 4.2.1).

— la diffusion thermique dans le substrat et dans les directions latérales constitue la derniére
étape de thermalisation du systéme. Le métal revient a sa température initiale Ty. Cette

derniére étape se déroule sur une échelle de temps de 100 ps.

Ces étapes ne se déroulent pas séquentiellement, mais en paralléle. Cependant, les échelles de
temps caractéristiques sont trés différentes, ce qui donne un certain sens a cette vision séquen-
tielle. Chacune de ces étapes fait 'objet d’une description plus détaillée dans les paragraphes
suivants. Puisque la multicouche étudiée (Au/Co/Au) comporte un métal noble (Au), nous com-
mencons par exposer la mise hors équilibre et les mécanismes de relaxation pour ce métal noble.
Dans un deuxiéme temps, les différences et similitudes pour un métal de transition sont souli-

gnées. Enfin, nous décrivons les phénoménes mis en jeu pour la dynamique de spins.

1.3.1 Retour a I'équilibre pour I'or
Mise hors d’équilibre

Dans nos expériences, la mise hors d’équilibre de 'or (métal noble) se fait par absorption
intrabande d’une impulsion pompe d’énergie fiw, = 1,55 eV. Lors de ce processus, un électron
d’état d’énergie E en dessous du niveau de Fermi est porté dans un état d’énergie E + hwy,
voir la figure 1.9. Ainsi, la zone d’énergie [Ep — hwp, Er] est en partie dépeuplée et les états
d’énergie dans la zone [Ew, Ex + Iwp| sont en partie remplis. La distribution électronique créée
est athermale.

La variation du nombre d’occupation dfexc(E) peut étre estimée : il suffit de calculer le nombre
d’électrons arrivant dans les états d’énergie E et le nombre d’électrons quittant ces états. On
trouve [53,54] :

dfexc(E) = Aexe{n(E—hwp) fo(E—hwp)[1 = fo(E)] =n(E+ hwp) fo(E)[1 = fo(E+hwp)]}, (1.36)
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hwp
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FIGURE 1.9: Schéma de principe de la mise hors d’équilibre de lor : création d’une distribution électro-
nique athermale via l’absorption intrabande de l'impulsion pompe par les électrons de conduction.

ot n(E) est la densité d’états électroniques autour de 'énergie E. fo(E) est la distribution de
Fermi-Dirac du gaz électronique & I'équilibre® (avant excitation optique). Aex. est proportionnel
a I'intensité du laser de pompe et rend compte de I’énergie injectée dans le gaz d’électrons. L’ex-
pression 1.36 est valable uniquement pour une dépopulation faible. La quantité d’énergie injectée
est souvent calculée en terme de température équivalente d’excitation Tiy., c’est a dire la tem-
pérature d’une distribution de Fermi-Dirac possédant la méme énergie totale que la distribution

perturbée :

/ En(E)[fo + dfurc( B)dE = / En(E) fr,.(E)E | (1.37)

Redistribution de I'énergie injectée au sein du gaz d’électrons

Les interactions entre électrons constituent un probléme & N corps trés complexe. La force de
Coulomb est a longue portée, chaque électron est en interaction avec les N — 1 électrons restants.
On simplifie ce probléme & N corps en introduisant la notion d’écrantage et en décrivant les
électrons sous forme de quasi-particules. De maniére grossiére, on peut considérer chaque électron
comme étant entouré d’'un nuage de charges positives qui écrante 'interaction de I’électron avec
les autres. Ce nuage de chages positives rend compte de la répulsion entre électrons. Ainsi,
le potentiel coulombien & longue portée en 1/r est écranté par la réorganisation spatiale des
charges et céde la place & un potentiel a courte portée [53-57|. Le probléme est donc ramené a
Iinteraction d’une quasi-particule formée par un électron entouré de son nuage positif avec les
autres quasi-particules & travers un potentiel écranté. Cette interaction est traitée comme une
faible perturbation (théorie de Landau des liquides de Fermi normaux [56]).

Les interactions entre les quasi-particules sont traitées comme des collisions élastiques & deux
corps selon le diagramme de collisions de la figure 1.10 :

Deux quasi-particules de vecteurs d’ondes kq et ko et d’énergie Fy et Es sont diffusés vers
des états de vecteurs d’ondes k3 et k4 et d’énergie F3 et 4. Au moyen de la régle d’or de Fermi,

le taux de diffusion global pour I'état |ki) est donné par [57,58] :

df (k 2
fﬁltl) - % |M’2F(k17k27k31k4)5(k1+k2_k3_k4)6(E1+E2_E3_E4)’ (138)
e k2, ks, ky
5 . 1
fo(E) = ——F7—~—, k=~ Er.

E—p
exp(kBTo)Jrl
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(@) x / (@)
o /17 k\g o
FIGURE 1.10: Diagramme de collision entre deur quasi-particules.
ou :
— §(k1 + k2 — k3 — ky4) traduit la conservation de 'impulsion pendant la collision.

— §(Fy + B2 — E5 — E4) représente la conservation de I'énergie pendant la collision.

— F(k1, ko, k3, k4) traduit le principe d’exclusion de Pauli. F' vaut :

Py, ko, kg, Jox) = — (ko) f(kz) [1 — F(ka)][1 — F(ka)] +[1 — F(e)][1 — (ko) f(ks) f (ka)

(1.39)
F comporte deux termes : le premier représente la diffusion hors de 1'état |k ), le second la
diffusion vers I’état |k1). Sile gaz d’électrons est thermalisé, f est une distribution de Fermi-
Dirac et F' vaut 0 : le nombre de quasi-particules « rentrants » vaut le nombre de quasi-
particules « sortants ». Ainsi, les collisions électrons-électrons permettent de redistribuer
I’énergie injectée au sein du gaz et la distribution électronique athermale évolue vers une

distribution thermalisée.

— M est I’élément de matrice de diffusion. M = M (k1, ko, ks, ks) = (ks, k4| Hint |k1, k2),
avec Hiyt '’hamiltonien d’interaction coulombienne. Cette derniére est écrantée et cela se
traduit par une réduction du potentiel d’'interaction coulombien d’un facteur 1/e(q, w) [55],
ou ¢ est la constante diélectrique du matériau. Via certaines approximations [53, 54|, on
aboutit & un modéle simple d’écrantage statique avec un potentiel d’interaction a courte
portée de type Yukawa :

e

U(r) exp(—qer), (1.40)

dmege,r
ol gg représente l'inverse de la longueur d’écrantage.

Le temps de thermalisation 7._.(E) d'un état d’énergie FE prend en compte linteraction
coulombienne écrantée entre les électrons et le remplissage de 1’espace des phases ot le principe

d’exclusion de Pauli est & considérer. Ce temps de thermalisation suit la loi [53,56,59] :

1

Te—e(E) m )

(1.41)
La relaxation est donc rapide (fs) pour E > Ep et ralentie considérablement pour les états
proches du niveau de Fermi du fait de la réduction des états finals disponibles pour les processus
de relaxation. On peut alors définir un temps effectif de thermalisation électronique 7._. =~ 500 fs
pour 'or observé expérimentalement et reproduit par des simulations numériques basées sur un
modele de Landau des liquides de Fermi [53-56,60,61|. Pour des temps inférieurs a 7._, le gaz

électronique peut étre décrit phénoménologiquement comme deux populations d’électrons : une
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population thermalisée a forte densité et une population athermale a faible densité [60-62].

Redistribution de I'énergie entre les électrons et le réseau

Les collisions entre électrons permettent de redistribuer 1’énergie injectée au sein du gaz
électronique. Cette énergie est également transférée au réseau via des collisions entre électrons
et phonons, d’otl une thermalisation dite externe électrons/réseau.

Un électron peut émettre ou absorber un phonon de vecteur d’onde q et d’énergie hwq. Les in-
teractions électrons-phonons peuvent étres décrites comme des collisions élastiques® schématisées

par le diagramme de la figure 1.11.

E — hwg em E abs E 4 hwq
mT T T T T~ ~——" T T T~ EN
ol ol o
k—q  abs k o~ k+gq

FIGURE 1.11: Diagramme de collision entre un électron et un phonon.

Le taux de diffusion de I’état |k) est donné par [54,63,64] :

dféf) o 2% Zq: \Me_pn(q)|*{F~(k,q)0(Ex — Eg_q— hwq) + F (k,q)0(Eg — Egrq+hwq)},

(1.42)

{ Fo(kq) = —fB)L = k=gl +No(@] + /b=~ fBINo(0), | o
Ft(k,q) = —f(k)[1— f(k+q)]No(q)+ f(k+q)[l — f(K)][1+ No(q)] -

No(q) est le nombre d’occupation du mode de phonon d’énergie hwgq, No(q) est donné par la
distribution de Bose-Einstein”. Les facteurs F~(k,q) et F'*(k,q) traduisent les principes de
Pauli pour les électrons et de Bose pour les phonons.

Les interactions entre électrons et phonons sont de nature électrostatique. Les phonons mo-
difient le potentiel électrostatique des ions. Ainsi, la structure de bandes n’est plus la méme ainsi
que les énergies des électrons. Dans les métaux nobles, ce probléme a N corps trés complexe
peut étre simplifié en décrivant les interactions entre électrons et phonons par un potentiel de
déformation. L’élément de matrice de diffusion M._pp(q) est calculé en développant le potentiel

d’interaction en puissance de g. Au premier ordre en ¢, on trouve [64] :

_ h2E2 q2

B 2pVﬂq7

| Me—pn(a)[? (1.44)

oll p est la masse volumique, V' le volume du cristal et = le paramétre de couplage. L’expres-

sion 1.44 est valable pour des faibles valeurs de ¢ (¢ < kr) ce qui n’est pas vérifié pour I’ensemble

Son néglige les processus umklapp [53,54].
"No(q) =

exp( hwq

ksTo

,1).
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des collisions électron-phonon. Néanmoins, pour des températures supérieures a la température
de Debye, les auteurs de [53,54] ont montré que la dépendance en ¢ de |M._,n(g)|* influe peu
sur les résultats a condition de prendre = comme paramétre ajustable.

Pour ce travail de thése, on retiendra ’ordre de grandeur du temps 7._,; de thermalisation
des électrons avec le réseau : T,_,p ~ 1 ps pour I'or [60]. Ainsi, nous constatons que les temps de
thermalisation interne (entre électrons) et externe (électron et phonon) se font sur des échelles
de temps comparables pour les métaux nobles. Les auteurs de [60, 62| décrivent simultanément
ces deux processus de thermalisation de maniére phénoménologique en subdvisant le systéme en

trois populations :

— les électrons non thermalisés. On note N la densité volumique d’énergie contenue par cette

population.

— les électrons thermalisés. Cette population est décrite par une température T, et une ca-

pacité calorifique C.

— les phonons. Ces derniers sont modélisés par un réservoir avec une température 1; et une

capacité calorifique Cj.

La redistribution de I’énergie injectée est donnée par un jeu d’équations couplées :

88—]:[ = —aN — (N,
0C. T,

5 = ~CGe(Te—T) +aN, (1.45)
oCT,

alt l - Gefph(Te - T'l) + ﬁN,

\

oll Ge_p, est la constante de couplage électron-phonon, « le taux de chauffage du gaz électronique
et B = Ge—pn/Ce le taux du couplage électron-phonon. Ce modéle permet de tenir compte des
effets athermaux en étendant le modéle & deux températures généralement utilisé dans une
premiére approche ot I'on considére I'interaction entre deux populations (électrons et phonons)
déja thermalisées [65,66]. En considérant de faibles élévations de températures, le systéme 1.45

est linéarisé et on trouve les fonctions de réponse suivantes :

t

N = H(t) exp(—Th
t /

)
1.46
AT.C, ~ AT, = H()[1 - exp(———)] exp(——), (140)

Tth Tp

avec T, = 1/8, tn = 1/a et 7y = 1/(ac+ (). H(t) est la fonction d’Heavyside. On identifie le
temps de thermalisation électron-électron 7., a 7y et 7._pp a 7. Ce jeu d’équations permettra
d’interpréter le temps de montée de la température de la population thermalisée d’électrons
au moyen de 7._. et son temps de descente dii a 'interaction avec le réseau avec 7,_pp, voir
le chapitre 4. Ce modéle « global » permet ainsi de décrire la relaxation du métal noble au
moyen de temps de thermalisation moyens, alors que la description microscopique (équation de

Boltzmann) ne le permet pas. Pour l'or, 7._. = 500 fs, 7, = 1 ps et 7y ~ 330 fs.
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Diffusion de I'énergie injectée en dehors de la région excitée optiquement

L’énergie injectée par I'impulsion pompe est également diffusée dans le substrat et la direction
transverse. Le métal revient ainsi a sa température initiale Typ. Cette étape de thermalisation se

déroule sur une échelle de temps 100 ps [67] et ne sera pas davantage étudiée.

1.3.2 Retour a I'équilibre pour des métaux de transition

La relaxation dans les métaux de transition se fait suivant les mémes grandes étapes que
dans les métaux nobles : thermalisation interne des électrons entre eux, thermalisation externe
des électrons avec le réseau et diffusion de I’énergie. Les différences majeures entre les métaux

nobles et les métaux de transition résident :

— en une structure de bandes différente. Dans les métaux nobles, la surface de Fermi fait
intervenir seulement les électrons de type s alors qu'un métal de transition a une surface
de Fermi avec des électrons de type sp (qui sont « légers ») et des électrons de type d (qui
sont « lourds »). Ces électrons d peuvent donc jouer le role de centres diffuseurs pour les
électrons chauds ce qui leur offre un mécanisme de relaxation supplémentaire. Le métal de
transition posséde également une bande 3d au niveau de Fermi et présente ainsi une plus
grande densité d’états libres au niveau de Fermi que le métal noble. L’espace des états
possibles dans lesquels les électrons chauds peuvent diffuser est donc plus grand pour le

métal de transition que pour le métal noble.

Ainsi, par sa structure de bandes, le métal de transition peut accélérer la dynamique de
relaxation entre électrons. On trouve un temps de thermalisation moyen de 50 fs pour le
cobalt et le nickel [68,69].

— en la prise en compte des phonons optiques. L’or a une structure cfc, sa maille élémentaire
est monoatomique. Ainsi les phonons sont seulement acoustiques. Pour le cobalt (métal
de transition constituant notre systéme d’étude), la structure est hc, d’ou la nécessité
de considérer les phonons optiques. La diffusion des électrons par des phonons optiques
longitudinaux de grands vecteurs d’onde ¢ prédomine dans la relaxation des électrons avec
le réseau [44]. Si on prend en compte ces phonons optiques, de méme que pour les électrons,
il faudrait traiter spécialement des phonons optiques « chauds » qui ne peuvent pas étre

décrits par une distribution de Bose [44].

1.3.3 Dynamique de spins
Position du probléeme

L’énergie injectée dans un métal ferromagnétique conduit & une élévation de température
aprés thermalisation. Cette thermalisation a donc pour effet de réduire ’aimantation du systéme®.
Il reste & comprendre 1'évolution de I'aimantation M (), & savoir comment ’énergie des électrons

excités optiquement au départ est redistribuée entre les électrons thermiques, le réseau et les

8laimantation diminue avec la température.
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spins. L’aspect hors équilibre du matériau magnétique aux temps ultra-courts (< 1 ps) doit étre
décrit.
La figure 1.12 permet de schématiser ’état d’un matériau ferromagnétique juste aprés exci-

tation optique (instant ¢ = 0"). La mise hors d’équilibre est réalisée au moyen d’une impulsion

E

bande sp

3d|
3d7

> phonon absorbé
---> phonon émis
— photon pompe wy,

ni(E) n(E)

FIGURE 1.12: Schéma de ’état du matériau ferromagnétique juste aprés excitation optique. On a consi-
déré un métal ferromagnétique partiellement polarisé (cas du cobalt).

pompe polarisée rectilignement : le pompage optique n’est pas spécifique en spin.

Description phénoménologique : modéle a 3 températures

Une premiére modélisation utilisée pour décrire la dynamique de spins est un modéle & 3
températures [5|. Le systéme est divisé en trois sous-systémes : le gaz électronique, le réseau et

la population de spins, voir la figure 1.13. Chacun de ces sous-systémes est supposé en équilibre

laser

Ge—ph électron Ge—s

phononv spin

Gphfs

FIGURE 1.13: Modéle a 3 températures : la relaxation d’un métal ferromagnétique résulte de la distribution
d’énergie injectée entre trois réservoirs interagissant entre eux.
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interne et défini par une température. Cette température traduit la quantité d’énergie injectée
dans ce sous-systéme. Ainsi I’état d’aimantation est caractérisé par une température Ty, tem-
pérature de spin d’une population de spins thermalisés. Les électrons sont caractérisés par une
température T; et le réseau par T;. Les interactions entre les trois réservoirs (électrons, réseau et
spin) distribuent I’énergie injectée par I'impulsion pompe jusqu’a ce que les trois températures
Te, T; et T soient égales. Le modéle & 3 températures décrit 'interaction entre les trois réservoirs

par un systéme d’équations différentielles couplées entre elles [5] :

oC. T,
’ e ~Ge-pn(Te = T1) — Ge—s(T. — T5) + P(2),
OC,Ty
S = —Gos(Ty = T.) — Gpp_o(Ts — T7) (1.47)
oC,T,
8lt ! = —Ge_ph(j—‘l — Te) - Gph—s(irll - TS) ’

ou P(t) est I'énergie injectée dans le gaz d’électrons par I'impulsion laser. Ge_pp, Ge—s et Gpp—s
sont les constantes de couplage entre les 3 réservoirs.

Ce modéle a 3 températures permet donc de généraliser le modéle a deux températures (para-
graphe 1.3.1) en rajoutant un réservoir pour décrire le systéme de spins. Toutefois, contrairement
au modéle & deux températures, ce modéle & 3 températures n’a pas de justification microsco-
pique : les températures T, 1 et T sont des grandeurs thermodynamiques définies par rapport

a une situation d’équilibre et les constantes de couplage sont phénoménologiques.

Description microscopique : modéles d’ondes de densité de spin et de Stoner

Afin d’expliquer la désaimantation dans ce processus de chauffage optique dans les métaux
ferromagnétiques, deux modéles microscopiques ont été utilisés : le modéle d’ondes de densité de
spin et le modeéle de Stoner.

Dans une description en ondes de densité de spin, le désordre magnétique supplémentaire
induit par chauffage provient de I’émission de magnons?. Les magnons émis ont leurs vecteurs
d’onde g petits devant le vecteur primitif du réseau réciproque, ainsi la longueur d’onde du ma-
gnon est plus grande que le paramétre de maille du réseau [44]. De tels magnons ne modifient pas
la structure de bandes électroniques, a fortiori le décalage des bandes de spins majoritaires et mi-
noritaires reste inchangé. Les moments magnétiques locaux sont ainsi conservés, mais la direction
de 'aimantation fluctue temporellement et spatialement. D’oll une réduction de ’aimantation le
long de sa direction moyenne.

Le modéle de Stoner décrit la désaimantation au moyen de processus de diffusion avec ren-
versement de spin pour les électrons de la bande majoritaire qui diffusent soit vers la bande
minoritaire soit vers la bande de conduction sp [44]. Un tel mécanisme peut modifier les popu-

lations de spins majoritaire et minoritaire et donc 'aimantation du systéme.

9ces magnons sont des modes d’excitations collectives que I’on peut construire comme une combinaison linéaire
d’excitations individuelles de création de paire électron-trou de vecteur d’onde g avec abaissement du spin d’une
unité [19]. Le mode magnon de vecteur d’onde q correspond a une modulation spatiale de la densité de spin avec
un vecteur de modulation q.
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Les deux précédents modéles sont complémentaires I'un de l'autre et ne permettent pas de
décrire de maniére satisfaisante les résultats expérimentaux. Le modéle de Stoner est contredit par
les expériences de [70] qui montrent que le décalage des bandes ne disparait pas immédiatement
alors que la température électronique dépasse celle de Curie T Le modéle & ondes de densité
de spin (ou seuls les magnons a faible vecteur d’onde g sont pris en compte) est contredit par
les expériences résolues en angle de photoémission de la référence [71].

En définitive, les deux modéles précédents ne permettent pas de rendre compte des observa-

tions expérimentales aux temps ultra-courts (juste aprés excitation optique).

1.4 Conclusion

Ce chapitre permet d’articuler les propriétés magnétiques des films ultraminces avec leurs
propriétés optiques aussi bien dans le régime statique que dynamique. En portant le film magné-

tique hors équilibre, plusieurs effets sont possibles :
— la réponse magnéto-optique (T, R, ax et nk) du systéme peut étre modifiée.

— les constantes d’anisotropie peuvent également varier, d’otl éventuellement une précession

de 'aimantation autour d’'un champ magnétique effectif local.

— toutes les relations valables en régime statique peuvent étre en défaut dans le régime dy-
namique, en particulier la proportionnalité entre le moment cinétique orbital des électrons
L. et celui de spins S.. Ainsi, la rotation Kerr magnéto-optique ne serait plus une sonde

fidele de l'aimantation en dynamique (voir chapitre 4).

Nous avons vu dans ce chapitre le role central que joue le tenseur diélectrique [¢] d’un film

ferromagnétique :

— les propriétés optiques du film peuvent étre exprimées en fonction des coeflicients de ce

tenseur.

— les coefficients du tenseur sont directement reliés a la structure de bandes et & la distribution

des porteurs du matériau.

Ainsi, la relaxation d’un film ferromagnétique porté hors équilibre par excitation optique induit
des changements du tenseur diélectrique et par conséquent modifie les propriétés optiques du
film. L’étude de I’évolution temporelle des propriétés optiques pourra nous renseigner sur les
mécanismes microscopiques via I’évolution du tenseur diélectrique du matériau qui est la grandeur
adaptée pour faire le lien entre les processus microscopiques d’interaction et I’évolution temporelle

d’une observable expérimentale donnée.



Chapitre 2

Le systeme Au/Co/Au en régime

quasi-statique

Ce chapitre décrit les propriétés physiques en régime quasi-statique de la structure multi-
couche magnétique étudiée dans cette thése, & savoir un empilement Au/Co/Au. Dans un
premier temps, nous donnons les caractéristiques structurales de l’échantillon ainsi que la
méthode de fabrication. Nous présentons ensuite le dispositif expérimental développé pour la
mesure des effets Kerr polaires magnéto-optiques. Enfin, une étude de la réponse magnéto-
optique de cet échantillon est analysée, en particulier une étude en fonction de l’épaisseur
de la couche de cobalt. Les valeurs expérimentales sont comparées aux valeurs obtenues dans
le cadre de la théorie présentée dans le chapitre précédent. La dépendance en température de

la rotation Kerr a saturation est comparée a celle de l’aimantation du cobalt.

2.1 Description de |'échantillon

L’échantillon Au/Co/Au étudié a été élaboré dans I'équipe de P. Beauvillain a UInstitut
d’Electronique Fondamentale (Orsay). Il porte le numéro de référence 19305.

Cet empilement de films métalliques (voir la figure 2.1) a été réalisé par évaporation des
métaux dans une enceinte & ultra-vide (pression initiale inférieure & 10710 torr). Une lame de
silice (BK7) d’épaisseur 1 mm et de surface trés lisse (float glass) sert de substrat. La premiére
couche déposée est une couche d’or d’épaisseur 28 nm. L’or croit en structure cfc selon 'axe
(111). Cette couche sert de tampon et est recuite a 175°C. Cette étape améliore la rugosité de la
couche : cette derniére est alors d’'un & deux plans atomiques. Le cobalt est ensuite déposé, un
cache mobile permet de faire varier 1’épaisseur de cette couche. Son épaisseur tc, varie entre 4 et
12 plans atomiques (PA!) par marche atomique de longueur environ égale & 1,5 mm. Le cobalt
croit sous la forme hep selon I'axe ¢ (0001). La couche de cobalt est constituée de cristallites dont
I’extension latérale est de 200 A. Afin d’éviter Poxydation du cobalt, une couche de couverture

d’or (111) cfc d’épaisseur 15 PA? est déposée sur le cobalt.

a distance entre plans atomiques vaut pour le cobalt 2,04 A.
2]a distance entre plans atomiques vaut pour 'or 2,36 A.
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Au (111) 15 PA

Co (0001) 4 — 12 PA

Au (111) 28 nm

Verre BK7 1 mm

FIGURE 2.1: Schéma de la structure de la multicouche Au/Co/Au. L’échelle n’est pas respectée.

Au cours de la croissance de ’échantillon, la texture et la structure sont controlées par de

nombreuses caractérisations, en particulier :

microscopie électronique. Elle permet une vue de profil de ’empilement pour voir la conti-
nuité, la planéité des films et d’événtuels défauts. En transmission, cette technique permet

de voir 'orientation des différents grains et la taille des zones atomiques planes.

— diffraction en réflexion sous incidence rasante d’électrons de haute énergie (RHEED). Cette
technique est sensible & la surface du film. Ceci permet de connaitre le mode de croissance
du film et de la distance entre les spots de diffraction, on peut déduire les paramétres du
réseau dans le plan du film. L’intensité diffractée au niveau d’un spot varie en fonction du
remplissage de la couche supérieure : on peut controdler ainsi I’épaisseur et une éventuelle

dégradation de la qualité des couches.

mesures des rotations Kerr magnéto-optiques pour avoir des renseignements sur les pro-

priétés magnétiques du multicouche tout au long de la croissance.

Pour plus de renseignements, on peut se reporter aux références [15,29,72-76|. Le magnétisme
des couches ultraminces de cobalt dépend fortement de la texture des couches et donc du mode

de préparation [29,33].

2.2 Dispositif expérimental de caractérisation magnéto-optique

de I'échantillon

Notre sonde magnétique est I'effet Kerr polaire magnéto-optique. Il s’agit donc de réaliser une
mesure ellipsométrique de I'onde réfléchie par I’échantillon. La rotation Kerr polaire complexe a
pour ordre de grandeur en module la dizaine de millidegrés aussi bien sur o que 1 . Une telle

sensibilité est réalisable au moyen d’un modulateur photo-élastique [77,78].
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2.2.1 Technique de mesure : le modulateur photo-élastique

Un modulateur photo-élastique, « PEM », est un matériau transparent isotrope sur lequel
un cristal piézo-électrique exerce une contrainte mécanique modulée dans le temps. Ce maté-
riau présente ainsi une biréfringence induite modulée. La matrice de Jones [Mpgy] associée au

modulateur photo-élastique s’écrit :

1 0

. (2.1)
0 exp(tAcosQt)

MpEMm] = [

avec A 'amplitude de la modulation et 2 la fréquence de modulation, fréquence imposée par le
cristal piézo-électrique.
2.2.2 Le modulateur photo-élastique dans la configuration 0°

Considérons le montage de la figure 2.2 dite « configuration 0° ». La dénomination « 0° »

vient du fait que les différents repéres sont pris par rapport aux axes optiques du modulateur. En

= Acos it

VCC, VQ, V2Q

modulateur analyseur 45° photodétecteur
photo-élastique

FIGURE 2.2: Montage du modulateur photo-€élastique dans la configuration 0° : une onde d’état de po-
larisation elliptique (a,n) arrive sur le modulateur photo-élastique auquel est accolé un analyseur. Les
différents repéres sont pris par rapport auzr axes optiques du modulateur.

utilisant les notations de cette figure, ’analyse de Fourier de la tension lue par le photodétecteur
Vinesure S’écrit :

Vinesure = V& + V% cos(Qt) + VF cos(20) + ..., (2.2)

avec :
Vee o [14 Jo(A)sin(2a) fine ,

Ve o 2J1(A)sin(2n) e, (2.3)
V22 2J5(A) sin(2a) Iine ,

ou Ji(A) (k valant respectivement 0, 1 et 2) est la valeur que prend la fonction de Bessel J
d’ordre k en A. Ijnc est U'intensité de I'onde incidente. L’amplitude A de la modulation du photo-
élastique est choisie de telle maniére que Jy(A) ~ 0. Pour des angles « et 7 petits devant 1, les

expressions 2.3 s’écrivent :
Ve o Tine
VQ 0.8 4J1(A)T]Iinc, (2.4)
VA o 4Jy(A)adie .

Dans cette configuration et pour des angles a et 7 petits devant 1°, V2 et V2 sont propor-

tionnels respectivement a lellipticité n et a la rotation « de 'onde incidente par rapport aux
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axes du modulateur photo-élastique.

2.2.3 Dispositif et protocole expérimentaux de mesures des cycles d’hystérésis
Dispositif expérimental

Le cycle d’hystérésis de ’échantillon est obtenu par la mesure de la rotation Kerr polaire
complexe en fonction du champ magnétique extérieur appliqué. Le faisceau incident fait un
angle de 2° avec la normale de 1’échantillon?, d’oil la configuration polaire figure 2.3. L’électroai-
mant utilisé peut monter en champ jusqu’a 1 T pour un entrefer de 4 cm permettant de placer
I’échantillon et une sonde de Hall. L’ensemble {modulateur photo-élastique, analyseur} permet la
mesure ellipsométrique de Ionde réfléchie par I'échantillon. Une détection synchrone® référencée
a Q (respectivement & 2Q) permet de mesurer V@ (respectivement V??), tension proportion-
nelle a Vellipticité n (respectivement a la rotation «) de 'onde réfléchie. Afin de s’affranchir
des fluctuations de la source, une portion du faisceau incident est prélevée avant 1’échantillon
et ainsi on obtient une référence proportionnelle a l'intensité de la source Ij.. On effectue la
division directement au niveau de la détection synchrone. Pour la mesure du cycle d’hystérésis,
I’électroaimant balaie une plage de champ [Hpyax, Hmin] PUis [Hmin, Hmax), ceci au moyen d’une
alimentation bipolaire®. Pour chaque consigne du courant dans cette alimentation, le signal en
sortie de la détection synchrone et le signal d’une sonde Hall sont mesurés. La mesure du cycle

d’hystérésis est pilotée par ordinateur.

Systéme d’étude

sonde Hall Photodétecteur
référence

polariseur
E laser
PEM 1
yo) 1) PE zzla yseur Photodétecteur
1 T (04 signal
Electroaimant Q/20
g réf
Détection synchrone
consigne pour I | | 7717 signal o
L Ratio Entré Voie A -
n,Q ntrée signal
Hext ordinateur t

référence

FIGURE 2.3: Schéma du montage des mesures de rotation Kerr et ellipticité Kerr. Les angles au niveau
de l’entrefer sont exagérés.

L’état de polarisation de ’onde réfléchie différe de la rotation Kerr complexe x = ak + ink

3pour un tel angle, I'effet Kerr polaire est deux ordres de grandeur plus grands que les effets Kerr longitudinaux.
Nous considérerons alors que seule la rotation Kerr polaire complexe est mesurée, voir paragraphe 1.2.2.

%SRS Stanford Research System Model SR830 DSP Lock-In Amplifier.
Salimentation bipolaire Kepco (£20 V,420 A).
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de I’échantillon par des valeurs de décalage :

{ a = QK + Qoffset (2 5)

N = 71K+ Noffset

Ol Qioffset €6 Mofiset Proviennent de la rotation Faraday complexe due a la lentille de focalisation
accolée au pdle de 'électroaimant et de 'erreur d’alignement de ’axe du polariseur avec les axes
optiques du modulateur photo-élastique.

Pour ajuster nofrset, le polariseur de 'onde incidente est placé en amont de deux miroirs M1

et M2, voir la figure 2.4. En sortie du polariseur, ’onde est rectiligne. Si elle n’est pas polarisée

polarisation
rectiligne polariseur
M1 / ! [P]
Onde envoyée ) YinesTlinc. M2
vers échantillon " polarisation !
elliptique

FIGURE 2.4: Schéma du montage du polariseur P.

« p », les miroirs M1 et M2 rendent la polarisation légérement elliptique. 7ofrset €st modifié en
tournant le polariseur (ceci joue aussi qpfset). Le modulateur photo-élastique est monté sur un
plateau tournant® motorisé. On peut ensuite ajuster orientation du modulateur photo-élastique

de maniére & annuler la contribution statique st -

Protocole expérimental de la mesure de la rotation Kerr polaire ak

La détection synchrone est référencée a 2€). Le signal en sortie est proportionnel & I'angle «
de l'onde réfléchie. La calibration en angle de ce signal est réalisée en tournant le modulateur
photo-élastique d’un angle arbitraire faible (de maniére a rester dans une plage linéaire entre
V22 et a, cf. expression 2.4) en notant la tenstion V22 induite.

La figure 2.5 (a) présente un exemple représentatif de cycle d’hystérésis brut obtenu pour
une épaisseur de cobalt valant 8 PA. Le cycle n’est pas centré a cause de ozt €t présente
prés de la saturation une variation linéaire. Ce comportement linéaire résulte en partie d’une
contribution Faraday de la lentille de focalisation (qui est accolée au poéle de 1'électroaimant,
d’ou des effets magnéto-élastiques) et d’une contribution Kerr des impuretés magnétiques dans
le substrat en verre. Il semblerait qu’il y ait d’autres contributions non-identifiées. Pour obtenir
la rotation Kerr ax de I’échantillon, on ajuste les parties prés des saturations Hyax et Hpin par
une fonction linéaire. On calcule anyey le coefficient moyen des deux fonctions linéaires trouvées et
on retranche la droite d’équation y = amey Hext au cycle. Puis, on recentre le cycle pour corriger
Qofiset- La figure 2.5 (b) montre le cycle d’hystérésis obtenu aprés correction.

La rotation Kerr & saturation ag,t n’est déterminée correctement que si 'on trace le cycle

majeur. Deux précautions sont & prendre :

SNewport plateau tournant M-URM 150PP pas & pas motorisé de précision le millidegré.
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FIGURE 2.5: Exemples représentatifs de cycles d’hystérésis brut et corrigé : en (a) cycle brut et en (b)
cycle corrigé.

— la valeur maximale du champ magnétique extérieur doit permettre de porter I’échantillon
a saturation. Pour un cycle droit, le choix Hyax = —Hpmin = 2Hcoer convient. Lorsque les
cycles sont arrondis (aimantation partiellement dans le plan), pour un ajustement correct
de la partie anhystérétique du cycle « loin » de la région du champ coercitif qui est arrondie,
on utilise des champs magnétiques forts (200 mT). Pour déterminer ag,t, seules les parties

« linéaires » comptent.

— le systéme doit se trouver a 1’équilibre thermodynamique pour chaque point du cycle.
Sinon, le systéme peut se trouver dans un état métastable, ’aimantation tend a se renverser
progressivement dans le temps : phénoméne de trainage magnétique [29,30|. Afin de nous
assurer que le systéme est & I’équilibre a chaque instant du cycle, nous avons vérifié que le

cycle n’est pas modifié en variant la vitesse de balayage du champ magnétique extérieur.

2.3 Caractérisation magnéto-optique de I'échantillon Au/Co/Au

2.3.1 Evolution qualitative des cycles d'hystérésis avec |'épaisseur de cobalt

La figure 2.6 représente les cycles d’hystérésis de films de cobalt ayant respectivement 5 PA
et 11 PA d’épaisseur. Ces cycles ont été mesurés par rotation Kerr polaire & la longueur d’onde
A = 500 nm. L’allure du cycle permet de déterminer I'axe de facile aimantation de la couche
magnétique de cobalt, voir paragraphe 1.1.3 et figure 1.4. Pour tc, = 5 PA, (figure 2.6 (a)), le
cycle est droit : la rotation Kerr a rémanence ¢, est égale a la rotation Kerr & saturation ag,t. La
direction de facile aimantation est donc perpendiculaire au plan pour une telle épaisseur de cobalt.
Ceci est d & une importante anisotropie magnétique d’interface. Pour tc, = 11 PA (figure 2.6
(b)), crem est plus petite que ag,t : la direction de facile aimantation est partiellement dans le plan
de la couche de cobalt. Pour une interprétation microscopique détaillée des cycles d’hystérésis,

on peut consulter les références [29,30,33|. Trés briévement, les mécanismes fondamentaux du
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retournement de ’aimantation sont au nombre de trois : en premier la nucléation (formation de
noyaux d’aimantation inverse), la formation du domaine initial (émergence de parois associées
autour du volume d’aimantation opposée, étape courte devant le temps de nucléation) et la

croissance de ce domaine (propagation de parois).
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FIGURE 2.6: Allures des cycles d’hystérésis de l’échantillon Au/Co/Au pour deux épaisseurs de cobalt
tco - en (a) tco=5 PA et en (b) tco=11 PA.

La figure 2.7 (a) montre la variation de ay¢m/sar en fonction de tco,. L'épaisseur de bas-
culement du film magnétique vaut 9 PA. Ceci est en bon accord avec la valeur tpep = 10 PA
calculée dans le paragraphe 1.1.3. La figure 2.7 (b) représente la variation de ay¢n, en fonction de
la position sur ’échantillon. La fiche technique de réalisation de I’échantillon permet de connaitre
I’épaisseur de cobalt en fonction de la position sur I’échantillon. L’épaisseur de cobalt varie en-

viron tous les 1,6 mm, une structuration en gradin bien marquée est visible sur la figure 2.7 (b).

Lorsque l'aimantation se couche dans le plan du film de cobalt, il faudrait effectuer des
mesures des effets Kerr longitudinal et transverse pour une étude détaillée de I'anisotropie. Dans

ce qui suit, nous nous limiterons & la plage tco < 8 PA.

2.3.2 Comparaison au calcul de la réponse magnéto-optique

La simulation de la réponse magnéto-optique d’une structure multicouche nécessite la connais-
sance des constantes diélectriques des métaux constituant cette multicouche (paragraphe 1.2.4).
Les constantes diélectriques pour des films ultraminces d’or et de cobalt ne sont pas connues.
Nous nous sommes donc servis de celles des matériaux massifs ou de films épais. On trouvera
dans les références [53, 54| une justification de cette approximation pour des films minces d’or
d’épaisseur supérieure & 20 nm. L’identification des constantes diélectriques pour le film ultra-
mince de cobalt & celles du matériau massif est davantage discutable. Nous verrons par la suite
une méthode qui rend compte des écarts a la valeur « massif » de fagon effective (couche morte

magnétique).
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FIGURE 2.7: En (a) : Qwém/Qsar €n fonction de tco. En (b) : variation de onem en fonction de la position
sur l’échantillon.

Choix des constantes diélectriques de I'or et du cobalt

On trouve dans la littérature plusieurs jeux de valeurs des constantes diélectriques de l'or et
du cobalt avec parfois des désaccords significatifs entre ces valeurs. Ceci provient de la grande
sensibilité des constantes optiques a la texture des échantillons étudiés, a la qualité de la surface,
a Porientation cristalline du métal et donc & la méthode de fabrication de 1’échantillon.

Nous nous sommes basés sur le choix effectué¢ par les auteurs de la référence [33] qui ont
travaillé sur des films magnétiques de la méme provenance que notre échantillon. Ces auteurs
ont effectué une analyse détaillée des différents jeux de paramétres existant dans la littérature.

Leur choix s’est basé sur différents types de critéres :

— en premier qualitatifs. Un soin particulier a été porté a la similarité des métaux déposés
dans notre systéme Au/Co/Au/verre avec les métaux utilisés pour les tables de constantes
optiques. Leur comparaison porte sur I'identité structurale des métaux déposés, les condi-
tions de fabrication des échantillons (type de depdt) et l'orientation cristalline du métal
étudié.

— puis quantitatifs. Les jeux de valeurs permettant de reproduire ’allure des spectres expéri-
mentaux (courbes de dispersions d’absorption, de transmission, de rotation Kerr complexe)
ont été retenus. Pour ce qui concerne les constantes magnéto-optiques, les valeurs prises sont
celles fournissant les plus grands effets magnéto-optiques, témoignant ainsi d’une meilleure
qualité de dépot.

Les données de la référence [79] ont été prises pour l'or, celles de [80] pour le cobalt et enfin celles
de [81] pour l'activité magnéto-optique du cobalt. L’indice nyeye du verre est pris égal a 1,52
(pas de dispersion de nyeye dans la plage spectrale explorée [82]). Nous nous servons d’impulsions
optiques courtes pour les mesures de rotation Kerr (chapitre 3). La longueur de cohérence de
ces impulsions sonde (environ égale a 60 pum) est trés petite devant 1’épaisseur du substrat de

verre (1 mm) : les ondes correspondant aux différents réflexions dans le substrat de verre sont
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tco (PA) | aSP expérimentale (°) | oSU simulée (°) | Ecart relatif (%)
4 —0,054 —0,063 16
) —0,072 —0,076 6
6 —0,092 —0,089 3,5
7 0,105 —0,102 3
8 0,125 0,113 9.6

TABLEAU 2.1: Valeurs expérimentales et simulées des rotations Kerr polaires a saturation o, en fonction
de l’épaisseur de cobalt tco, a A=500 nm.

incohérentes entre elles, il n’y a donc pas d’effet Fabry-Pérot dans le substrat de verre que nous

avons considéré comme semi-infini 7 [33,83].

Variation de la rotation Kerr a saturation ag,; en fonction de t¢,

Le tableau 2.1 montre les valeurs mesurées et calculées de la rotation Kerr polaire & saturation
agat en fonction de I'épaisseur du film de cobalt tc,. Seules les valeurs correspondant & une
anisotropie perpendiculaire sont montrées. L’énergie de la sonde utilisée vaut 2,48 eV, soit A =
500 nm. La précision des valeurs expérimentales est de £3 x 1073 ©. L’écart relatif moyen est
inférieur a 8%. Ceci parait convenable par rapport la dispersion des indices tabulés dans la
littérature : pour l'activité magnéto-optique du cobalt, la dispersion des valeurs est de 30% a
A=500 nm |33].

Une loi affine agat = k(tco — to) permet de reproduire les valeurs expérimentales avec ty =

simu

o nulle & épaisseur de cobalt

1 PA (figure 2.8). Le modéle multicouche prévoit une valeur «
nulle. Les auteurs de [15] montrent que la contribution de ¢y & gt est d’origine interfaciale,
et résulte de plusieurs effets : la rugosité, I'interdiffusion de ’or et du cobalt, la polarisation de
I'or par des hybridations de bandes, et la modification de la structure électronique du cobalt
aux interfaces. Les auteurs de [15] proposent de soustraire a la couche de cobalt une certaine
épaisseur afin de rendre compte de cet effet d’interface. Cela revient & introduire dans le modéle
une couche « morte » pour diminuer ’effet global de la couche de cobalt. Compte tenu de I'accord
convenable entre les valeurs expérimentales et les valeurs calculées dans le cadre du modéle
Au/Co/Au/verre, nous n’avons pas considéré cette couche morte, car nous nous intéresserons
seulement aux épaisseurs supérieures & 4 plans atomiques pour lesquelles l'influence relative
de cette couche morte est modérée. Enfin, nous avons attribué le désaccord des pentes entre
les valeurs calculées et les valeurs expérimentales des rotations Kerr a une méconnaissance des

constantes diélectriques pour les films ultraminces de cobalt. Du fait d’effets magnéto-élastiques,

"un calcul plus exact serait de sommer les intensités de toutes les ondes réfléchies a linterface verre/air. Nous
avons ainsi négligé les 4 % de réflexion sur la face arriére du verre qui de toutes fagons ne sont pas modifiés par
la pompe dans nos mesures en dynamique, et donc n’interviendront pas dans nos mesures de variations relatives
de grandeurs optiques (AT/T, AR/R, Aa/a et An/n) (voir chapitre 3).
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FIiGURE 2.8: Variation de la rotation Kerr polaire a saturation ag,y en fonction de tco, dans la plage
correspondant a une anisotropie perpendiculaire. La longueur d’onde de sonde vaut A=500 nm. Les valeurs
expérimentales sont en carrés noirs, la ligne rouge est l’ajustement de ces points par une loi affine. Les
carrés blancs représentent les valeurs calculées dans le cadre du modéle multicouches Au/Co/Au/verre.

ces constantes diélectriques doivent étre des fonctions de 1’épaisseur de la couche de cobalt tcg.

Dispersion des effets magnéto-optiques

La figure 2.9 montre les courbes de dispersion calculées de la réponse magnéto-optique pour la
structure Au(15 PA)/Co(6 PA)/Au(28 nm)/verre. La dispersion de la réponse magnéto-optique
du systéme Au/Co/Au/verre réfléte principalement la dépendance spectrale de ’or. Au voisinage
du seuil des transitions interbandes pour 'or (2,34 eV ou A = 530 nm), la rotation Kerr ax et
la transmission présentent un extrémum, lellipticité Kerr nk présente un changement abrupt
de signe et la réflectivité chute rapidement. Nous avons mesuré la réponse magnéto-optique du
systéme multicouches a quatre longueurs d’onde (500, 530, 633 et 800 nm) et vérifié que les
valeurs obtenues se placent convenablement sur les courbes de dispersion.

Les auteurs de [33,83,84] en se basant également sur le formalisme de Yeh ont testé toute
la dispersion et ont comparé les courbes de dispersion expérimentale et calculée pour la réponse
magnéto-optique (T,R, ax et k) d’une structure Au/Co/Au/verre. Les principales conclusions
tirées sont :

— les courbes de dispersion calculées reproduisent bien 'allure des courbes expérimentales.

— le désaccord quantitatif entre les valeurs expérimentales et calculées est attribué aux valeurs

prises pour les constantes optiques et magnéto-optiques.

2.3.3 Dépendance en température de la rotation Kerr a rémanence

Nous nous intéressons a la dépendance en température de la rotation Kerr & rémanence en vue

des futures expériences pompe-sonde ot il y aura une forte élévation transitoire de température.
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FiGUrRE 2.9: Courbes de dispersion calculées de la r1éponse magnéto-optique de la structure
Au(15 PA)/Co(6 PA)/Au(28 nm)/verre. En (a) : T. En (b) : R. En (¢) : ax. En (d) : nk.

La rotation Kerr a rémanence en régime statique est proportionnelle & 'aimantation M du
systéme :

ag = GM , (2.6)

avec G le facteur de proportionnalité. La dépendance en température de ax provient de la

combinaison des dépendances en température de G et M.

Pour mesurer la dépendance en température de la rotation Kerr & rémanence, nous avons uti-
lisé une plaque de cuivre comme porte-échantillon. Nous nous sommes servis de deux résistances
chauffantes pour élever la température de ce porte-échantillon sur lequel nous avons collé une
résistance de platine pour déterminer la température. Nous nous sommes assurés que 1’échan-
tillon n’était pas endommagé par ces élévations de température en vérifiant le cycle d’hystérésis
obtenu une fois revenu & température ambiante. Nous nous sommes également limités a une
certaine plage de température (élevation maximale de température limitée & 100°C) : lors de la

fabrication de ’échantillon la couche tampon d’or est recuite & 175°C, ce qui constitue une valeur
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plafond pour cette étude en température au-deld de laquelle on risque de modifier la structure
de I’échantillon.

La figure 2.10 permet de comparer la dépendance en température de la rotation Kerr a
rémanence avec celle de 'aimantation du cobalt [85]. Aux erreurs commises prés, les dépendances
en température de la rotation Kerr et de 'aimantation sont identiques : les variations de G sont

négligeables sur cette plage de température. Notons p la pente de la variation relative de la
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FIGURE 2.10: Comparaison de la dépendance en température de l’aimantation du cobalt (trait plein) et
de celle de la rotation Kerr a saturation (cercles). La rotation Kerr o saturation a été normalisée par la
valeur calculée dans le cadre du modeéle multicouches Au/Co/Au/verre. Inset : mémes grandeurs sur une
autre échelle de température.

rotation Kerr en statique avec la température :

d(Aa/ak)
dT ’

D (2.7)

avec ak la valeur calculée de la rotation Kerr dans le cadre du modéle Au/Co/Au/verre. On
trouve : p=5x10"*+2x 1074 K~ L.

2.4 Conclusion

En plus de la fonction protectrice contre I'oxydation, ’or joue un réle important dans la
réponse magnéto-optique du systéme multicouches Au/Co/Au : les mesures de transmission,
de réflexion, de rotation Kerr polaire et d’ellipticité Kerr polaire présentent un comportement
singulier dans la zone spectrale autour du seuil des transitions interbandes de 'or. L’or permet
en particulier d’amplifier la réponse magnéto-optique vers 530 nm (ou 2,34 eV) [86]. En effet,
la valeur de la rotation Kerr par unité d’épaisseur de cobalt pour le systéme multicouches &
A = 500 nm vaut 0,08°nm™!, soit presque un ordre de grandeur plus grand que la valeur du

cobalt massif & cette méme longueur d’onde de sonde 0,01°/nm~! [30].
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La singularité des effets magnéto-optiques au voisinage de 530 nm nous a incités a effectuer

les mesures dynamiques dans cette gamme spectrale, comme nous le verrons dans le chapitre 4.






Chapitre 3

Techniques expérimentales de

mesure en dynamique

Les études résolues en temps ont été réalisées en effectuant des expériences de pompe-sonde

G deux couleurs.

Dans ce chapitre, nous décrivons tout d’abord les sources optiques femtosecondes utilisées.
Puis nous présentons les différents dispositifs expérimentaur pompe-sonde mis en ceuvre.
Nous détaillons en particulier une technique de mesure originale pour connaitre les change-

ments de rotation et ellipticité Kerr en dynamique de nos échantillons magnétiques.

3.1 Les sources d'impulsions optiques femtosecondes

Les expériences pompe-sonde & deux couleurs ont été réalisées en utilisant deux sources

optiques :

— un amplificateur régénératif commercial (RegA) injecté par un oscillateur Ti : Saphir fem-
toseconde (Vitesse).

— un amplificateur paramétrique optique (OPA) pompé par I'amplificateur régénératif pour
I’obtention d’impulsions femtosecondes accordables en longueur d’onde dans la gamme
500 — 700 nm.

L’amplificateur paramétrique optique fait 'objet d’une présentation plus détaillée puisque

cette source a été développée au laboratoire au cours de cette thése.

3.1.1 L’oscillateur Ti :Saphir, le Vitesse

Le Vitesse, systéme commercial de la société Coherent, est un laser Ti: Saphir pompé par
un laser Verdi 1,7 W. Il fonctionne en mode bloqué et délivre des impulsions & 800 nm au taux
de répétition 80 MHz, soit une impulsion toutes les 12,5 ns. La puissance moyenne en sortie du
Vitesse est d’environ 300 mW. La durée des impulsions est environ égale a 120 fs. L’énergie par
impulsion vaut environ 4 nJ, soit une puissance créte de 37,5 kW.

Les impulsions en sortie du Vitesse sont injectées ensuite dans un amplificateur régénératif

(RegA).
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3.1.2 L’amplificateur régénératif, le RegA

Le RegA, systéme commercial de la société Coherent, contient une cavité dans laquelle se
trouve un cristal Ti : Saphir pompé par un laser Verdi 10 W. Cette cavité permet d’amplifier les

impulsions en sortie du Vitesse.

L’amplification d’une impulsion du Vitesse est constituée des étapes suivantes :

— bloquage de la cavité du RegA : un modulateur acousto-optique, « Q-switch », empéche la

cavité du RegA de « laser ». Le Q-switch est arrété juste avant 'injection de I'impulsion.

— injection d’une impulsion du Vitesse dans la cavité : I'injection est assurée par un modula-

teur acousto-optique. Ce modulateur est appelé « cavity-dumper ».

— amplification de 'impulsion injectée : 'impulsion circule dans la cavité du RegA et effectue
un certain nombre d’aller-retours (de l'ordre de 30). Elle est amplifiée & chaque passage
dans le cristal Ti : Saphir du RegA.

— éjection de I'impulsion : lorsque le maximum d’intensité est extrait du cristal Ti : Saphir,

le cavity dumper éjecte I'impulsion amplifiée.

— bloquage de la cavité du RegA : lorsque ’éjection est réalisée, le Q-switch « obture » de
nouveau la cavité du RegA. Ceci permet au cristal Ti : Saphir d’emmagasiner de I’énergie
avant que le Q-switch ne se débloque pour une nouvelle injection d’une impulsion du

Vitesse.

Un isolateur de Faraday interdit & I'impulsion une fois éjectée de suivre le méme chemin
que l'impulsion injectée. Cette séquence d’opérations est controlée temporellement en réglant
I’horloge de mise en route et d’extinction des différents modulateurs acousto-optiques. Le taux
de répétition des impulsions du RegA est réduit d’un facteur environ mille par rapport a celui
du Vitesse. Inversement, I’énergie par impulsion du RegA est environ mille fois plus importante

que celle du Vitesse.

L’impulsion amplifiée a une durée temporelle d’environ 40 ps. Ceci est di & une dispersion
des composantes spectrales de 'impulsion lors des aller-retours dans la cavité du RegA. Un com-
presseur constitué par un systéme de 2 réseaux de diffraction et d’une lentille! permet d’obtenir

des impulsions de forme a peu prés gaussienne et de durée temporelle environ égale a 220 fs.

Le RegA délivre ainsi des impulsions 4 800 nm avec une fréquence de répétition ajustable
entre 100 et 250 kHz. La puissance en sortie a 250 kHz, soit une impulsion toutes les 4 us, est de

1,1 W. Chaque impulsion a une énergie environ égale a 4 pJ, soit une puissance créte de 20 MW.

Une telle puissance créte en sortie de 'amplificateur régénératif permet de faire fonctionner
notre OPA, acronyme anglais pour Amplificateur Paramétrique Optique. De plus, en travaillant
au taux de répétition le plus élevé, le photodétecteur moyenne plusieurs impulsions et le rapport

signal a bruit est meilleur.

!es réseaux corrigent le terme du premier ordre de la dispersion de la vitesse de groupe [87], la lentille le terme
du second ordre [88].
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3.1.3 L’amplificateur paramétrique optique, I'OPA

L’amplificateur paramétrique optique est une source optique qui délivre des impulsions fem-
tosecondes amplifiées accordables en longueur d’onde dans la gamme 500-700 nm. Un signal idler
allant de 0,94 & 2,4 pum, un résidu de faisceau & 400 nm et un continuum de lumiére blanche
peuvent également constituer des faisceaux de sortie.

Cette source [89] a été réalisée au laboratoire au cours de cette thése avec I’aide de nos services

techniques.

Rappel du principe de fonctionnement

L’amplification paramétrique optique est un processus optique non linéaire du second ordre.
Il consiste en un mélange d’ondes dans un cristal non linéaire possédant une susceptibilité du

second ordre non nulle :
. . ) . ) .
une onde intense dite « pompe » d’énergie hwp, et d’'impulsion k.
une onde dite « signal » beaucoup moins intense d’énergie hAwg et d’impulsion k.

A noter également que fws est plus petite que hwyp, et que les ondes pompe et signal se propagent
selon le méme vecteur d’onde.

Le processus d’amplification paramétrique [90] amplifie 'onde signal et génére une onde dite
« complémentaire » ou plus communément « idler » d’énergie fiw; = hwp, — hws (conservation
de 'énergie) et d’'impulsion k;. L’efficacité de ce processus d’amplification est optimisée quand
la condition dite d’accord de phase est vérifice Ak = ky, — ks — ki = 0. Ceci équivaut a la

conservation de I'impulsion et s’écrit en termes d’indice n(w) pour le cristal non linéaire :
fuwppn(wpp) = hwsn(ws) + hwin(wi) . (3.1)

D’un point de vue quantique, ce processus d’amplification optique revient a l’absorption

virtuelle d’un photon pompe suivie de I’émission d’un photon signal et d’un photon idler.

Conception de I'OPA

Nous avons utilisé un cristal de BBO ((§-Barium Borate) pour le mélange paramétrique.
L’intérét de ce cristal BBO est double :

— le BBO posséde une susceptibilité du second ordre X(Q) élevée. Le gain paramétrique de

I'amplification étant proportionnel a ce facteur Y est de ce fait d’autant plus grand.

— le BBO est un cristal biréfringent uniaxe. La condition d’accord de phase peut alors étre
satisfaite géométriquement en orientant correctement le cristal (& savoir en ajustant angle
d’incidence des faisceaux avec le cristal) et en polarisant correctement les faisceaux incidents
signal et pompe. Nous avons adopté la configuration de type I pour le BBO : I'onde pompe

se propage sur l'axe extraordinaire, les ondes signal et idler sur I’axe ordinaire.

L’amplification paramétrique nécessite au préalable la génération des faisceaux pompe et

signal :
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— comme nous souhaitons couvrir la gamme spectrale du visible avec le faisceau signal, la
pompe doit étre plus énergétique. L’OPA est pompé a 400 nm, fréquence obtenue par
doublage de fréquence de 650 mW du RegA. La génération de la seconde harmonique est
réalisée dans un autre cristal de BBO, hwp, = 2hwgrega. Le cristal doubleur de BBO est
utilisé en type I. A partir d’abaques [91], nous avons pris un BBO taillé a 29,2° de fagon

a optimiser la génération de la seconde harmonique.

Maintenant que I'on connait I'énergie de pompe fuwpp pour 'OPA, un cristal BBO taillé a
28° |91] a été pris pour amplification paramétrique optique dans la gamme spectrale du

visible.

— les 250 mW restant du faisceau du RegA sont focalisés dans un cristal de Saphir. Par
auto-modulation de phase (processus optique non linéaire d’ordre 3 [90]), un continuum de
lumiére blanche s’étendant du visible jusqu’a I'infrarouge est généré. Le faisceau signal pour
I’OPA est une composante spectrale de ce continuum. La composante amplifiée est définie
par I’accord de phase dans le processus d’amplification, & savoir par I'angle d’inclinaison
du cristal BBO-OPA.

Description de I'OPA

La figure 3.1 permet de voir la disposition géométrique des différents étages non linéaires
constituant ’OPA ainsi que les caractéristiques de certains éléments optiques.
Un filtre coloré? permet de filtrer spectralement le signal de l'idler ainsi que la plage spectrale

infrarouge résiduelle dans le continuum de lumiére blanche. Ceci constitue la sortie de ’OPA.

Procédure de réglage et performances de I'OPA
Nous jouons principalement sur les paramétres suivants :

— une bonne amplification de ’OPA nécessite un mode bien gaussien d’ordre 0 pour le conti-
nuum. Ce mode est ajusté au moyen d’un diaphragme placé entre la séparatrice S1 et la

lentille de focalisation dans le cristal de Saphir.

— la puissance du faisceau pompe est optimisée en ajustant finement l’accord de phase dans
le cristal BBO doubleur. Le cristal BBO doubleur peut avoir un rendement supérieur a

30 %. La qualité du mode est controlée en champ lointain.

— le faisceau pompe peut étre trop intense et générer dans le cristal BBO-OPA des processus
optiques non linéaires rentrant alors en compétition avec celui de I'amplification paramé-
trique. Pour éviter cela, nous translatons la lentille L1 de focalisation de la pompe de

maniére a focaliser avant le cristal BBO-OPA.

— le recouvrement spatial des faisceaux pompe et continuum est réalisé avec les miroirs di-
chroiques MD1 et MD2 pour le premier passage. Pour le second passage, nous nous servons
des miroirs M1 et M2.

2filtre Schott BG 18.
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RegA
BBO-doubleur ) 200 mW
A n p Seconde harmonique MD1
B 82(7 ] u ¥ 400 nm HR @ 400 nm
R=757% HT @800 nm
T=25% M1 £ M2
Résidu de seconde harmonique
L3 L1
BBO-OPA
n_____ /
LR2 [{ u
L4 MD3 Hr @ 400 nm MD2 L2 LRI
RegA Saphir HT @ 430-800 nm
800 nm ANt Continuum lumiére blanche
1L1W g1 v U ¥ 460 nm - 1200 nm Filtre
R=75% I
T=25% Signal OPA
accordable
500 nm - 700 nm
Lexique :
S = Sépératrice M = Miroir MD = Miroir Dichroique
R = Réflexion HR = Miroir Hautement Réfléchissant L = Lentille
T = Transmission HT = Miroir Hautement Transmetteur LR = Ligne a Retard

FIGURE 3.1: Représentation schématique de l'amplificateur paramétrique optique.

— une bonne amplification dans le cristal BBO-OPA est obtenue par un bon recouvrement
des modes des faisceaux pompe et signal sur toute la longueur du cristal. Pour le premier
passage, il faut ajuster les distances de focalisation des lentilles L2 et L1. Au second passage,

il faut faire de méme avec les lentilles L4 et L3.

— la synchronisation temporelle entre le continuum et I'impulsion bleue est réalisée pour le
premier passage au moyen de la ligne & retard LR1, a savoir un coin de cube monté sur

une platine de translation. Au second passage, nous utilisons la ligne a retard LR2.

— le critére retenu pour régler le premier passage est la qualité du mode du signal. L’extraction

en énergie se fait au second passage.

L’OPA délivre ainsi des impulsions accordables en longueur d’onde sur la plage 500-700 nm. La
fréquence de répétition de ce train d’impulsions est donnée par 'amplificateur régénératif. Avec
cette configuration (voir la figure 3.1), & une cadence de 250 kHz et une puissance en sortie de
1,1 W pour le RegA, nous obtenons typiquement une amplification de 5 mW pour le signal aprés

le premier passage. Aprés le second passage, la puissance du signal est environ égale & 30 mW.
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3.2 Techniques de mesures pompe-sonde

Nous voulons étudier & des échelles de temps sub-picosecondes la relaxation de systémes
portés hors d’équilibre. Seule 'optique au moyen d’impulsions femtosecondes permet une telle

résolution temporelle.

3.2.1 Principe d'une mesure pompe-sonde

R, ax, nx

POMPE

Systéme
d’étude

FIGURE 3.2: Schéma de principe d’une mesure pompe-sonde.

La figure 3.2 présente le schéma de principe d’une mesure pompe-sonde. Une premiére im-
pulsion énergétique dite « pompe » porte le systéme d’étude hors d’équilibre. Aprés un certain
retard temporel que 1’on notera 7, une seconde impulsion dite « sonde » arrive sur le systéme.
Cette impulsion est de faible intensité afin de perturber faiblement le systéme. Différentes ca-
ractéristiques du faisceau de sonde (intensité transmise ou réfléchie, état de polarisation de la
réflexion de la sonde) peuvent étre mesurées aprés transmission ou réflexion de I’échantillon. En
faisant varier le retard temporel pompe-sonde 7, les mesures optiques permettent de déterminer
I’évolution temporelle de I’état du systéme induit par la pompe. Dans ce travail de thése, les im-
pulsions du RegA ont été utilisées comme les impulsions pompe, les impulsions signal de ’OPA
comme impulsions sonde.

Notons Rép(t) la réponse du systéme d’étude a une excitation de Dirac. La réponse S(t) du

systéme & une impulsion pompe de profil temporel I,(t) est le produit de convolution S(t) =
(Rép = I,)(t) = /Rép(y)fp(t — y)dy . Le signal mesuré par la sonde de profil temporel I(t)

arrivant au retard temporel 7 aprés la pompe s’écrit [53,92] :

signal(7) S(t)Is(t — T)dt,

- /Rép(y) </Ip(t — )Lt — T)dt> dy,
= / Rép(y) < / I(t+ (1 — y))[s(t)dt> dy, (3.2)

= / Rép(y)Corr(r — y)dy ,

= (Rép * Corr)(7),
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ou Corr(7) = / I, (t)Is(t — 7)dt est la corrélation croisée entre la pompe et la sonde. Le signal
mesuré est donc le produit de convolution de la réponse du systéme & une excitation de Dirac
Rép(t) avec la corrélation croisée pompe-sonde Corr(7). La durée de la corrélation entre la pompe

et la sonde limite ainsi la résolution temporelle des mesures.

Mesure de la corrélation croisée pompe-sonde

Pour déterminer Corr(7), on utilise un systéme dont la réponse Rép(t) est une fonction
Dirac, 3.2 s’écrit alors : signal(1) = Corr(7). Le systéme utilisé est un cristal de BBO? ot I'on
effectue la sommation de fréquences? des impulsions pompe et sonde. La corrélation entre la
pompe et la sonde est réalisée au méme endroit de I’expérience en substituant 1’échantillon par le
cristal BBO du corrélateur : ceci permet de prendre en compte la dispersion totale de la vitesse
de groupe des impulsions pompe et sonde sur les chemins parcourus et donc de connaitre la durée

de la corrélation a ’endroit de ’expérience.

La figure 3.3 montre un exemple représentatif de corrélation croisée pompe-sonde. La sonde
est & 530 nm. La durée de la corrélation est de 350 fs. En théorie, nous pourrions avoir des
impulsions de ’OPA avec une durée de U'ordre de la dizaine de femtosecondes ce qui diminuererait
la durée de la corrélation pompe-sonde. Pour nos expériences, une telle résolution temporelle n’est

pas nécessaire et nous n’avons donc pas comprimé les impulsions en sortie de I’OPA.

As = 530 nm

1,0

0,8 -

0,6

0,4 -

0,2 -

Intensité du signal de corrélation (ua)

Oa O T ’ T T T T T T T T ’
—800 —600 —400 —200 0 200 400 600 800
Retard temporel pompe-sonde 7 (fs)

FIGURE 3.3: Ezemple représentatif de signal de corrélation croisée pompe-sonde (carrés). Dans cet
exemple, la sonde est a 530 nm. L’ajustement par une gaussienne est donné en trait continu.

3BBO taillé a 35, 7° utilisé en type L.
4processus optique inverse de celui de ’OPA. La corrélation donne une impulsion somme dans I'ultraviolet.
Un photomultiplicateur HAMAMATSU réf. R212 est utilisé pour la détection de cette impulsion somme.
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3.2.2 Principe d’un dispositif pompe-sonde a deux couleurs

Le retard temporel entre les impulsions pompe et sonde dépend des longueurs de trajet
parcouru par chacune de ces impulsions. Le chemin optique de la sonde est fixé et on fait varier
la longueur du chemin optique de la pompe au moyen d’une ligne & retard®, composée d’une
platine de translation® pas 4 pas motorisée sur laquelle un coin de cube est monté. Le pas
temporel pour la longueur des chemins optiques est de 0,66 fs. Ce pas est bien inférieur a la
durée de la corrélation pompe-sonde, voir le paragraphe 3.2.1.

Pour ne pas détecter le faisceau pompe intense, nous avons pris deux précautions :

— les chemins de pompe et de sonde font un angle de 2°. Ceci permet de bloquer la pompe

sans diaphragmer la sonde aprés échantillon.

— les impulsions pompe et sonde (respectivement RegA et OPA) sont & des longueurs d’onde
bien distinctes. Pour s’affranchir d’une éventuelle diffusion de la pompe dans le photodé-

tecteur, on utilise des filtres colorés.

Les faisceaux pompe et sonde sont focalisés sur 1’échantillon au moyen d’une lentille achro-
matique’. Les diamétres des taches focales pour la pompe et la sonde valent respectivement 50
et 40 pm. Il est important que la sonde ait une tache focale plus petite que celle de la pompe

afin de sonder une zone ou 'excitation est homogeéne.

3.2.3 Mesure de changement de transmission et de réflexion par détection syn-
chrone différentielle

La technique de mesure pompe-sonde pour les changements de transmission et de réflexion
est identique. Dans ce qui suit, nous détaillerons seulement le raisonnement pour la transmission.

La transmission T & un retard temporel pompe-sonde 7 fixé s’écrit comme la somme de deux
termes :

T(1) =To + AT(7), (3.3)

ou Ty est la valeur de la transmission a 1’équilibre (sans pompe) et AT(7) la variation due a
la perturbation induite par I'impulsion pompe au retard 7. La variation relative induite par la
pompe a pour ordre de grandeur 1073, voire moins. Les fluctuations d’intensité de nos sources
optiques sont de l'ordre de 5 %, si I'on ne prend pas de précautions particulicres, le signal est

noyé dans le bruit des sources.

Détection synchrone

Un hacheur mécanique de fréquence w. est placé sur le faisceau de pompe. La variation
induite par la pompe dans l'intensité transmise est donc modulée a cette méme fréquence. Une

détection synchrone® démodule I'intensité transmise mesurée par le photodétecteur et amplifie la

Snous avons préféré faire varier le chemin optique de la pompe et non de la sonde : un mauvais alignement de
la ligne & retard sur le chemin de sonde aurait modifié I'incidence du faisceau sonde sur les photodétecteurs.

SNewport platine de translation de course moyenne M-UTM 150CC.1.
7Achromat de focale 76 mm et de diamétre 25,4 mm.

8lock-in en anglais.
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composante du signal d’entrée ayant méme fréquence que la référence. Ce systéme de détection
est équivalent & un filtre passe-bande trés sélectif autour de cette fréquence de référence, de
largeur l'inverse de la constante de temps mpg. Le bruit de la source se trouvant en dehors de la
plage spectrale |w. — 1/7mpg, we + 1/7pg] est éliminé. La tension lue par la détection synchrone

vaut :

VDS (1) = K@ (ToAI% 4+ AT(7)I™%), (3.4)

ou K% est le gain du systéme d’amplification {résistance de lecture et détection synchrone

Py . N mo . L 4 .
référencée a we}. 15" est Uintensité moyenne de la sonde et AI¥e s’écrit :

wc“rﬁ
AP = / Ij(w)dw. (3.5)
Wo L
DS
Mesure différentielle
Photodétecteur
ignal
Modulateur mécanique signa
ou hacheur optique We .
. réf
POMPE Systéme TI — Voie A
5 Détection synchrone
1l d’étude — Voie B
lame de verre
m verr L.

gondS

I Photodétecteur
L référence |_|

Filtre atténuateur a |—|
densité optique variable

FIGURE 3.4: Schéma de principe de mesure pompe-sonde en transmission par détection synchrone diffé-
rentielle.

Le rapport signal & bruit peut étre amélioré par une mesure différentielle, voir figure 3.4 : une
partie du faisceau de sonde est prélevée avant échantillon et I'intensité de ce faisceau référence est
mesurée par un photodétecteur identique a celui utilisé pour la mesure de la puissance transmise.
Un filtre gris de densité optique variable permet d’égaler les valeurs moyennes des puissances des
faisceaux référence et transmis. [.’égalisation de ces valeurs moyennes est ainsi réalisée de maniére
optique et non de maniére électronique : ceci permet d’avoir les mémes résistances de lecture et
de ne pas changer la bande passante du systéme de détection. La détection synchrone est utilisée
en mode différentiel A-B : le photodétecteur de lecture du signal transmis est branché sur la voie
A de la détection synchrone et le photodétecteur du faisceau référence sur la voie B. Le rapport
signal & bruit est amélioré d’un facteur 10 au moyen de cette mesure différentielle.

Soit G le facteur d’atténuation pour le faisceau référence. Le photodétecteur référence
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délivre une tension V¢ proportionnelle & Grg¢ls. La tension lue par la détection synchrone diffé-
rentielle vaut :

VPS(r) = K AT (7)Y + K**(To — Grer) AL . (3.6)

G,¢t a été ajusté de maniére a égaler les valeurs moyennes des intensités de référence et de signal,

Ty = Grg. Ainsi la tension mesurée par la détection synchrone vaut :
VPS(1) = K@ AT (7)™ (3.7)
En définitive, on a éliminé le bruit a 'ordre de AT.

Obtention de la variation de transmission

Une fois la mesure pompe-sonde réalisée, les faisceaux pompe et référence sont bloqués et
le hacheur est placé sur la voie de sonde. La détection synchrone lit seulement la tension en
sortie du photodétecteur signal. Cette tension correspond & l'intensité transmise de la sonde,

I’échantillon étant & ’équilibre. La tension mesurée vaut :
VPS = K@eToImey (3.8)

La division de VPS(7) par VPS vaut :

VDS(7) _ AT(7)
VODS o To

signal(r) =

Cette méthode permet d’accéder & la valeur absolue du changement relatif de transmission.

Obtention de la variation de réflexion

Le protocole expérimental est identique & celui pour mesurer la variation de transmission.

Un photodétecteur? mesure 'intensité de la sonde réfléchie.

VDS(T) _ AR(7)
VODS - RO

signal(7) = (3.10)

En fait, le dispositif de mesure pompe-sonde utilisé permet de réaliser simultanément les me-
sures de changements de transmission et de réflexion, comme on le verra dans le paragraphe 3.2.5.
3.2.4 Mesure de changement de rotation et ellipticité Kerr par double modulation
Introduction a la mesure en double démodulation

Lors d’une mesure pompe-sonde, la pompe induit une variation des propriétés optiques de

I’échantillon (figure 3.5). La rotation Kerr (respectivement ellipticité Kerr) est obtenue en régime

9trois photodétecteurs identiques ont été utilisés : un pour la transmission, un second pour la réflexion et le
dernier pour la référence. Il s’agit de photodiodes PhD Fermionics FD 2000W. Ces photodiodes sont polarisées
en inverse par une tension de 3 V délivrée par une pile (bruit réduit). La résistance de lecture vaut 18 k(2.
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statique par démodulation a la fréquence 2 (respectivement €2) du modulateur photo-élastique
(paragraphe 2.2.3). L’objectif de la mesure pompe-sonde est d’extraire dans la tension VDST Jeg
variations induites par la pompe. Pour cela, on hache la pompe a une fréquence w, et on cherche

dans VP51 la modulation & w, avec une deuxiéme détection synchrone (figure 3.5).

T Effet de (r)
T T
— la pompe
A=A
QK aK(T)
_/\ . MK K (T)
Sonde
1
Systéme I _/\ POMPE
d’étude Hacheur PEM -+ analyseur
po) - | Photodétecteur
C PE[A | Loflexi
reriexion
ak (7),nx (7)
Wer pof /20 réf
Détection synchrone 2 signal() Détection synchrone 1
™DS2 Voie A Sortie X gy Voie A
réflexion

signal(7) = signaly + signal, e

FIGURE 3.5: Principe de la mesure en double démodulation.

Position du probléme

En appliquant le méme raisonnement que pour la transmission T et pour la réflexion R,
la rotation Kerr ak et Uellipticité Kerr nx dépendent du retard temporel pompe-sonde 7 et

s’écrivent comme la somme de deux termes :

{QK(T) = ap+Aa(r), (3.11)

nk(t) = mo+An(r),

ou l'indice 0 désigne la valeur a 'équilibre (sans pompe) et la notation A la variation due a la
pompe.
Rappelons les expressions obtenues au premier ordre en la rotation complexe Kerr en statique

aprés traversée du modulateur photo-élastique dans la configuration 0° (expressions 2.2 et 2.4) :
Vinesure = V + VDS cos(Qt) + VPSL22 co5(201t) (3.12)

avec :

Ve o RI;,
VDSLO o 4, (A)Rnl;, (3.13)
VDS o 475 (A)Raly,

ot l'intensité de 1'onde incidente Ijn. vaut Rlg, o = ag + Qofset €6 1 = MK +Noffset (€xpression 2.5).

ybSLA (respectivement yb SI’QQ) est la tension lue par la premiére détection synchrone référencée



72

Chapitre 3. Techniques expérimentales de mesure en dynamique

a la fréquence Q (respectivement 2€) du modulateur photo-élastique. Avant de faire la mesure
pompe-sonde, 1’échantillon est porté a rémanence (paragraphe 4.3.1).

et VDSl,2Q

Lors d’une mesure pompe-sonde, les variations observées sur VPSLE sont une

combinaison des variations de R, ax et nk. Les expressions V¢, VPSL? o 1/DSL2Q gacrivent -

Veelr) (Ro + AR(7))Is,
VPSLE(7) o 4J1(A)(Ro + AR(T)) (ofiset + 110 + An(7)) I (3.14)
VDSL22(1) o 4J5(A)(Ro + AR(T)) (Qoftset + o + Ace(7)) s .

Principe de la mesure

Comme les fluctuations en intensité de la sonde sont importantes, nous procédons de la méme
maniére que pour les mesures de changement de transmission et de réflexion pour réduire la bande
d’intégration du bruit : un hacheur mécanique module le faisceau de pompe & une fréquence w,
voir la figure 3.5. Dans les expressions V(r1), VPSLE o YDSL2Q eg variations induites par la
pompe AR(7), Aa(7) et An(7) sont modulées a la fréquence du modulateur mécanique.

Le raisonnement qui suit est identique pour lellipticité Kerr et la rotation Kerr. On ne
traite que le cas de la rotation Kerr. Pour déterminer la variation induite par la pompe sur la
rotation Kerr ak, on « double-démodule » le faisceau sonde transmis par le modulateur photo-
élastique [93,94] :

— une premiére détection synchrone référencée au photo-élastique pour mesurer VPSL22 (7).,

— une deuxiéme détection synchrone référencée au hacheur optique ayant en entrée VPS1,22(1)

pour filtrer dans ce signal la fréquence de modulation de la pompe.

La tension mesurée par cette deuxiéme détection synchrone VDSQ7ZQ(T)) vaut :
VD522 (1) = 4.]5(A) K522 AR(7) (qoftset + 0) + RoAa(7)]Is (3.15)

ott KPS222 et le gain du systéme d’amplification {résistance de lecture et les deux détections

synchrones en série}.

Obtention de la variation relative des rotation et ellipticité Kerr

Continuons le raisonnement pour le cas ol la premiére détection synchrone est référencée a
2€). Le raisonnement est identique lorsque la référence vaut 2.

Avant d’effectuer la mesure pompe-sonde, le systéme magnétique est porté a saturation sous
champ, puis laissé & rémanence. Notons g la valeur de la rotation Kerr de I’échantillon & ré-
manence positive, la rotation Kerr a4 rémanence négative vaut —ag'®. Aa(7) dépend également
de l'orientation de I'aimantation. Notons Aa(7) la variation induite par la pompe a rémanence

positive. Ainsi a rémanence négative, la pompe induit une variation opposée —A«/(7). La tension

POpar antisymétrie du tenseur diélectrique avec ’aimantation.
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mesurée en double démodulation dépend de I’état de rémanence!! de I’échantillon et s’écrit :

{ S22 v+ (7)

4J5(A) KPSZ2UAR(T) (Qoftset + a0) + RoAa(T)] s,
yDS229 (1)

4J5(A) KPS222 AR(T) (ofiset — o) — RoAa(7T)] 5 . (3.16)

En réalisant successivement les mesures pompe-sonde dans les deux états de rémanence, la dif-
férence des tensions mesurées vaut :

AVDSQ,QQ(T)

VDS2’QQ’M+ (7.) _ VDSQ,2§2|M_ (7-) , (3 17)
8J2(A)KDSQ,QQ [AR(T)QO —+ R()AO[(T)]IS .

Une fois les mesures pompe-sonde réalisées pour les deux états de rémanence, la pompe est
bloquée, le hacheur optique placé sur la voie de sonde, le systéme de détection restant le méme.

Pour les deux états de rémanence, les tensions mesurées en double démodulation valent :

{ VODSQ,QQ’M+ 4J5(A)KPS220R (v freet + o) s
1/Ds2.20

(3.18)
b ‘M* = 4Jy (A)KDSZ’2QRO(aoffset - O‘O)Isﬂ
soit :

DS2,20 _ 1,DS2,2Q DS2,20
AVO = Vb | +—V0 ‘M*v

3.19
8J2(A)KDS2’2QR0(X[)IS . ( )
La division de AVPS2.22(7) par AVODSZ’m donne :

) AVDS229 (7 AR(T)  Aa(r
signal(7) = AVDSME)) Ry ) + ” ) . (3.20)

0

Cette méthode ne permet pas d’accéder directement & la valeur absolue du changement de ro-

tation Kerr a. Il faut retrancher le changement de réflexion de ’échantillon mesuré au préalable
par simple modulation AR(7)/Ro = VPS(7)/V{PS, cf. 3.10.

Aa(r) AVDS2.29(7)

_VDS(T)
o AVODsz,m

o5 | (3.21)
0

Pour déterminer le changement relatif induit par la pompe dans ellipticité Kerr, la premiére
détection synchrone doit étre référencée a Q.

An(T) _ AVD52,Q (1)

B DS (1)
o AV

oBs | (3.22)
0

D’un point de vue expérimental, I’obtention des variations relatives de rotation Kerr et ellip-
ticité Kerr nécessite plusieurs mesures qui ne sont pas simultanées. Il est important que la source

optique ne fluctue pas afin d’étre dans les mémes conditions pour toutes ces mesures.

"par des mesures pompe-sonde en réflexion, nous avons constaté que la réflexion R de I’échantillon ne dépend
pas de lorientation de ’aimantation.
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3.2.5 Dispositif expérimental et protocoles pour les difféerentes mesures pompe-
sonde

Dispositif expérimental

La figure 3.6 présente le schéma du montage expérimental utilisé pour les mesures pompe-

sonde en transmission, réflexion, rotation Kerr et ellipticité Kerr. Le dispositif expérimental

Photodétecteur
référence
Photodétecteur T
filtre | transmission Filtre atténuateur
coloré
Systéme d’étude
Sond _/\ polariseur
Sonde
i [P] Ligne
a retard
VAN POMPE | retar
Hach PEM + analyseur

“]—\ acheut Y Photodétecteur

< PE|A| ca e

T T Altre réflexion
. coloré
Electroaimant We Q/20
réf réf
Détection synchrone Détection synchroneVOle A réflexion
signal ~ TDS2 Voie A [« Sortie TDS1 Voie B v

FIGURE 3.6: Schéma du montage des mesures pompe-sonde en transmission, réflexion, rotation Kerr
et ellipticité Kerr. Sur ce schéma, on voit les branchements pour une mesure pompe-sonde en rotation
complexe Kerr par double démodulation avec mesure différentielle.

est la combinaison du montage utilisé pour mesurer la rotation Kerr polaire complexe (para-
graphe 2.2.3) et d’'un montage pompe-sonde. Afin d’améliorer le rapport signal a bruit, une
mesure différentielle est réalisée, cf. 3.2.3.

Dans un premier temps, on mesure en dynamique le changement relatif de la réflexion par
la technique de détection synchrone différentielle, cf. 3.10. On utilise seulement la détection
synchrone DS2 pour mesurer AR(7)/Ro.

Dans un deuxiéme temps, on réalise les mesures pompe-sonde en double modulation pour
chaque état de rémanence de I’échantillon M*. Le signal et la référence sont branchés sur DSI.
On obtient AVDSZ?Q(7')/AV0DS2’2Q (resp. AVDSQ’Q(T)/AVODSQ’Q)R.

On soustrait AR(7)/Rg & AVDS2.2¢ (7’)/AVODS2’29 (resp. AVDSZQ(T)/AVODSQ’Q) pour obtenir
la rotation (respectivement ellipticité) Kerr.

Dans un dernier temps, on mesure AT(7)/Tq en utilisant seulement DS2.

Par conséquent, un méme dispositif expérimental permet les mesures de changement de trans-
mission, de réflexion et de rotation complexe Kerr et d’étre ainsi dans les mémes conditions de

focalisation de pompe et sonde. Au total, six mesures pompe-sonde sont réalisées :

— une pour la transmission.

2Jorsque 1’on mesure AVODSQ’Q et AVODSZ’QQ (cf. 3.18) la référence et la pompe sont bloquées. La détection
synchrone DS1 est en mode A.
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— une pour la réflexion.
— deux pour la rotation Kerr : une & MT, I'autre & M—.

— deux pour Dellipticité Kerr : une a M™, 'autre a M.

Réglages de la chaine de détections synchrones

Considérons une mesure pompe-sonde en rotation Kerr, le raisonnement qui suit étant iden-
tique en ellipticité Kerr. La premiére détection synchrone est donc référencée a 252.

Si la bande passante de la premiére détection synchrone est assez large, 'analyse spectrale
du signal lu par cette détection synchrone V2?(7) (cf. 3.14 et voir figure 3.7) présente trois

composantes :
— une a 212 : composante principale d’amplitude proportionnelle a 4.J2(A)(Ro) (coftset + o) Is-

— les deux autres a 290 — w. et 20 + w, : raies satellites dues & la modulation du faisceau
pompe, d’amplitude proportionnelle a 4.J5(A)[AR(7T)(aofiset + @0) + RoAa(7)]Ls. L'infor-

mation pompe-sonde est contenue dans I’amplitude de ces raies satellites.

Bande Passante 1

amplitude
entrée :
DS1
BP1=—2- > w,
DS1
2 —we. 20 2Q+ w. fréquence
amplitude Bande Passante 2
entrée :
DS 2 2
BP2:TDSZ < We
We fréquence

FIGURE 3.7: Réglages de la chaine de détections synchrones : la premiére détection synchrone filtre la
plage spectrale fw.-1/Tps1, we+1/mps1/]. La deuxieme placée en série est référencée au modulateur optique
We-

Il est impératif de choisir 'inverse de la constante de temps mpg; de DS1 supérieur a la fréquence
de modulation du hacheur w. (1/7pg1 > wc) : les raies satellites sont alors contenues dans la
bande passante de la détection synchrone.

La détection synchrone!® utilisée pour la démodulation du photo-élastique a deux sorties :

— la sortie « CHI » qui délivre une tension proportionnelle & la voie désirée (X, Y, R, etc).
La constante de temps de la détection synchrone doit étre prise supérieure a 5 ms.

— la sortie « Fast X » qui délivre une tension proportionnelle a la voie X. La constante de

temps doit étre prise inférieure a 640 us.

BEGG Signal Recovery Model 7225 DSP Lock-in Amplifier.
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La sortie CH1 nous autorise & monter & une fréquence maximum de modulation de la pompe
a 200 Hz, la sortie Fast X jusqu’a 25 kHz. Une telle fréquence n’est pas possible avec notre
hacheur. Nous nous sommes limités a 2 kHz.

4 gervant a la démodulation du

La constante de temps de la deuxiéme détection synchrone!
hacheur est choisie de maniére a avoir une bande passante étroite autour de w.. A noter qu’'un
filtre supplémentaire peut étre activé pour cette détection synchrone lorsque la fréquence de
modulation est inférieure & 200 Hz. Ce filtre dit « filtre synchrone » permet d’éjecter les harmo-
niques d’une fréquence de référence inférieure & 200 Hz, principalement la seconde harmonique,
sans avoir recours a une grande constante de temps qui rendrait le temps de mesure rédhibitoire.

Nous avons conduit une série de tests avec différents réglages de ces deux détections syn-
chrones pour retenir la configuration ayant le meilleur rapport signal & bruit. Nous avons fait
varier les constantes de temps des deux détections synchrones, la fréquence de modulation du
hacheur (celle du photo-élastique est imposée), le nombre de scans moyennés. Nous avons éga-
lement testé 'apport du filtrage synchrone et 'intérét d’une mesure différentielle. Nous listons
dans le tableau 3.1 les réglages retenus donnant le meilleur rapport signal a bruit!'®, a savoir

souvent supérieur a 10 et parfois égalant 20.

Reéglage
Détection synchrone PEM Fréquence 42/84 kHz

Constante de temps 80 us

Sortie Fast X

Détection synchrone Hacheur Fréquence 180 Hz

Constante de temps | 100 ou 300 ms
Filtre Synchrone activé
Mesure différentielle oui
Nombre de scans moyennés lou3l

TABLEAU 3.1: Liste des réglages retenus des détections synchrones pour les mesures en double démodu-
lation.

3.2.6 Etude de lI'obtention de la variation relative du signal Kerr et de la tech-
nique de mesure en double démodulation

Validation du principe de la différence numérique

La mesure du changement relatif induit par la pompe dans la rotation (resp. ellipticité)

Kerr (voir les expressions 3.21 et 3.22) se fait en deux temps : la rotation (resp. ellipticité)

SRS Stanford Research System Model SR830 DSP Lock-In Amplifier.

Brapport défini par amplitude du signal sur 'amplitude du bruit.
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Kerr est obtenue par soustraction entre AVDSQ’m(T)/A‘/ODSQ’QQ (resp. AVDSQ’Q(T)/AVODSZQ)
et VPS(7)/VPS. Cette soustraction n’est pas réalisée expérimentalement mais a posteriori entre

séries de mesures. Elle est donc numérique et il est nécessaire de tester cette méthode.

On utilise le montage expérimental des mesures pompe-sonde en double démodulation mais on
étudie un film d’or pour lequel on n’attend pas de changement des grandeurs ak et nk induit par
la pompe. Une lame de verre préléve une portion du faisceau de sonde apreés le bloc {modulateur

photo-élastique, analyseur}. On réalise les mesures pompe-sonde suivantes, voir figure 3.8 :

I Fihf)todetecteur — Potentiométre
référence
filtre
PEM 1 coloré
Reéflexion de la sonde __analyseur Photodétecteur
PE|A g o
Altre réflexion
coloré
Q/ QQD I‘éf
v oz .
Werh ref Détection synchrone
Détection synchrone Voie A |[<— Sortie ™DS1 Voie A
TDS2
II Fihf)todetecteur Potentiomeétre
référence
filtre
PEM ! coloré
Réflexion de la sonde EE@& yseut | Photodétecteur
Altre réflexion
LUCI%I réf coloré
Détection synchrone Voie A
TDS2
I11 P’hf)todetecteur — Potentiomeétre —
référence
filtre
PEM 1 coloré
Reéflexion de la sonde __analyseur Photodétecteur
PE[A g s
fltre réflexion
coloré
/2 réf
wc&l réf Détection synchrone
Détection synchrone Voie A <= Sortie TDS1 Voie A

TDS2 Voie B

FIGURE 3.8: Schéma du dispositif de détection utilisé pour vérifier la différence numérique. Expérience I :
mesure pompe-sonde en double démodulation afin de lire une tension proportionnelle au changement
de réflexion de ['or. Expérience II : mesure pompe-sonde du changement de réfliexion au moyen d’un
photodétecteur référence et d’une simple modulation. Expérience III : on effectue la soustraction entre le
stgnal mesuré en I et du signal mesuré en II.

— mesure I : mesure pompe-sonde en double démodulation. On se sert des relations 3.14 et 3.15
en imposant une valeur significative de ’offset sur la rotation afset au moyen d’une rotation

arbitraire du modulateur photo-élastique. La premiére détection synchrone mesure une
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tension proportionnelle & (Rg + AR(7))aofset [s- La deuxiéme détection synchrone mesure :
VPSR (1) = 40y (A) KPP AR(7) oftset s (3.23)

tension proportionnelle au changement de réflexion AR(7) de 'échantillon d’or.

mesure II : mesure pompe-sonde « classique » du changement de réflexion en utilisant une
seule détection synchrone. La photodiode & avalanche mesure une tension proportionnelle &
Vinesure (7). Cette tension est démodulée a la fréquence du hacheur (cela revient a démoduler
Vee(r), cf. 3.12). Le potentiomeétre permet d’ajuster ’amplitude maximale du signal lu avec

1/DS2,20

I’amplitude maximale Viax du signal mesuré en 1.

mesure IIT : mesure pompe-sonde en double démodulation. La deuxiéme détection syn-
chrone est en mode différentiel : sur la voie A, le signal en sortie de la premiére détection

synchrone. Sur la voie B, le signal en sortie de la photodiode a avalanche.

La mesure III effectue la différence des mesures I et II que 'on compare & la différence numérique,

voir figure 3.9. On voit que les graphes des différences expérimentale et numérique se superposent

—
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Différence des signaux (ua)

-3 0 3 [ 9 12 15 -3 0 3 6 9 12 15

Retard temporel 7 (ps) Retard temporel 7 (ps)

FIGURE 3.9: Mise en évidence expérimentale de la validité de la différence numérique. En (a) : change-
ment de réflexion transitoire AR(T) mesuré dans les expériences I et II. En (b) : graphes des différences
expérimentale et numérique.

bien,

ce qui valide le principe de la différence numérique.

Etude de la mesure de la variation relative de la rotation Kerr

Rappelons les expressions 3.16 donnant la tension mesurée en double démodulation en fonc-

tion de l’état de rémanence de ’échantillon :

VDS220 (1) = 4Jy(A)KPSE2AR(7)(oftset + 0) + RoAa(T)]Is,
VDS220 (1) = AJa(A)KPS22AR(T) (qofiset — o) — RoAa(7)] I -

Pour obtenir la variation relative de la rotation Kerr, on a fait la différence entre ces deux
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derniéres expressions. Si on effectue la somme, on obtient :

Z VDSQ,2Q(7_) = VDSZ’QQ‘NH— (7_) + VDSQ’QQ‘M— (7-) ,

3.24
= 8Jo(A)KPS222AR(7) ottt Ls - (3.24)

De la méme maniére, on somme les valeurs moyennes obtenues pour VODS2’QQ|M+ et VODSQ’QQ|

lorsque la sonde est modulée et la pompe bloquée :

ZVDSQ,QQ _ VDSQ,QQ’M+ i VDSQ,QQ‘M
0 - 0 0 o
3.25
= 8J2(A)KPS22 MRy grser Is - (3.25)
Par division, on obtient :
VDS2,QQ AR
D () _ AR(M) 526

ZVODSQ,m ~ "Ry

On mesure ainsi le changement relatif induit par la pompe dans la réflexion.

On peut exploiter différemment les expressions 3.16 réécrites ci-dessus. On se place a ré-
manence positive pour I’échantillon, on ajuste l'orientation du modulateur photo-élastique de
maniére & annuler la contribution statique ag de ’échantillon : agfeet = —ag. La tension mesurée

en double démodulation s’écrit :

VDSQ,QQ|M+ (7_) — 4J2(A)KDSQ’ZQR0AOZ(T)IS . (3.27)

yXoffset = — Q0

Une fois la mesure pompe-sonde effectuée, on renverse 'aimantation et on se met & rémanence
négative. On tourne le modulateur photo-élastique de telle fagon que aofset = +ap. On mesure

alors en double démodulation :

ybs229) (1) = —4J5(A) KPS Ry Aa(7) I . (3.28)

T, Qoffset =100

A partir de cette analyse, nous avons effectué sur notre échantillon magnétique la série de
mesures suivantes :
— expérience I : mesure de changement relatif de la réflexion en double démodulation en

exploitant la relation 3.26.

— expérience Il : mesure pompe-sonde de variation relative de la réflexion en démodulant

Ve(r) par une détection synchrone référencée au hacheur, cf. 3.10.

— expérience III : mesure pompe-sonde de la variation relative de la rotation Kerr en double

démodulation (relation 3.21).

— expérience IV : mesure en double démodulation de la variation VDSQ’QQ|M+,Oloffset:,010 (1)
de la rotation Kerr de ’échantillon en tournant le modulateur photo-élastique de maniére

& annuler la contribution statique o, I’échantillon est & rémanence positive.
— expérience V : méme mesure que pour ’expérience IV pour une rémanence négative.

Les figures 3.10 et 3.11 montrent les graphes de ces mesures. On voit sur la figure 3.10 (a) que
les graphes des expériences I et II se superposent bien, ce qui montre que les tensions mesurées en

double démodulation VP5222| 0 (1) et VPS2.22|, (7) comprennent la variation de la réflexion.
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Les graphes des expériences IV et V sont bien symétriques I'un de l'autre (figure 3.10 (b)).
Ceci est attendu : la tension mesurée est proportionnelle & Aa(7) (expressions 3.27 et 3.28).

Les graphes des expériences III et IV se superposent bien (figure 3.11 (a)). La mesure IV
(qui est proportionnelle & Aa(7)) a été normalisée pour avoir méme amplitude maximum que la
mesure IIT.

On remarque également que 'amplitude de la variation relative de la rotation Kerr est de
Pordre de 30 %, a savoir au moins un ordre de grandeur plus grand que la variation relative de
la réflexion. Sur la figure 3.11 (b), on ne voit pas l'effet de la soustraction de la variation relative
de la réflexion sur la mesure expérimentale AVDSQ’ZQ(7')/AVODSQ’2Q = AR(7)/Ro + Aa(T) /.
En effet, pour I’échantillon magnétique utilisé, on peut négliger AR(7)/Ry (amplitude maximale

égale & —7 x 1073) devant Aa(7)/ag (amplitude maximale égale & —0,25).

Etude de la mesure de la variation relative de I'ellipticité Kerr

Nous avons conduit de maniére identique une série de mesures pour tester la technique de
mesure d’ellipticité Kerr en dynamique. Pour ajuster 7ogset, on tourne le polariseur P de la sonde

qui est placé en amont de deux miroirs (voir la figure 2.4) :

— expérience I : mesure de changement relatif de la réflexion en double démodulation en

exploitant la relation 3.26 pour lellipticité.

— expérience II : mesure pompe-sonde de variation relative de la réflexion en démodulant

V(1) par une seule détection synchrone référencée au hacheur, cf. 3.10.

— expérience III : mesure pompe-sonde de la variation relative de I’ellipticité Kerr en double

démodulation (relation 3.22).

— expérience IV : mesure en double démodulation de la variation VDSQ’Q|1\/I+7%Hset:_770 (1) de
I’ellipticité Kerr de I’échantillon en tournant le polariseur de la sonde de maniére a annuler

la contribution statique 7y, ’échantillon est & rémanence positive.
— expérience V : méme mesure que pour ’expérience IV pour une rémanence négative.

Les figures 3.12 et 3.13 montrent les graphes de ces mesures. Les conclusions et remarques
sont identiques & celles obtenues pour I’étude de la rotation Kerr.
En définitive, ces deux études sont en accord avec toute ’analyse effectuée et les expressions

établies.

Etude de la division pour s’affranchir de la soustraction numérique

Réécrivons les expressions 3.14 donnant les tensions mesurées V°¢(7), VPSLE e Y/PSL2Q op

pompe-sonde :

vee(r) . (Ro + AR(7)) 15,
VDSLQ(T) X 4.Jq (A) (Ro + AR(T))(noffset +n+ An(T))IS )
VDPSL2Q (1) o 405(A)(Ro + AR(T)) (@oftset + o + Aa (7)) .

Nous avons essayé de diviser la tension de sortie VPSH(7) ou VPSL22(7) de la premiére

détection synchrone par une tension proportionnelle a la grandeur physique Ro + AR(7) de
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Signal oc Aa(7)(ua)

=5 T T T T T T T T T T T T T
—4 -2 0 2 4 6 8 10

Retard temporel 7 (ps)

FIGURE 3.10: Etude du protocole de mesure de la rotation Kerr en dynamique (premiére partie). En (a) :
variation relative de la réflexion mesurée par les mesures I et II. En (b) : variation de la rotation Kerr
obtenue par les expériences IV et V en tournant le modulateur photo-élastique.
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FIGURE 3.11: Etude du protocole de mesure de la rotation Kerr en dynamique (seconde partie). En (a) :
changement transitoire de la rotation Kerr obtenu par les expériences III et IV. En (b) : agrandissement
de la figure (a) pour la plage temporelle [-0,1 ps - 2,5 ps].
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FIGURE 3.12: Etude du protocole de mesure de l’ellipticité Kerr en dynamique (premiére partie). En (a) :

variation relative de la réflexion mesurée par les mesures I et II. En (b) : variation de ellipticité Kerr
obtenue par les expériences IV et V en tournant le polariseur P.
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FIGURE 3.13: Etude du protocole de mesure de lellipticité Kerr en dynamique (seconde partie). En (a) :
changement transitoire de ellipticité Kerr obtenu par les expériences III et IV. En (b) : agrandissement

de la figure (a) pour la plage temporelle [-0,1 ps - 2,5 ps|.
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maniére & générer un signal ne faisant plus intervenir le changement de réflexion. On démodulerait
ce signal « division » au moyen de la deuxiéme détection synchrone référencée au hacheur pour
avoir une tension proportionnelle seulement au changement de rotation Kerr complexe induit
par la pompe. Une mesure pompe-sonde unique donnerait alors accés & Aa(7) sans ambiguité.
Nous prélevons une portion du faisceau de sonde aprés le bloc {modulateur photo-élastique,

analyseur}, portion envoyée dans un photodétecteur, voir la figure 3.14. Un filtre RC passe-bas

fihf)todetecteur —— Filtre RC |—{ Déphaseur
référence
filtre
PEM 1 coloré
Réflexion de la sonde - analyseur Photodétecteur
PE|A] s
fltre réflexion
coloré
Q/QQD I“éf
wc&l réf Détecu% Z}inchrone
Détection synchrone Voie A [« Sortie , Voie A [«<—=—
Entrée réflexion
TDS2 T

FIGURE 3.14: Etude de la division pour s’affranchir de la soustraction numérique.

est placé en sortie de la photodiode & avalanche. Sa fréquence de coupure est choisie plus grande
que la fréquence de modulation de la pompe et plus petite que les fréquences de modulation du
photo-élastique. Ainsi, en sortie de ce filtre, nous avons un signal proportionnel & Rg + AR. AR
est modulé a la fréquence du hacheur, un circuit électronique déphaseur permet d’égaler la phase
de la référence avec celle du signal.

Il reste a effectuer la division : la commande RATIO de la premiére détection synchrone a
été utilisée. Cette commande permet de diviser le signal en entrée de la détection synchrone
par 'entrée auxilaire 1. La division a échoué : la bande passante de ’entrée auxiliaire 1 coupe la
fréquence de modulation de la pompe. Nous n’avons pas poussé plus loin nos investigations quant
a la réalisation d’une division et avons utilisé par la suite la méthode de double-démodulation

avec différence numérique.

Validation de la technique de mesure en double démodulation par des mesures sur un
échantillon « témoin » (CoPt3)

E. Beaurepaire de I'Institut de Physique et Chimie des Matériaux de Strasbourg nous a
donné un film mince de CoPtg, systéme sur lequel des mesures pompe-sonde & deux couleurs
ont été publiées [95]. Nous avons cherché a reproduire leurs résultats afin de valider notre dis-
positif expérimental ainsi que notre technique de mesure de rotation Kerr complexe en double
modulation.

Dans cet article [95], 'impulsion pompe est & 400 nm, 'impulsion sonde est accordable en
longueur d’onde sur la gamme [480 nm,700 nm|. Il a été conclu que les variations relatives
de la rotation Kerr polaire et de ellipticité Kerr polaire sont égales dans la plage spectrale
[480 nm,700 nm| ainsi que les variations relatives des rotations complexes Kerr et Faraday. Pour

nos mesures, les conditions d’excitation sont différentes : I'impulsion pompe est 4 800 nm. La
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durée des impulsions est également légérement différente : nos impulsions ont une durée de
280 fs, celles de [95] de 150 fs. La figure 3.15 (a) représente les variations relatives des rotation
et ellipticité Kerr que nous avons mesurées a une longueur d’onde de sonde égale & 500 nm. Les
évolutions temporelles des rotation et ellipticité Kerr sont identiques. La figure 3.15 (b) est une
reproduction de la figure 5 de [95] qui montre les variations relatives des rotations complexes Kerr
et Faraday mesurées a deux longueurs d’onde différentes (530 nm et 620 nm). Sur cette méme
figure 3.15 (b), nous y avons superposé la courbe que nous avons obtenue pour la variation relative
de lellipticité Kerr. Notre mesure a été normalisée de maniére & ce que 'amplitude maximum soit
égale a celle des mesures de la référence [95], ceci permettant de prendre en compte la différence
entre les densités d’excitation. Nous constatons 'accord entre notre courbe et celles publiées
dans la référence [95]. Les légeres différences entre les courbes sont vraisemblablement liées aux

conditions d’excitation [93].

3.3 Conclusion

Dans ce chapitre, les différents aspects expérimentaux des mesures en dynamique ont été

présentés :
— les sources optiques femtosecondes.

— les techniques de mesure pompe-sonde en transmission, réflexion, rotation Kerr et ellipticité
Kerr.

Par une technique de détection synchrone différentielle, nous sommes capables de mesurer des
changements relatifs de transmission et de réflexion de l'ordre de 107°. La technique de mesure
en double démodulation permet de mesurer quant & elle des changements relatifs de rotation

Kerr complexe de 1072.
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FIGURE 3.15: Validation de la technique de mesure en double démodulation par des mesures sur un
échantillon « témoin » (CoPts). En (a) : variations relatives de la rotation Kerr Aa/ag (en triangles
vides A) et de Uellipticité Kerr An/ng (en triangles remplis A) que nous avons obtenues en sondant
A =500 nm. En (b) : nous avons reproduit la figure 5 de [95] qui représente les variations relatives des
rotations complexes Kerr et Faraday mesurées & deux longueurs d’onde différentes (530 nm et 620 nm).
Les triangles pleins (A) représentent l’évolution temporelle de ellipticité Kerr An/ng que nous avons
obtenue pour une longueur d’onde de sonde égale ¢ 500 nm. Notre mesure a €té normalisée de maniére
a ce que 'amplitude maximum soit égale o celle des mesures de la référence [95].






Chapitre 4

Le systeme Au/Co/Au en régime

dynamique

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats des études résolues en temps menées sur
le systéme multicouches Au/Co/Au au moyen d’expériences pompe-sonde & deuz couleurs.
La premieére section a pour but de montrer comment découpler le systéme et remonter o
la dynamique de charges et a la dynamique magnéto-optique par estimation des constantes
diélectriques. La deuxiéeme partie se concentre sur la dynamique de charges et en particulier
sur le role du cobalt. La derniére section fait le point sur la validité d’une mesure pompe-
sonde sur un film ferromagnétique et présente I’étude de la dynamique magnéto-optique du

systéme multicouches.

4.1 Mesures optiques et changements de constantes diélectriques

4.1.1 Position du probléme

[’analyse des phénoménes microscopiques transitoires en jeu dans la relaxation du systéme
multicouches Au/Co/Au aprés injection optique d’énergie peut se déduire par I’évolution tem-
porelle & fréquence de sonde wy donnée de la constante diélectrique ea, de l'or et des coefficients

du tenseur diélectrique [eco] du cobalt, soit au total de 6 paramétres :

— 2 pour la constante diélectrique eay(ws) complexe de l'or & w,
EAu(ws) = iy (ws) + iy (ws) -

le tenseur diélectrique [eco](ws) complexe du cobalt & ws s’écrit en fonction de trois para-

métres complexes (soit six paramétres au total) :

ECo,zx (WS) €Co,zy (ws) 0
[ECO] (UJS) = _gCo,zy(Ws) ECo,zx (Ws) 0 )
0 0 €Co,zz (ws)
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avec :
EComa(Ws) = 6/Co,a:gc (ws) + igl(llo,zx (ws)
€C0ay(Ws) = EComy(Ws) +iEC 2y (ws)
E€Co,zz(Ws) = €,Co,zz (ws) + ig,éo,zz (ws) -

Nous rappelons que le tenseur diélectrique du cobalt a une telle forme du fait de la structure
hcp du cobalt et de 'orientation de ’aimantation selon ’axe z qui est perpendiculaire au

plan du film (on considére que le cobalt a une épaisseur inférieure a 9 PA).

En configuration polaire (faisceau de sonde en incidence quasi-normale sur le systéme),
le coefficient ecy ., n’intervient pas dans I'expression des grandeurs optiques du systéme
multicouches (paragraphes 1.2.4 et 1.2.2). Ainsi, dans les mesures pompe-sonde, seules les

variations des coefficients complexes eco 2z €t €co 2y comptent.

Dans nos expériences pompe-sonde, les grandeurs accessibles a ’expérience sont les variations
de transmission, de réflexion, de rotation Kerr et ellipticité Kerr de I’échantillon & une énergie de
photon de sonde hwg et un retard temporel pompe-sonde 7 donnés. L’énergie du photon de sonde
est choisie arbitrairement dans la zone spectrale autour du seuil des transitions interbandes de
I'or, zone spectrale pour laquelle la réponse magnéto-optique du systéme multicouches présente

un comportement singulier (paragraphe 2.3.2).

Dans un régime de faible perturbation, la modification induite par 'impulsion pompe de la
réponse magnéto-optique peut étre exprimée au premier ordre en fonction des variations des

constantes diélectriques de l'or et du cobalt :

AT
/
TO _ B A£Au
"
AR’ TEIAU TEXu TE’Co,m.’z Tego,zm E/Co,my T‘Ego Ty AEAu
R, /
AO — ngu REXu RE,Co,ccz ngo,zz RE,Co,ccy Rséo,zy AgCo,xz (4 1)
(67 " ) ’
a OZF‘JAu aEXu OéalCo,zz aago,zz Oéa/Co,zy aago,zy Ascovl‘x
0 Ae!
1S
A’r] L 77€/Au nEXu T’E/CJO,EJL' 775,(’:0,1‘% 776/(:0,&0‘1; nego,xy A So’my
70 A‘C:Co,acy
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ou f désigne les grandeurs physiques T, R, a et 1. Chacun des éléments de 1’égalité vectorielle 4.1
dépend de I’énergie du photon de sonde ws. Pour alléger les notations, cette dépendance n’appa-
ralt pas.

La matrice dans ’expression 4.1 n’est pas carrée, a fortiori non inversible. Deux alternatives

sont envisageables :

— mesurer ’évolution temporelle de deux autres grandeurs physiques. Ces grandeurs doivent
pouvoir s’exprimer en fonction de la constante diélectrique de I'or et du tenseur diélectrique
du cobalt. Elles doivent également étres linéairement indépendantes des grandeurs T, R,

et 1. La matrice devient carrée de dimension six.

— les variations des grandeurs optiques sont une combinaison linéaire des variations des termes
diélectriques avec des poids donnés par les coefficients de la matrice 4.1. Certains des termes
peuvent étre négligeables devant d’autres, ceci étant dii soit & 1’énergie particuliére du
photon de sonde, soit & la fagon dont on injecte I’énergie (a 1,55 eV). Ces approximations

sont détaillées dans la suite.

Pour la premiére alternative, on pourrait penser & mesurer les rotation et ellipticité Faraday
de la multicouche magnétique, mais une analyse de leurs expressions montre qu’elles ne sont
pas indépendantes des grandeurs T, R, a et n'. On pourrait également avoir I'idée d’étudier un
film mince constitué uniquement d’or ou de cobalt afin de connaitre I’évolution de ses propriétés
optiques propres. On serait obligé de prendre 'or car le cobalt s’oxyde & l’air. Nous revenons sur
cette méthode dans le dernier paragraphe de cette section. Nous examinons d’abord la deuzieme
alternative, plus directe, en évaluant les coefficients de la matrice de 4.1. Puis, nous estimons
les ordres de grandeur relatifs des variations de la constante diélectrique de 'or et du tenseur
diélectrique du cobalt pour finalement estimer les différents termes qui composent les observables
AT/Ty, AR/Ro, Aa/ag et An/ng et simplifier 'analyse du probléme.

4.1.2 Calcul des coefficients de la matrice reliant les variations des termes di-
électriques aux grandeurs optiques

Les calculs magnéto-optiques dans les structures en couches minces ont été présentés dans
le chapitre 1. T, R, o et n ont été exprimés en fonction de la constante diélectrique ep, de
l'or et du tenseur diélectrique [eco] du cobalt. La matrice dans 'expression 4.1 peut étre alors
calculée numériquement en se servant des expressions du chapitre 1. Les calculs se font a énergie
de sonde ws donnée et nécessitent de connaitre les relations de dispersion de eay(ws) et [eco)(ws)
(paragraphe 2.3.2).

Les courbes de dispersion des 24 coefficients de la matrice 4.1 calculés pour une structure
Au(15 PA)/Co(4 PA)/Au(28 nm) /verre sont représentées sur les huit figures 4.1. Chaque figure
regroupe les courbes de dispersion des coefficients d’une méme ligne de la matrice 4.1. Par
exemple, la figure 4.1 (al) montre les courbes de dispersion des coefficients de la premiére ligne
de la matrice 4.1, & savoir les courbes de dispersions des coefficients ngu, T€'Au’ T, , Lo

ECo,za; ECo,:cav
Te, , et ngo’w. Les figures de la deuxiéme colonne de figures (par exemple, figure 4.1 (a2)) sont

0,x

Lpropriété que on peut démontrer avec les expressions 1.34 et 1.35 pour des structures en couches minces
dont les couches magnétiques sont & aimantation perpendiculaire au plan des couches.
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un agrandissement des figures de la premiére colonne dans les zones d’intérét. Les traits verticaux
tracés sur chacune de ces huit figures délimitent la plage spectrale explorée expérimentalement :
[2,3 €V-2,47 eV]. Nous donnons ici a titre d’exemple représentatif les coefficients de la matrice 4.1

pour un photon de sonde de 2,47 eV :

1,09 x 107 —1,83x 107" 3,25 x 1072 —4,92x 1072 4,26 x 107°> 4,27 x 107°

—1,33 x 1071 4,36 x 1072 —552x 1072 —7,18 x10™* 1,19 x10™° —6,30 x 107°
425x1072 —-1,89x 107" 1,48 x1072 —3,88 x 1072 —2,46 —3.20 x 101
783 x 1071 1,84 x 107! 1,60 x 107! 6,25 x 1072 1,37 —10,2

. (4.3)

Les courbes de dispersion des coefficients de proportionnalité de la matrice 4.1 et I’expression

de la matrice & 2,47 eV suscitent plusieurs commentaires pour la plage spectrale étudiée :

— certaines courbes de dispersion présentent des variations abruptes au voisinage du seuil des
transitions interbandes de I'or (courbes de Ry, , Rer | Nty 0y € ngréoyzy). Ce résultat n’est
pas surprenant : nous avons vu dans le paragraphe 2.3.2 que la dispersion de la réponse
magnéto-optique du systéme Au/Co/Au réfléte principalement la dépendance spectrale de
lor (figure 2.9).

— si on étudie les coeflicients de la matrice 4.1 ligne par ligne, on constate que les coefficients
ne sont pas tous du méme ordre de grandeur. Pour la premiére ligne de la matrice 4.1, les
coefficients Tfku et TEXu sont au moins deux ordres de grandeur plus grands que les quatre
autres coefficients de la ligne. Pour la seconde ligne de la matrice 4.1, le coefficient ngu est

et

. Le coefficient REX change abruptement de signe dans la plage spectrale étudiée.

presque deux ordres de grandeur plus grands que les coefficients Re;, , Rer R
R "
€c

Pour la troisiéme (respectivement quatriéme) ligne de la matrice 4.1, les coefficients ey,
0,TY

/
ECo,xy

0,ZY

et agn (respectivement 7,/ et n.» ) dominent les quatre autres coefficients de la
Co,zy Co,zy Co,zy
ligne d’un ordre de grandeur. Ainsi, les variations des différents termes diélectriques ont

des poids nettement différents dans la variation relative de chaque grandeur optique.

Il semble donc possible de ne conserver que certains termes (chaque terme étant le produit d’un
coefficient de la matrice 4.1 et la variation de la constante diélectrique correspondante) dans
lexpression des différentes observables. Cependant, avant de simplifier la somme, il est nécessaire
d’évaluer les ordres de grandeur attendus pour les variations des constantes diélectriques (une
faible valeur d’un coefficient de la matrice pourrait étre compensée par une forte variation du

terme diélectrique).

4.1.3 Estimation des ordres de grandeurs relatifs des variations des constantes
diélectriques

Propriétés optiques non linéaires d'un métal

Les propriétés optiques d’un matériau sont liées a sa structure de bandes et a la distribution
électronique. Lorsque I'on modifie soit la structure de bandes soit la distribution électronique par
voie optique (mise hors d’équilibre par une impulsion laser suffisament intense) et lorsque 1'on
observe les changements induits de la réponse optique mesurés par 'impulsion sonde, on parle

alors de réponse optique non-linéaire. En premiére approximation, on suppose que la structure de
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FIGURE 4.1: Dispersion des coefficients de proportionnalité de la matrice 4.1 qui relie les changements
de transmission, de réflexion, de rotation Kerr et ellipticité Kerr auxr changements de la constante di-
électrique de l'or eay et du tenseur diélectrique du cobalt [eco|. Les notations sont explicitées dans le

texte.
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bandes n’est pas modifiée par la pompe, mais que celle-ci induit une redistribution énergétique des
électrons que ’on peut décrire par une fonction d’occupation f(FE,t) ou par son écart a la fonction
d’équilibre qui est la distribution de Fermi-Dirac fo(FE) de température Ty. Un changement de
la distribution électronique conduit & une modification de la constante diélectrique du matériau
et par conséquent & une réponse optique différente.

Le lien entre la distribution électronique et la constante diélectrique du matériau est donné

par la formule de Lindhard dont on rappelle l'expression (paragraphe 1.2.3) :

Wyn,k fgk _fn,k:)] (| k|2 i ‘ nk’ )
ij dij 3k, 4.4
€ J(w) whm%ﬂ Z /BZ wgn o — w2 — 20T g ks (4.4)

ou les indices g et n indexent les bandes d’énergie, g pour la bande de départ et n celle d’arrivée.
Apreés relaxation des cohérences (quelques fs dans les métaux [96]), la formule de Lindhard se
généralise au cas non-linéaire en incluant la dépendance temporelle des fonctions de distribution
des électrons. L’amplitude de la variation de la constante diélectrique & I’énergie du photon de

sonde wg va dépendre de I'action conjugée des paramétres suivants :
— des variations des facteurs d’occupation.

— du principe d’exclusion de Fermi via les termes en (1 — f,, i) pour les états d’arrivée et fg

pour les états de départ.
— de la structure de bandes qui apparait dans la relation de dispersion wyy, k-

Dans ce travail de thése, les photons pompe ont une énergie de 1,55 eV. Les photons sonde
ont une énergie comprise dans la plage spectrale [2,3 eV-2,47 eV], plage centrée autour du seuil des
transitions interbandes de ’or. Il s’agit donc de déterminer l'origine des non-linéarités optiques

de 'or et du cobalt dans ces conditions d’étude.

Estimation de la variation de la constante diélectrique de I'or

La figure 4.2 permet de modéliser les propriétés optiques non-linéaires de I'or. L’absorption
de I'impulsion pompe est intrabande. Aprés relaxation trés rapide (~ fs) de la cohérence, ceci se
traduit par une modification de la population des états électroniques au voisinage de 1’énergie de
Fermi Ef : le nombre d’occupation des états d’énergie inférieure au niveau de Fermi diminue et
celui des états d’énergie supérieure augmente. Le changement du nombre d’occupation des états
au voisinage du niveau de Fermi modifie la probabilité des transitions optiques interbandes et
intrabandes. On peut négliger les modifications des transitions intrabandes par rapport a celles
des transitions interbandes : les transitions intrabandes sont des processus optiques qui font
intervenir trois corps (un photon, un phonon et un électron) et donc de poids négligeable face
aux transitions interbandes ot seuls deux corps interviennent (un photon et un électron) lorsque
celles-ci sont possibles (ie fuw > hp) [54]. Le spectre de I’absorption interbande est modifié :
I’absorption des bandes d vers les états finals au dessous du niveau de Fermi augmente et celle
vers des états finals au dessus du niveau de Fermi diminue. Ces modifications des transitions
interbandes sont la contribution principale a la réponse non linéaire de I’or pour wy au voisinage

du seuil ainsi qu’aux changements d’indices associés (Kramers-Kronig).
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FIGURE 4.2: Structure de bandes schématique de ’or et transitions optiques impliquées dans la réponse
non linéaire pour une énergie du photon de pompe égale a 1,55 eV et une énergie du photon de sonde de
2.4 eV. Limpulsion pompe infrarouge perturbe la surface de Fermi. L impulsion sonde d’énergie voisine
du seuil des transitions interbandes de [’or permet de suivre ’évolution de la relaxation la mer de Fermi.
hQ, désigne le seuil des transitions interbandes.

Des résultats sont déja connus sur ’évolution temporelle de la constante diélectrique de 1’or
pour des systémes films d’or d’épaisseur environ 20 nm et étudiés dans les conditions décrites
ci-dessus (excitation optique infrarouge et sonde au voisinage du seuil des transitions inter-
bandes) [53,54,60,61]. Les auteurs de ces références ont confronté leurs résultats expérimentaux
4 une modélisation de I’évolution de la distribution électronique au moyen d’une résolution nu-
mérique de ’équation de Boltzmann. Les changements de la constante diélectrique de I’or ont été
calculés en utilisant un modéle de structure de bandes de 1'or donné par Rosei et al. [97,98] ou
un modéle simplifié (bande de conduction parabolique isotrope et bande d non dispersée). Les
simulations décrivent quantitativement les réponses optiques transitoires mesurées. La figure 4.3
extraite de [54] représente la dispersion des changements de constantes diélectriques €y, et €4,
dans l'or calculés aprés une picoseconde pour un flux incident de 120 pJ/cm? et une durée des
impulsions de 20 fs. Les simulations montrent que les changements de la constante diélectrique
de 'or sont fortement dispersés autour du seuil des transitions interbandes, conformément a la
discussion qualitative précédente. Pour une énergie du photon de sonde supérieure de 1 eV a ce
seuil, les changements de la constante diélectrique sont deux ordres de grandeur plus faibles que
ceux autour du seuil des transitions interbandes.

En définitive, les propriétés optiques non-linéaires de I’or dans nos conditions d’étude (pompe
infrarouge et sonde d’énergie au voisinage du seuil des transitions interbandes) ont pour origine
une modification des transitions interbandes. Les changements de la constante diélectrique de
I'or sont fortement dispersés en énergie et ont des amplitudes importantes autour du seuil des
transitions interbandes. Dorénavant, I'expression « sonde en résonance » signifiera que 1’énergie

du photon de sonde est au voisinage du seuil des transitions interbandes.

Estimation de la variation du terme diagonal du tenseur diélectrique du cobalt

La figure 4.4 schématise la structure de bandes du cobalt. Contrairement & l’or, I’excitation

optique par la pompe n’est pas sélective : I'absorption est & la fois inter et intrabande. Le
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FIGURE 4.3: Figure extraite de [54] représentant les changements calculés aprés une picoseconde des
constantes diélectriques réelle et imaginaire dans un film d’or pour un fluz incident de 120 pJ/cm? et
une durée des impulsions de 20 fs. En (a) : le changement de la constante diélectrique réelle de l’or

€'y, est représenté en trait plein. Le changement de la partie imaginaire €'y, est en pointillés. En (b) :
agrandissement de (a) pour l'aze des ordonnées.

nombre d’électrons dans les bandes 3d n’est pas constant : l'excitation interbande des états
électroniques de la bande 3d de spin majoritaires vers le niveau de Fermi crée des trous et il faut
tenir compte des effets de recombinaison électrons/trous [99]. Les temps d’interaction électron-
électron et de recombinaison électron-trou sont trés rapides dans les métaux de transition de type
ferromagnétique. Pour le cobalt et le nickel, on trouve que ce temps de relaxation est inférieur &
50 fs [68,69]. Par rapport a notre résolution temporelle (en moyenne 400 fs), on peut considérer
que la relaxation des électrons chauds est instantanée et que seuls les états électroniques proches

de la surface de Fermi sont modifiés au-dela de la durée de 'impulsion pompe.

E bande sp

3d|

> phonon absorbé
--> p onon émis
— photon pompe wy,

n1(E) ny(E)

FIGURE 4.4: Schéma de la structure de bandes du cobalt : l’absorption de l’impulsion pompe (d’énergie
1,55 eV) est a la fois inter et intrabande. L’impulsion sonde d’énergie voisine de 2,4 eV est fortement
décalée en énergie vers le bleu par rapport au seuil des transitions interbandes du cobalt wsenn =0,6 V.



4.1 Mesures optiques et changements de constantes diélectriques

97

La thermalisation électronique est suivie optiquement au moyen d’impulsions sonde d’énergie
voisine de 2,4 eV. Contrairement & I'or ol les impulsions sonde ont une énergie proche de la
valeur du seuil des transitions interbandes, les impulsions sonde ont une énergie beaucoup plus
élevée que le seuil des transitions interbandes du cobalt, seuil valant 0,6 eV [100]. Les effets
optiques sont moins marqués car loin du seuil la densité d’états jointe est plus plate et donc
les changements de nombre d’occupation ont des effets plus faibles. Les résultats connus sur
lor étudié dans des conditions « hors résonance » montrent que les variations de la constante
diélectrique & des énergies de sonde décalées positivement en énergie de 1 eV par rapport au
seuil des transitions interbandes sont en amplitude deux ordres de grandeur plus faibles que les
variations obtenues & « résonance » (figure 4.3).

On peut donc en déduire dans le cas du cobalt que les variations de la constante diélectrique

diagonale sont « faibles » et vraisemblablement nettement plus petites que celles de l'or.

Variation du terme non diagonal du tenseur diélectrique du cobalt

Dans la matrice 4.1, les coefficients T et Ton de la premiére ligne sont trois ordres de
grandeur plus grands que les coefficients Ta’c - et T%o,zy’ Il en est de méme pour les coefficients
concernant sur la réflexion. Ainsi, si les variations du terme non diagonal du tenseur diélectrique
du cobalt ne sont pas trois ordres de grandeurs plus élevées que celles de la constante diélectrique
de l'or, on pourra négliger la contribution des variations de eco 2y devant celle due aux variations
de eay dans les changements de la transmission et de la réflexion.

Dans ce travail de thése, nous avons effectué des mesures en dynamique sur un film d’or
mince de 30 nm (section 4.2). Avec une puissance de pompe moyenne de 30 mW et pour une
énergie du photon de sonde de 2,47 €V, nous avons obtenu une variation relative de la constante
diélectrique de l'or égale a environ 1 %. Dans les mémes conditions optiques, il faudrait alors que

la variation relative du coefficient non diagonal du cobalt ecg 4y vaille :

1
AECO,]}y ~ 1000 x m X EAu
(4.5)
20,

Q

soit une variation relative par rapport a la valeur statique eco 4y €gale a environ 300. En se
servant des coefficients de la matrice 4.1 (calculée a 2,47 eV), la variation relative Aa/ag de
la rotation Kerr vaudrait 600. Expérimentalement, la variation relative de la rotation Kerr est
beaucoup plus faible, inférieure a 1.

En définitive, les variations du terme non diagonal £co,y du tenseur du cobalt ne peuvent

pas étre trois ordres de grandeur plus élevées que celles de la constante diélectrique de l'or.

4.1.4 Au/Co/Au : un systéme découplé

Revenons a I'analyse des relations entre les observables optiques (T, R, « et 1) et les variations

des constantes diélectriques :

— les coefficients Tak et TEX de la premiére ligne sont deux ordres de grandeur plus grands
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que les coefficients T% et Ts’é et au moins trois ordres de grandeurs plus grands que
o,rx 0,rT
Lot o Tet,,

cobalt (paragraphes 4.1.3 et 4.1.3), on peut donc considérer que le changement relatif de

. Etant données les estimations des variations du tenseur diélectrique du
Yy

0,TY

la transmission est donné par les variations de €4y :
AT
J— / 1
Tio = TSIAuAgAu—{—TEIA/uAEAu,

AR (4.6)
Rio = RE/AUAEAu + REXuAEZu .

On rappelle les deux origines physiques de ce résultat :

— D’énergie du photon de sonde est choisie au voisinage du seuil des transitions inter-

bandes de l'or.

— en terme de quantité de matiére, il y a un rapport 1 a 30 entre le cobalt et I’or dans

le systéme mulicouches.

— en ce qui concerne les observables magnéto-optiques a et 7, les commentaires sont iden-
tiques. Les coefficients o, , aor , au et agn sont du méme ordre de grandeur et
Au Au Co,zx Co,zx

un ordre de grandeur plus petit que e, et agy . On peut négliger les variations
o,xY 0,zY

s

Aecozr = As’cqm + iAs’éqm du terme diagonal complexe du cobalt par rapport a celles
Aepy = Ady +iAe}, de la constante diélectrique complexe de I'or (paragraphe 4.1.3). Le
changement relatif de la rotation Kerr ne va donc dépendre que de quatre termes diélec-

triques :

Aa
_ / " / "
7@0 = aaguAeAu + O‘aqugAu + O‘E’cO,zyAecoawy + O‘ago,zyAecoafcy . (47)

L’expression 4.1 prend donc la forme simplifiée suivante :

AT

To

AR Tep, Tey, O 0 Acly,

Ro _ REfAu Rexu 0 0 Agxu (48)
Aa au, o o o || Aegy,, | |
Z(;? Uegu nsxu neéoywy ns’éoywy AE%o,my

o

Le systéme Au/Co/Au agit donc comme si les variations du terme diagonal eco e du tenseur
du cobalt étaient négligeables. Les changements relatifs de transmission et de réflexion dépendent
uniquement de la réponse optique non-linéaire de [’or. Nous verrons a partir des mesures expé-
rimentales que les changements relatifs de rotation et ellipticité Kerr sont dominés par les va-

riations du terme non diagonal eco zy du tenseur di€lectrique du cobalt®. Le systéme Au/Co/Au

2la détermination empirique des variations des constantes diélectriques (paragraphe 4.3.2) montrera que les
variations de eay ont une contribution faible aux variations de la rotation Kerr complexe par rapport a la contri-
bution des variations de eco,zy.
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peut étre considéré comme un matériau hybride découplé :

— les variations relatives de la transmission et de la réflexion dépendent seulement des pro-

priétés optiques non linéatres de l’or.

— les variations relatives de la rotation Kerr et de Uellipticité Kerr dépendent principalement

du terme non diagonal €cozy du cobalt.

4.1.5 Deuxiéme alternative : utilisation d’un film mince d’or

Pour conclure cette section, revenons sur la deuxiéme alternative proposée pour remonter aux
variations des constantes diélectriques des différents matériaux. Il s’agit d’étudier en dynamique
la réponse optique d’un film mince composé uniquement d’or. Des mesures pompe-sonde en
transmission et en réflexion sur ce film d’or permettent de remonter aux variations de la constante
diélectrique complexe de l'or eay. Les variations Ag’y et Ae{, étant connues, le systéme 4.1
devient soluble. Cette solution comparée & la premiére a le mérite d’étre applicable quelles que
soient les conditions optiques d’excitation et de sondage et ne nécessite pas d’approximations sur
les ordres de grandeur des différents termes.

Cette méthode présente cependant plusieurs écueils :

— elle suppose que la dynamique de l'or soit la méme dans le film d’or et dans le systéme
Au/Co/Au. Cette hypothese doit étre vérifiée et nous allons voir dans la section suivante
qu’elle est fausse : la couche ultramince de cobalt modifie la dynamique de relaxation de

Por.

— il faut déterminer quelle puissance de pompe utiliser pour les mesures pompe-sonde sur le
film d’or. Cette puissance de pompe est fonction de celle utilisée sur le systéme Au/Co/Au
pour obtenir une densité d’excitation équivalente. Comme il s’agit d’une sommation en
valeurs absolues, la connaissance précise de cette densité d’excitation est requise, ce qui
n’est pas une chose aisée : par exemple, une faible erreur de précision sur le diamétre de la

tache focale entrainerait des artefacts expérimentaux importants.

— les coefficients TE/Co,xx et TE/éo,xa: de 4.1 sont deux ordres de grandeur plus petits que les
coefficients Tfku et Taﬁiu' Comme la variation du terme eg, 4, du cobalt est faible par
rapport & celle de I'or €4, (paragraphe 4.1.3), la contribution des variations de eco 44 €st
au moins trois ordres de grandeur plus petits que celle des variations de e4,. Pour extraire
AeCo gz, 1l faudrait donc faire des mesures trés précises (& mieux que 1 pour mille) pour
pouvoir retrancher « proprement » la contribution de l'or et extraire les variations de
€Co,zz au-dela du niveau de bruit. Une faible erreur sur I'estimation de Aea, conduirait a

attribuer une valeur artificiellement élevée a Aeccg zq-

— la structure cristalline de I'or dans le film et celle de I’échantillon magnétique ne sont pas

exactement les mémes, d’ott des propriétés optiques différentes.

En conclusion, la deuxiéme alternative proposée pour remonter aux variations des constantes

diélectriques des différents matériaux est impossible a mettre en ceuvre.
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4.2 Etude de la dynamique du gaz électronique dans le systéme
Au/Co/Au

Dans la précédente section, nous avons vu que les changements de transmission et de réflexion
induits par la pompe dépendent uniquement des propriétés optiques non linéaires de 'or. Afin
d’étudier I'influence de la couche mince du cobalt sur ces propriétés, nous allons comparer les
mesures pompe-sonde en transmission et en réflexion sur le systéme multicouches aux mémes
mesures faites sur un film d’or. Ce film d’or a été réalisé au laboratoire par évaporation sous
vide. Son épaisseur est de 30 nm 41 nm, soit une épaisseur d’or équivalente & celle contenue dans
le systéme multicouches Au/Co/Au. Les mesures pompe-sonde sur ce film d’or ont été réalisées
dans 'entrefer de I’électroaimant sous champ nul en remplacant 1’échantillon magnétique par le
film d’or afin d’étre dans les mémes conditions de focalisation pour la pompe et la sonde.

Cette section comporte trois parties. Nous commencons par décrire la mise hors d’équilibre du
gaz d’électrons dans la structure multicouches Au/Co/Au : nous estimons I’énergie laser injectée
dans le gaz d’électrons en terme de température équivalente d’excitation pour le gaz d’électrons,
puis nous évaluons ’élévation finale de température du réseau (hors effets de diffusion). Nous
détaillons alors I'influence du cobalt sur la dynamique de thermalisation du gaz électronique : la
thermalisation interne (interactions électrons-électrons) et la thermalisation externe (interactions

électrons-phonons).

4.2.1 Mise hors équilibre du gaz d’électrons

Les photons de pompe ont une énergie de 1,55 eV. A cette énergie, la longueur d’absorption
de l'or vaut environ 15 nm, celle du cobalt 5 nm. L’excitation est a priori inhomogéne dans
I'épaisseur d’or (le film d’or sur lequel le cobalt est déposé a une épaisseur de 28 nm). Dans la
limite des faibles épaisseurs, I'énergie déposée dans un film métallique est proportionnelle & la

divergence du vecteur de Poynting R multipliée par I’épaisseur e du film. Pour le cobalt :
(V'RCO)eCO X 5/(/30,5050600 ~ 80,

Pour l'or :

(V.Rpy)eay X ExueAu ~ 100.

L’énergie déposée dans le film ultramince (1,02 nm) de cobalt est presque égale a celle déposée
dans le film plus épais d’or de 30 nm. En définitive, ’excitation parait non seulement inhomogéne
dans le film d’or mais surtout localisée dans le cobalt. Ces deux effets sont en réalité faibles car il
faut tenir compte du libre parcours moyen des électrons. Dans l’or, ce libre parcours est de 30 nm
et dans le cobalt de 5 nm, c’est-a-dire supérieur ou égal a I’épaisseur des couches : les électrons
sont délocalisés. Le temps caractéristique de redistribution spatiale des électrons se fait de la
fagon suivante : les électrons excités (et dans 'or et dans le cobalt) se propagent essentiellement
en régime balistique en des temps de l'ordre de L/vp, ou L est I’épaisseur de la couche et vp
est la vitesse de Fermi [101|. Dans la couche de cobalt, ce temps de propagation a pour ordre

de grandeur 10 fs. Il est du méme ordre pour la couche d’or de 28 nm. Les électrons chauds
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excités dans le cobalt se propagent en régime balistique et environ 10 fs aprés 'excitation ils ont
déja quitté la couche de cobalt. Leur temps de propagation dans le film d’or est également de
10 fs. Ainsi, aprés quelques dizaines de fs, les électrons sont de retour dans la couche de cobalt.
On trouve les mémes durées caractéristiques pour les électrons excités optiquement dans 1’or.
Le temps de diffusion de 'excés d’énergie dans le systéme est donc un ordre de grandeur plus
petit que la durée des impulsions pompe utilisées (= 250 fs). En définitive, I'excitation dans le
systéme multicouches peut étre considérée comme homogéne selon la direction de propagation

de la pompe avec un gaz d’électrons chauds délocalisés.

Pour connaitre le régime de perturbation dans lequel nous travaillons, nous allons estimer
I’amplitude de l'excitation et traduire 'apport d’énergie au systéme en terme de température

équivalente d’excitation Texc.

La densité d’énergie volumique fournie au gaz électronique vaut :

4P,

= AL (49)

Uabs
avec A 'absorption de la structure multicouches Au/Co/Au a la longueur d’onde de pompe. P,
est la puissance de pompe moyenne. On divise P, par le taux de répétition du laser f., pour
remonter & l’énergie de chaque impulsion. ¢ est le diamétre de la tache focale de 'impulsion

pompe et L I’épaisseur du systéme multicouches.

Bien que la distribution électronique soit dans un premier temps fortement athermale, nous
décrivons I'excitation du gaz électronique par une température équivalente d’excitation Tiye. On
définit cette température comme celle qu’aurait un gaz d’électrons thermalisé ayant absorbé la
méme quantité d’énergie (paragraphe 1.3.1). En notant la capacité calorifique du gaz d’électrons

Ce. Texe s'écrit :

TeXC
Uabs = / ce(T)dT . (4.10)
To

ce s’exprime en fonction des capacités calorifiques électroniques de l'or c. ay et du cobalt c. ¢ :

_ tCoCe,Co + tAuCe,Au
lco +tau

Ce ) (4.11)
oll o, et tay sont les épaisseurs des couches de cobalt et d’or dans le systéme multicouches. La

capacité électronique d’un métal ¢, dépend de la température [55] :

2 T.

Ce = ?anc?F = coTle, (412)
ol n. est la densité d’électrons de conduction du métal considéré et T sa température de Fermi.
La capacité électronique du systéme multicouches s’exprime donc en fonction de la température
électronique Tp, :

ce = cole, (4.13)
ou :
~ t0oC0,Co T tAuCo,Au
tco + tAu

co (4.14)
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Texc peut étre exprimée en fonction de 'apport d’énergie au systéme u,ps :

1/2
2“ab5> . (4.15)

Texc = (TO2 +
€o

Nous donnons dans le tableau 4.1 les valeurs typiques des paramétres expérimentaux propres

a notre dispositif expérimental. On obtient alors :

Paramaétres physiques Symbole Valeur
Puissance moyenne de pompe B, 30 mW
Fréquence de répétition du laser frép 250 kHz
Diamétre de la tache focale ¢ 50 £ 2 pum
Epaisseur d’or dans le systéme multicouches 170 29,2 nm

Epaisseur moyenne de cobalt dans le systéme multi- teo 6 PA ~ 1,22 nm

couches

Absorption du systéme Au/Co/Au a I'énergie de pompe A ~7+1%

Coefficient de proportionnalité entre la capacité calori- coAu 65 Jm—3.K-2

fique du gaz d’électrons d’or et sa température [55]

Coefficient de proportionnalité entre la capacité calori- c0.0o 880 J.m—3 K2

fique du gaz d’¢lectrons de cobalt et sa température [102]

TABLEAU 4.1: Valeurs typiques des parameétres dans mos erpériences pompe-sonde. Le diameétre de la
tache focale a €té mesuré en coupant le faisceau de pompe dans la zone focale au moyen d’une lame de
rasoir montée sur un déplacement micrométrique. L’absorption du systéme multicouches a été mesurée
en négligeant la diffusion (A=1-R-T) et est en accord avec la valeur calculée avec le formalisme de Yeh.
Les coefficients co an €t co,co sont des valeurs tabulées, voir les références [55, 102].

Q

Flux d’énergie (énergie/surface) F 6 4 0,5 mJ/cm?

Densité d’énergie absorbée volumique wu,ps =~ 140 +30 J/cm?
(4.16)
Tempéture équivalente d’excitation Texe ~  1710£200 K

Elévation de tempéture électronique AT, =~ 1400+ 200 K

Les erreurs commises sur ces quatre grandeurs proviennent principalement de l'incertitude de la
mesure de ¢, le diamétre de la tache focale.
L’élévation de température électronique est de 1420 £+ 200 K, négligeable devant la tempé-

rature de Fermi (=~ 65 x 10% K). La perturbation reste faible. Les collisions entre électrons et
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les phonons assurent la thermalisation entre le gaz électronique et le réseau. Ceci conduit & une

élévation de la température globale du systéme 77, :

Uabs
T, — 1Ty = . 4.17
L 0 Ce + CL, ( )
c1, est la capacité calorifique du réseau :
t t
o = CoCL,Co + tAuCL,Au . (418)

tco + tAu

Pour des températures supérieures a la température de Debye, cr, est donné par la loi de Dulong-
Petit [55] : ¢, = 3kpn; ou n; est la densité volumique d’ions. Pour l'or, la température de Debye
vaut 165 K [103] et cpay = 2 X 10 J/m?®K, soit deux ordres de grandeur plus grands que
la capacité calorifique électronique & température ambiante. Pour le cobalt, la température de
Debye vaut 445 K [103] et appartient a la plage des températures électroniques de nos expériences
[293 K-1420 K]. Les auteurs de [104] ont montré que la capacité calorifique du réseau pour le
cobalt est constante a 6 % prés dans la plage de températures considérée, cr, co ~ 2 X 107 J/m?K.
L’élévation finale de température vaut environ 14 + 2 K.

L’élévation de température finale est faible devant la température de Fermi et devant la tem-
pérature ambiante. Les signaux pompe-sonde sont nuls aux retards temporels négatifs, ce qui
prouve qu’a I’échelle du temps du hacheur mécanique, on atteint un régime stationnaire en tem-
pérature avec une élévation résiduelle de température trés faible. La diffusion de la chaleur hors
de la région excitée est suffisamment efficace pour éviter des effets cumulatifs entre impulsions

pompe.

4.2.2 Role du cobalt dans la thermalisation interne du gaz d’électrons
Résultats connus pour un film d’or

Pour les retards temporels pompe-sonde courts (7 < 1 ps), Sun et al. [60,61] ont montré que
I'évolution transitoire de la réponse optique (transmission et réflexion) d’un film d’or doit tenir
compte du caractére athermal de la distribution électronique. Une description de la relaxation
du systéme au moyen de deux populations (électrons et réseau) instantanément thermalisées ne
permet pas d’interpréter I’évolution temporelle des mesures pompe-sonde. Le gaz d’électrons est
constitué d’électrons thermalisés (la mer de Fermi) et d’électrons « chauds » en faible nombre
et répartis sur une large gamme d’énergie.

D’un point de vue microscopique, la thermalisation interne du gaz d’électrons (7.— &~ 500 fs)

prend en compte deux effets :

— D’écrantage des interactions coulombiennes entre les électrons par une réorganisation spa-

tiale des charges.

— le nombre d’états finals disponibles (principe d’exclusion de Pauli) pour les processus de

collision.

Le temps de thermalisation interne 7._. est un temps moyen qui est dominé par la dynamique

de relaxation des états électroniques les plus proches du niveau de Fermi. La thermalisation est
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trés rapide pour les électrons trés chauds et ralentie considérablement pour les états proches
du niveau de Fermi du fait de la réduction des états finals disponibles pour les processus de
relaxation. Il a été prouvé expérimentalement et théoriquement que la dépendance du temps de

thermalisation interne en fonction de 'énergie de 'état électronique suit la loi [53,56,59] :

1

Te—e(F) E_E)e

(4.19)
L’or a un temps de thermalisation interne lent (7._. &~ 500 fs) par rapport aux métaux de
transition tels que le nickel et le cobalt (7.—. = 50 fs) du fait d’un nombre d’états finals plus
restreint (pas de bandes d) et qui se réduit au cours de la dynamique de relaxation.

D’un point de vue expérimental, 'injection intrabande d’énergie dans le gaz électronique
modifie la surface de Fermi et induit des changements dans le spectre de ’absorption interbande
qui est trés sensible au nombre d’occupation des états électroniques au niveau de Fermi. On peut

noter trois signatures différentes de cette distribution athermale d’électrons :

— la montée « lente » du changement de la réponse optique du film d’or (en transmission et en

réflexion) par rapport au cas d'un gaz d’électrons qui se thermaliserait instantanément [60].
— l'amplitude et le signe des signaux a certaines longueurs d’onde [61].

— le changement de signe dans ’évolution temporelle de la réponse optique & certaines lon-

gueurs d’onde [61].

Accélération de la dynamique électronique dans le systéme or/cobalt

Les changements transitoires relatifs en transmission et réflexion du systéme multicouches
Au/Co(4 PA)/Au et du film d’or dans la plage spectrale [2,3 eV-2,47 V| sont réprésentés sur les
dix figures 4.5 et 4.6. Chaque figure représente ’évolution temporelle aux temps courts (7 < 2 ps)
d’une des deux grandeurs optiques : transmission (a gauche) ou réflexion (a droite) du systéme
multicouches Au/Co/Au et du film d’or a énergie de photon de sonde ws donnée.

L’évolution temporelle aux temps courts (7 < 2 ps) des grandeurs optiques du film d’or et

du systéme mutlicouches suscite plusieurs commentaires :

— pour le film d’or seul, les résultats sont similaires a ceux obtenus par Sun et al. [61] : on
retrouve qualitativement la méme évolution spectrale des changements de réflexion et de
transmission. On constate le comportement particulier du changement de réflexion avec
I'énergie du photon de sonde. A 2,47 eV, AR/Ry est positif au cours du temps et & 2,3 €V,
il est négatif. On constate que 'amplitude maximale du changement relatif de réflexion
change de signe entre 2,34 eV et 2,38 eV (le maximum est encore positif & 2,38 eV et
devient négatif & 2,34 eV). De plus & ces deux énergies du photon de sonde, I’évolution
temporelle de AR/Rq présente un changement de signe : ceci provient de la thermalisation
non instantanée de la distribution électronique et peut étre simulé en prenant en compte
I’existence d’une population non thermalisée.

— I’évolution spectrale des signaux est qualitativement la méme pour le systéme multicouches
que pour le film d’or. On constate que le changement de réflexion change de signe pour le

systéme multicouches, tout comme pour le film d’or. Il y a tout de méme une différence
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FIGURE 4.5: Etude spectrale des changements de transmission et de réflexion (premiére partie). Les carrés
représentent l’évolution temporelle de la réponse optique du systéme multicouches, les cercles I’évolution de
la réponse optique du film d’or et les + la corrélation croisée pompe-sonde. Comme les densités d’énergie

ne sont pas identiques entre les mesures sur le film d’or et sur le systéme mulitcouches, les signauz sont
normalisés. wg est l’énergie du faisceau de sonde.
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FIGURE 4.6: Etude spectrale des changements de transmission et de réflexion (seconde partie). Les carrés
représentent ’évolution temporelle de la réponse optique du systeme multicouches, les cercles I’évolution de
la réponse optique du film d’or et les + la corrélation croisée pompe-sonde. Comme les densités d’énergie
ne sont pas identiques entre les mesures sur le film d’or et sur le systéme mulitcouches, les signauzr sont
normalisés. ws est l’énergie du faisceau de sonde.
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notable : le basculement de signe pour le systéme multicouches est net entre 2,38 eV et
2,43 eV, les évolutions temporelles des signaux ne sont jamais bipolaires comme pour 1'or.
Ceci signifie que la distribution d’électrons chauds a un poids négligeable dans les signaux
et donc, pour une méme densité d’excitation, que le temps de thermalisation des électrons

chauds est plus rapide dans le systéme multicouches.

— les temps de montée des signaux sont plus rapides dans le systéme multicouches que dans
le film d’or : la couche de cobalt influe donc sur le temps de thermalisation de la mer de

Fermi.

L’accélération de la thermalisation interne du gaz électronique par rapport au cas du film d’or
peut s’interpréter microscopiquement. Le temps d’interaction électrons-électrons 7._. dépend
des types de processus de diffusion entre électrons et du remplissage des états électroniques
disponibles via le principe d’exclusion de Pauli (paragraphe 1.3.1). Le cobalt par sa structure de

bandes peut améliorer I'efficacité des collisions entre électrons de deux maniéres :

— les électrons d du cobalt au niveau de Fermi ont une masse effective importante et sont
donc trés peu mobiles. Ces électrons d jouent le role de centres diffuseurs pour les électrons

chauds ce qui leur offre un mécanisme de relaxation supplémentaire.

— le cobalt par sa structure de bandes posséde une grande densité d’états libres au niveau
de Fermi (figure 4.4). Le nombre d’états finals est accru dans le systéme multicouches
par rapport au film d’or, ’espace des états disponibles dans lesquels les électrons chauds

peuvent diffuser est plus grand.

En définitive, la couche mince de cobalt permet d’améliorer Uefficacité des collisions entre
électrons, la thermalisation interne du gaz électronique est plus rapide dans le systéme multi-

couches.

Détermination du temps d’interaction 7._,

La réponse optique? du systéme peut étre décrite par I’expression [54, 61] :
Rép(t) = H(t) {A[l — exp(—t/Te—e)] X exp(—t/mp) + B(1 — exp(—t/1p))} , (4.20)

ot H(t) est la fonction de Heaviside. L’expression ne prend pas en compte le temps de thermali-
sation des électrons chauds. 7._. est le temps de thermalisation de la mer de Fermi et 7, le temps
de relaxation électrons-réseau. A est le poids de la distribution d’électrons thermalisés dans la
réponse optique du systéme. B permet de tenir compte de 1’élévation finale de température de
I’ensemble électrons-phonons avant diffusions thermiques latérale et longitudinale. Le signal me-
suré (variation relative de T ou R) est le produit de convolution de la réponse Rép(t) du systéme

avec la corrélation croisée pompe-sonde Corr(7) (paragraphe 3.2.1 et expression 3.2) :
signal(7) = (Rép * Corr)(7) . (4.21)

La figure 4.7 montre l'ajustement du graphe expérimental AR/Rg par la convolution de

3indifferemment T, R, )y, ou e%X,,.
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Rép(t) avec la corrélation croisée pompe-sonde a une énergie du photon de sonde égale a

2,47 eV. Les paramétres d’ajustement du graphe expérimental ont pour valeurs 7._. = 490 fs et
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FIGURE 4.7: Détermination du temps de thermalisation des électrons thermalisés dans un film d’or.
L’énergie du photon de sonde vaut 2,47 eV. Les carrés représentent le changement de réflexion AR/Rq
normalisé, Uajustement de la courbe par la convolution de la fonction réponse Rép(t) et la corrélation
croisée pompe-sonde est en trait plein. La corrélation croisée pompe-sonde est en +.

Tp = 1,1 ps. Ces parameétres d’ajustement conviennent également pour le graphe expérimental
AT/Ty et donc pour Ac'y, /¢!y, et Ag, /X, qui sont des combinaisons linéaires de AT /Ty et
AR/Ry. Les temps de thermalisation trouvés pour le film d’or correspondent & ceux trouvés dans
la littérature [53,54,61].

La corrélation croisée pompe-sonde et la montée des signaux (AT/Ty et AR/Rg) pour le
systéme multicouches se font sur des échelles de temps comparables (figures 4.5 et 4.6). Il est
difficile d’extraire un temps de montée correctement pour une telle durée des impulsions : nous
trouvons 7._. < 100 fs. L’incertitude entachant cette valeur ne permet pas de quantifier le role

de I’épaisseur de la couche de cobalt sur la thermalisation interne.

4.2.3 Role du cobalt dans la thermalisation externe du gaz d’électrons

Les collisions électrons-électrons conduisent a la thermalisation interne du gaz électronique.
L’équilibre thermique avec le réseau n’est pas encore abouti. Ce sont les collisions entre électrons
et phonons qui assurent la thermalisation de ’ensemble électrons-réseau & une température com-
mune 17,. Dans ce paragraphe, nous étudions l'influence de la couche mince de cobalt dans la

relaxation électrons-réseau du systéme multicouches.

Conditions d’étude : mesures en résonance

L’énergie du photon de sonde est au voisinage du seuil des transitions interbandes de 1’or.
La montée des signaux (changements de transmission et de réflexion) doit prendre en compte

la thermalisation interne du gaz électronique, thermalisation atteinte au bout d’une picoseconde
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pour le film d’or ( [53,61]) et environ de 100 fs pour la multicouche. Ainsi, les échanges éner-
gétiques avec le réseau ont lieu conjointement avec la thermalisation interne du gaz aux temps
courts et apparaissent distinctement uniquement aux retards plus grands que la picoseconde pour
le film d’or. Il est donc nécessaire de parvenir & un bon rapport signal a bruit aux temps longs
pour étudier la dynamique de relaxation électrons-phonons.

Les auteurs des références [53, 54| ont montré que les transferts d’énergie entre les électrons
et le réseau peuvent étre étudiés sélectivement en sondant le systéme hors-résonance. Dans de
telles conditions de sondage, les changements de la partie réelle A’y (ws) est proportionnelle &
Iexcés d’énergie total Au, stocké dans le gaz d’électrons. Ainsi, les changements de la constante
diélectrique ¢y, sont indépendants de la distribution électronique et permettent de remonter a
la dynamique moyenne d’interaction électrons-phonons.

Nous n’avons pas effectué de mesures pompe-sonde avec une énergie de photon de sonde hors-
résonance. Nous n’avions pas le temps de modifier les chemins optiques pour une configuration
dégénérée pompe-sonde (infrarouge-infrarouge) et les impulsions de ’'OPA aux faibles énergies
du photon signal nécessitent d’étre comprimées. Dans ce qui suit, nous discutons principalement
les résultats obtenus pour une énergie du photon de sonde & 2,3 €V en nous plagant aux temps
« longs » (aprés une picoseconde). Nous verrons que la phénoménologie est indépendante de
I’énergie du photon de sonde, ce qui valide le principe de la mesure pour des retards supérieurs

4 une picoseconde.

Détermination du taux de relaxation électrons-phonons

Le temps de thermalisation externe est extrait en utilisant la procédure d’ajustement décrite
en 4.2.2. En considérant la convolution de cette fonction réponse avec la corrélation croisée
pompe-sonde et en se placant a la fin de la thermalisation interne (7 > 37._.4), le signal mesuré

peut se réduire & :

Aely Aely Agly
glAuu (T) = giquu Th eXp(—T/Tp) + 5:Auu L(l - exp(_t/Tp)) ) (422)

ou Agy, /ey ITh et Ae'y, /ey, | sont des paramétres d’ajustement. L’expression 4.22 correspond
au modele & deux températures. En retranchant la contribution aux temps longs Ae)y /€'y, |L,

on obtient aux retards temporels pompe-sonde 7 positifs la relation suivante :
ANGY Ag’ Ag’ T
m(NM-‘“ (1) =In | —A - (4.23)
L Ehu L Tp

fau EAu
La figure 4.8 permet d’illustrer sur un exemple la procédure de détermination du taux de relaxa-

/
_ Ach

Th €y

tion électron-phonon I'y, = 1/7,.
Dans I'exemple de la figure 4.8, au-dela de 0,8 ps, on a une réponse exponentielle sur 47, (avec
7,=690 fs). Le modéle a deux températures linéaire semble donc bien adapté & notre systéme

multicouches. Ceci est également vrai aux autres énergies du photon de sonde et également pour

le film d’or.

47e_e <100 fs pour le systéme multicouches et T._. ~ 500 fs pour le film d’or.
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FIGURE 4.8: Figure illustrant la méthode d’extraction du taux de relaxation électron-phonon. En (a) :
changement transitoire en transmission du systeme multicouches obtenu & une énergie du photon de sonde
égale & 2,3 eV. En (b) : Ae)y, /eh,(T) — Ay JehalL en échelle semi-logarithmique ot A&y, /s, L est la
valeur du changement relatif de transmission pris a 4 ps. Le cobalt a une épaisseur de 4 PA.

Dépendance en puissance de pompe de la dynamique de relaxation électron-phonon

Pour vérifier la pertinence du modéle & deux températures linéaire, nous avons étudié la dé-
pendance du taux de relaxation électrons-phonons en fonction de la puissance de pompe moyenne.
Le graphe de la figure 4.9 montre les résultats obtenus pour le systéme multicouches et le film
d’or (I’énergie du photon de sonde vaut 2,3 eV).

La dépendance en puissance de pompe est faible pour le taux de relaxation pour le systéme
multicouches et le film d’or. Ceci est vrai aux autres énergies du photon de sonde et pour toutes
les épaisseurs de la couche de cobalt. Le modéle & deux températures linéaire parait donc bien
adapté & nos études ce qui peut paraitre surprenant par rapport a l’élevation de température
électronique équivalente trouvée paragraphe 4.2.1 (AT, = 1420 K). En effet, le modeéle a deux
températures linéaire suppose que la capacité calorifique électronique est presque constante, c¢’est
a dire une élévation effective de température inférieure a 300 K. Il semblerait donc que 1’on soit
dans un régime de faible perturbation a la fin de la thermalisation interne (7 > 37._.). Ceci est
probablement dii a la faible valeur de 7, : a un retard de 1 ps = 2 7y, la température électronique
a déja diminué d’un facteur exp(—2) = 0,135, soit AT, ~ 190 K < 300 K, ce qui permet de

considérer une capacité thermique électronique quasi-constante.

Nouvelle estimation de I'élévation de température électronique

Dans le paragraphe 4.2.1, nous avons estimé qu’aprés la thermalisation externe du gaz élec-
tronique par le réseau, 1’élévation finale de température est environ égale & 14 K. Par ailleurs,
I’excitation optique initiale peut s’exprimer par une élévation de température électronique équi-
valente, estimée & 1400 K. Dans le paragraphe précédent, nous avons obtenu des temps de ther-
malisation électron-phonon trés rapides de 'ordre de 600 fs. Ainsi, une élévation de température

électronique de 1400 K est peu plausible, le réseau s’échauffe avant que les électrons n’atteignent
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FIGURE 4.9: Dépendance du taux de relaxation électrons-phonons en fonction de la puissance de pompe
moyenne. Les carrés pleins représentent les valeurs obtenues pour le systéme multicouches, les cercles
celles pour le film d’or. L’énergie du photon de sonde vaut 2,3 eV. Le cobalt a une épaisseur de 4 PA.

une telle température.

Une maniére d’estimer de nouveau 1’élévation de température est de considérer I’évolution
temporelle de la transmission ou de la réflexion en dynamique pour le systéme multicouches. Nous
avons vu dans le paragraphe précédent que la grandeur mesurée (transmisssion ou réflexion) est
proportionnelle & la température électronique. Ainsi, le rapport de 'amplitude maximale de la
transmission par la hauteur du plateau est dans le rapport des températures électroniques en
supposant que la capacité calorifique électronique est constante (hypothése qui conduit & une
surestimation de la température électronique). Expérimentalement, on trouve que le rapport de
I’amplitude maximale du signal de transmission ou de réflexion par la hauteur du plateau aux
temps longs est de l'ordre de 10. En définitive, ’élévation de température électronique est de

maniére plus vraisembable égale & 140 K, conforme & I'estimation du paragraphe précédent.

Dépendance en épaisseur de cobalt tc, du taux de relaxation I';, électrons-phonons

Sur 'exemple de la figure 4.8 (énergie de sonde & 2,3 eV et épaisseur de cobalt égale a 4 PA),

le taux de relaxation I', vaut 1,44 ps!

, soit un temps 7, égal a 0,69 ps. Ce temps est inférieur
a celui déterminé dans les mémes conditions® dans notre film d’or, 7, oy = 1 ps (figure 4.10). La
couche ultramince de cobalt modifie donc le couplage des électrons aux phonons. D’un point de

vue microscopique, on peut voir deux origines possibles :

— des effets d’interface. Le gaz d’électrons délocalisé sur toute I’épaisseur du systéme multi-
couches excite des modes phonons supplémentaires par collisions des électrons aux inter-
faces Au/Co et Co/Au.

— des effets de volume. La couche de cobalt introduit des canaux supplémentaires de relaxa-

Smémes puissance de pompe et énergie de photon de sonde.
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FIGURE 4.10: En échelle semi-logarithmique, changement de transmission induit par la pompe pour le
systéme multicouches (carrés pleins) et pour le film d’or (cercles). Le photon de sonde a une énergie de
2,8 eV. Le cobalt a une épaisseur de 4 PA.

tion électrons-phonons. Ce nombre de canaux augmente avec 1’épaisseur de la couche de
cobalt.

Pour étudier ces effets, nous avons mesuré la dépendance du taux de relaxation électron-
phonon I', en fonction de I'épaisseur de la couche de cobalt. La figure 4.11 montre les valeurs
obtenues & I’énergie de photon de sonde 2,3 eV. Sur cette figure, le point situé a épaisseur de
cobalt nulle correspond au taux de relaxation électron-phonon I'y A, mesurée dans le film d’or.
On constate I’accord entre les valeurs expérimentales du taux de relaxation électron-phonon I'y,
du systéme multicouches et une droite d’équation y = az + b (avec a = 0,157 et b = 0,802).
La relaxation externe électrons-réseau est ainsi d’autant plus rapide que la couche de cobalt est
épaisse. L’ordonnée a 'origine b de la droite affine d’ajustement permet d’estimer la contribution

des interfaces au taux de relaxation :
b= Fp,Au + I‘p,intelrf ) (424>

ol I'p intert €st la contribution des interfaces Au/Co et Co/Au a I',. A 'énergie de photon de
sonde ws étudiée sur la figure 4.11 (ws = 2,3 €V), la contribution des interfaces semble faiblement
négative (ce qui s’interpréte difficilement). Cependant, & d’autres énergies du photon de sonde
la méme étude conduit a des valeurs positives. Nous en déduisons que nous ne pouvons pas
déterminer cette grandeur avec une précision suffisante pour mettre en évidence une contribution
significative des interfaces. Celle-ci, si elle existe, reste de toute fagon faible devant la contribution
volumique du cobalt, méme pour une épaisseur de quelques plans atomiques seulement.

On peut essayer de relier la pente a aux taux de relaxation électron-phonon de I'or et du cobalt
massifs. Pour cela, considérons un modéle simple ot les électrons sont complétement délocalisés

et subissent un taux de relaxation I', Ay quand ils sont dans l'or et I'; ¢, dans la couche de
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FIGURE 4.11: Dépendance du tauzx de relaxzation électron-phonon I'y du systéme multicouches en fonction
de l’épaisseur du cobalt. L’énergie du photon de sonde vaut 2,3 eV, le cobalt a une épaisseur de 4 PA. Les
valeurs expérimentales de I'y, sont en carré plein. Le cercle a épaisseur de cobalt nulle représente le taux
de relazation électron-phonon mesuré dans le film d’or. La ligne noire est l’ajustement de ces points par
une loi affine d’équation y = 0,157z + 0,802.

cobalt. Le taux de relaxation moyen I', qui en résulte s’écrit :

b= &rp@o + tC:ftAlle,Au. (4.25)
Au premier ordre en (tco/tau), 'expression précédente permet de relier a aux grandeurs escomp-
tées :

g =1pCo = lpau (4.26)

tAu

Avec a = 0,157 ps~'PA™!, soit a = 0,77 ps~'nm~"! (1 plan atomique de cobalt vaut 0,204 nm),
taw = 30 nm et T'p oy = 1,22 ps™! ( [53,54,61]), on trouve : I' co = 24 ps™!, soit un temps de
relaxation électrons-phonons 7, ¢, dans le cobalt de 'ordre de 50 fs. Le temps de relaxation trouvé
est significativement plus faible que celui du nickel 7, ni = 150 fs [93], autre métal de transition
3d ferromagnétique. Cependant, la simplicité du modéle utilisé pour cette mesure indirecte du

taux de relaxation extrinséque du cobalt peut entacher cette valeur d’une incertitude importante.

4.2.4 Conclusion

La couche mince de cobalt joue un réle important dans la thermalisation du gaz électronique

dans le systéme multicouches :

— la thermalisation interne du gaz électronique est au moins 5 fois plus rapide dans la structure
Au/Co/Au que dans le film d’or.

— le cobalt contribue également & une accélération des processus de relaxation externe du gaz

électronique avec le réseau.



114 Chapitre 4. Le systéme Au/Co/Au en régime dynamique

Ainsi, la couche de cobalt, méme en trés faible quantité relative, accélére fortement la dy-
namique de relaxation du gaz électronique dans le systéme multicouches : ceci provient de la
structure tres différente des métaux de transition par rapport aux métaux nobles et en particulier

au role des électrons d.

4.3 Etude de la dynamique magnéto-optique du systéme Au/Co/Au

4.3.1 Validation d’'une mesure pompe-sonde sur les films magnétiques
Nécessité de revenir a I'équilibre entre deux impulsions pompe

Les temps d’intégration (de lordre de la milliseconde) de nos photodétecteurs sont plus
grands que la période de répétition des impulsions optiques (de l'ordre de la microseconde). A
chaque retard temporel pompe-sonde, la réponse du systéme est moyennée sur un grand nombre
d’impulsions, le train d’impulsions n’est pas résolu temporellement. Pour que ces expériences
pompe-sonde aient un sens, il est nécessaire qu’entre deux impulsions successives le systéme
d’étude ait le temps de retourner & son état d’équilibre initial. Ceci n’est pas évident a priori

pour des systémes magnétiques qui ont la particularité d’étre hystérétiques.

Retour a I'équilibre entre deux impulsions pompe pour le systéme multicouches Au/Co/Au

Le protocole expérimental pour étudier le retour a I’équilibre de ’échantillon est inspiré de
ceux des références [5,8]. Il consiste & mesurer la modification du cycle d’hystérésis de ’échantillon
induite par la pompe. Détaillons tout de suite les deux types de mesures que ’on peut mener sur

un systéme magnétique dans des expériences de type pompe-sonde :

— premiérement, les mesures que 'on appellera par la suite mesures « pompe-sonde ». La
pompe est bloquée, le systéme magnétique est porté a saturation puis laissé a rémanence
(champ externe nul). La pompe est ensuite débloquée et nous faisons varier le retard pompe-
sonde. Le champ magnétique extérieur reste nul au cours de la mesure pompe-sonde. Ainsi,
pour chaque point de mesure (donc pour chaque retard 7), on moyenne environ mille
« expériences » espacées de 4 us entre deux impulsions pompe. Il se pourrait que le systéme
n’ait pas le temps de relaxer entiérement et des effets cumulatifs apparaitraient. Ce n’est
pas le cas car on observe un état stationnaire. Il se peut cependant qu’entre deux impulsions
pompe le systéme relaxe vers un état magnétique donné mais que cet état ne soit pas celui
de départ (& savoir celui avant l'arrivée de la premiére impulsion pompe & ce point de
mesure). En tout cas, ce type de mesures pompe-sonde a rémanence (champ externe nul)
ou & champ externe fixé a une signification physique précise méme si les mécanismes de

retour & I’équilibre entre deux impulsions ne sont pas bien compris.

— deuxiémement, on peut aussi mesurer un cycle d’hystérésis a retard pompe-sonde donné.
L’impulsion sonde arrive & un retard temporel 7 donné par rapport & 'impulsion pompe,
le champ magnétique est balayé de 0 & +Bpax, puis de +Bpax & -Brax et de -Bpax a
0. Le systéme évolue donc entre deux impulsions pompe dans un champ magnétique non

nul. Le balayage du champ magnétique extérieur se fait alors sur des durées beaucoup plus
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grandes que le taux de répétition. Tracer un cycle pour un retard pompe-sonde donné n’a
pas forcément la signification physique qu’on pourrait donner & un cycle en statique. Dans
le cas statique (pas de pompe), & champ magnétique extérieur nul, le systéme occupe un des
deux états d’énergie stables (6 = 0 ou = 7, paragraphe 1.1.3) et une barriére d’énergie®
doit étre franchie pour passer d’un état a ’autre. Le champ magnétique extérieur permet de
faire diminuer la hauteur de la barriére d’énergie et de briser la symétrie entre les deux états
d’énergie stable en champ nul : 'un diminue en énergie et ’autre augmente. Par balayage du
champ, le renversement de 'aimantation provient de la disparition de la barriére d’énergie
entre I’état occupé (devenant instable) et I’état stable [30]. En revanche, lorsqu’on trace
le cycle avec pompe, il faut considérer pour chaque valeur du champ externe I’énergie
optique apportée par la pompe et ce supplément d’énergie peut favoriser le basculement
de 'aimantation en particulier prés des champs coercitifs. Il est donc délicat de discuter
les mécanismes en jeu sur les cycles mesurés avec pompe et en particulier dans la région

du champ coercitif.

Néanmoins, ces deux approches se rejoignent en supposant une réversibilité locale du systéme
entre deux impulsions pompe, ce qui est vrai loin des champs coercitifs. La figure 4.12 montre
les cycles d’hystérésis mesurés dans trois situations différentes : le cycle sans pompe, les deux

autres cycles mesurés avec impulsion pompe pour différents retards pompe-sonde. On constate

0,15
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Champ magnétique extérieur (mT)

FIGURE 4.12: Modification du cycle d’hystérésis induite par la pompe : en carré, le cycle d’hystérésis de
U’échantillon pompe bloquée. En cercle, le cycle d’hystérésis de l’échantillon pour un retard pompe-sonde T
nul. En triangle, le cycle obtenu pompe débloquée avec un retard pompe-sonde négatif T=-5 ps. Le cobalt
a une épaisseur de 4 PA.

que :

— les modifications du cycle d’hystérésis (par rapport au cycle d’hystérésis pompe bloquée)

sont bien plus importantes aux retards temporels pompe-sonde 7 positifs que négatifs.

5dans le cas du systéme Au/Co/Au a aimantation perpendiculaire aux plans des couches, la barriére d’énergie
est donnée par ’énergie d’anisotropie magnéto-cristalline.
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— les cycles d’hystérésis pompe bloquée et pompe débloquée avec un retard 7=-5 ps se su-
perposent bien, sauf pour des champs magnétiques proches du champ coercitif. Ce retard
négatif pompe-sonde correspond & un retard positif de 4 ps de 'impulsion sonde par rap-
port & I'impulsion pompe précédente. Ainsi, entre deux impulsions pompe, le systéme relaxe
vers un état magnétique donné et que cet état est celui obtenu sans pompe. Ceci prouve la

réversibilité locale du systéme & rémanence.

L’hypothése de la réversibilité locale du systéme semble vérifiée autour des points de rémanence,

qui sont identiques sur les cycles sans pompe et & retard négatif T = —5 ps.

4.3.2 Etude de la dynamique d’aimantation du systéme multicouches
Position du probléme

En régime statique, 'aimantation M d’une couche mince de cobalt (tc, < 8 PA) et le terme

non diagonal eco zy du tenseur diélectrique du cobalt sont proportionnels :
ECo,xy = FM, (427)

ou F est une constante complexe (F = F’' + iF") qui dépend de la structure de bandes du
matériau et de la distribution des porteurs (voir expression 1.22 donnant le lien entre le tenseur
diélectrique du cobalt et sa structure de bandes).

Dans une expérience pompe-sonde le systéme est porté hors d’équilibre, M et F' sont suscep-

tibles de varier :
Aecouy(T) = (AF (1)) Mo + FoAM (1), (4.28)

ou l'indice 0 désigne la valeur a I’équilibre (sans pompe) et la notation A la variation due a la
pompe. Ainsi, les variations observées pour £co 4y sont une combinaison des variations de F' et
M. Une question se pose : est-ce-que les variations de F' sont négligeables devant celles de M
pour pouvoir considérer que 1’on mesure bien seulement une dynamique d’aimantation ?

Pour répondre & cette question, nous allons comparer les variations relatives des parties réelle
et imaginaire de ecg 4y et regarder si elles se superposent temporellement. Si ce n’est pas le cas,
nous aurons mis en évidence une contribution non magnétique dans la dynamique de eco zy-
Avant cette étude, nous commencons par montrer de maniére quantitative que les variations des
rotation et ellipticité Kerr du systéme multicouches dépendent principalement des variations des
parties réelle et imaginaire de ecg zy. Ceci permet de confronter notre démarche expérimentale,
également employée par Bigot et al. [12], qui consiste en une comparaison des variations relatives
des parties réelle et imaginaire de ecg 2y, & la démarche expérimentale de Koopmans et al. [44,93]
qui compare les variations relatives des rotation et ellipticité Kerr. Ensuite, nous étudions les
variations relatives des parties réelles et imaginaires de ecq 4y pour notre systéme multicouches.
Nous verrons qu’elles ne se superposent pas temporellement et ceci aux différentes énergies de
sonde : nous ne mesurons donc pas seulement une variation de 'aimantation dans ces expériences
pompe-sonde. Enfin, nous concluons par une discussion sur ’évolution des changements relatifs

de €cozy en 'étudiant aux temps courts (pendant le recouvrement des impulsions pompe et
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sonde) et aux temps moyens (ol la thermalisation interne du gaz électronique est finie et la
thermalisation externe avec le réseau est en cours).
Démarche expérimentale

Avec les expressions 4.27 et 4.28, les variations des changements relatifs des parties réelle et

imaginaire de ecg 4y s’écrivent :

ACoay _ AF’+AM
ECo,ay Fy o Mo’
AcCym AR AM (429)
oy F Mo

Si le changement relatif de ec, 4y résulte essentiellement d’une dynamique d’aimantation (les va-
riations de AF'/Fj et AF" /F} sont négligeables), on attend des variations relatives des parties
réelle et imaginaire de e€co 2y identiques. De plus, les évolutions temporelles de ecg 2y doivent
également étre identiques & toutes les énergies du photon de sonde. D’ott notre démarche expé-
rimentale de comparer les variations relatives de 5’Co’xy et a’éoxy.

Cette démarche expérimentale a été proposée précédemment par les auteurs de la réfé-
rence [12|. Les auteurs des références |9,94] ont eu une démarche différente : leur preuve repose
sur une comparaison entre les variations relatives des rotation et ellipticité Kerr de leur systéme.
Ce paragraphe a pour but de montrer que ces deux démarches sont en premiére approximation
équivalentes.

Les figures 4.13 présentent un exemple représentatif de I’évolution temporelle de la réponse
magnéto-optique (T, R, a et 1) du systéme multicouches Au/Co/Au a une énergie du photon de
sonde égale & 2,47 eV. Plagons-nous au retard temporel 7, = 450 fs correspondant au maximum
de variation pour les changements relatifs de rotation et ellipticité Kerr’. Les amplitudes des

variations de T, R, a et i valent :

AT/T, —-2,1%
AR/R 0,92
/Ro | _ 92% (4.30)
Ao/ —14,7%
An/mo —42%

Les changements relatifs de la réponse magnéto-optique sont reliés aux variations des constantes
diélectriques eay de l'or et ecq 4y du cobalt via la matrice de I’expression 4.8 calculée a 2,47 eV.

En inversant cette matrice, nous obtenons :

Aey 7,4x1073

Ay, | _ | —28x107 (4.31)
Aty 4y 45x1072 | '
Aeto zy 4,1 x 1072

"les amplitudes maximales en transmission et en réflexion ont lieu & un retard légérement supérieur, voir
figure 4.13.
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FIGURE 4.13: Exemple représentatif d’évolution temporelle de la réponse magnéto-optique du systéme
multicouches Au/Co/Au. En (a) : AT/Ty. En (b) : AR/Rg. En (¢) : Aa/ag. En (d) : An/ng. Le cobalt
a une épaisseur de 4 PA, l’énergie du photon de sonde vaut 2,47 eV.

Connaissant maintenant les variations du terme non diagonal du cobalt, simulons les varia-

tions relatives de la réponse magnéto-optique du systéme multicouches en imposant que €4, soit

constant :
AgiAu 0 AT/TO 0%
AN/ 0 AR/R 0
| = /Ro | 0% (4.32)
Aoy 4,5 x 10 Aa/ag —-12%
AN 4,1 x 1072 An/no ) -32%

Nous constatons que les valeurs simulées des variations relatives des rotations et ellipticité Kerr
en imposant €, constant ont méme ordre de grandeur que les variations relatives mesurées. En
définitive, les variations Aa/ag et An/ny dépendent principalement des variations des parties
réelles et imaginaires de eco 2y Ce résultat est également vrai aux autres énergies du photon de
sonde. On note tout de méme que la simulation de la variation de 1 avec €5, constant est de
30 %, soit 30 % de moins que la valeur expérimentale. Ceci prouve que l'or a un effet faible mais

non négligeable dans la réponse magnéto-optique en dynamique.
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Nous tirons de ce résultat deux conclusions :

bien que les courbes de dispersion (figure 2.9) de la réponse magnéto-optique du systéme
multicouches réflétent principalement la dépendance spectrale de ’or, comme les épaisseurs
des films d’or dans le systéme multicouches sont négligeables devant la longueur d’onde
lumineuse, 'effet Fabry-Pérot dans I'or change peu pour de faibles variations de la constante
diélectrique de l'or et par conséquent, les variations de €5, n’ont pas une contribution

importante dans les variations de « et 7.

notre démarche expérimentale équivaut donc en premiére approximation a celle des auteurs
des références [9,94]. En effet, comme 'or a un effet négligeable dans la réponse magnéto-
optique en dynamique, les variations relatives des rotation et ellipticité Kerr deviennent
des combinaisons linéaires des variations relatives des parties réelle et imaginaire de ecg 4y -
De ce fait, si les évolutions temporelles de « et 7 se superposent, ceci implique que les
évolutions de 5’(307” et s’éowy se superposent également, la réciproque étant vraie. En défi-
nitive, les démarches expérimentales sont équivalentes : les contributions non magnétiques
a la dynamique de la réponse magnéto-optique peuvent étre vues via les variations de la

constante diélectrique ego 4y OU les variations de la rotation Kerr complexe.

Dans la suite, nous étudions les variations relatives des parties réelle et imaginaire de eco zy-

Si ces derniéres sont dues uniquement a une dynamique d’aimantation, elles doivent se superposer

temporellement et ne pas dépendre de l’énergie de sonde.

4.3.3 Comparaison des évolutions des parties réelle et imaginaire de ¢, 4,

Les cinq figures 4.14 montrent 1’évolution temporelle des changements relatifs des parties

réelle et imaginaire de £co 4y pour le systéme multicouches Au/Co/Au aux cinq énergies du pho-

ton de sonde utilisées. Les dynamiques de g, oy €t de €, 2y Suscitent plusieurs commentaires :

pour chaque énergie du photon de sonde, les variations relatives des parties réelle et ima-
ginaire de £co 2y Se recouvrent temporellement au-dela de 4 ps, lorsque les variations de-
viennent trés faibles et comparables au niveau de bruit. Ce temps de convergence des
courbes de Elcoyxy et de 5’607% est long et correspond & la fin de la thermalisation des
électrons avec le réseau.

aux différentes énergies du photon de sonde, les courbes des évolutions temporelles de (-, oy

i
Co,zy

la durée de la corrélation croisée pompe-sonde), puis changent de signe avant de s’annuler.

et e changent de signe. Elles présentent une forte variation aux temps courts (pendant

a 2,3 eV, on constate que le changement de signe dans 1’évolution temporelle de 5’(307” s’ef-

7

Cozy- Aux autres énergies du photon de sonde,

fectue avec une polarité opposée a celle de e

les changements de signe dans les évolutions temporelles de ef, oy €t € s’effectuent

"
Co,zy
avec la méme polarité.

la dépendance spectrale des amplitudes des pics principaux et secondaires des courbes n’est
pas monotone. A 2,43 eV, 'amplitude du pic principal est plus importante qu’aux autres

énergies du photon de sonde. Cela peut provenir d’une erreur numérique dans 1’estimation

"

Co,zy (paragraphe 2.3.2).

de la valeur statique de ¢
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FIGURE 4.14: Comparaison entre les évolutions temporelles pompe-sonde des changements relatifs des
parties réelle et imaginaire de co,zy. Chaque figure correspond a une énergie de photon de sonde donnée.
Les carrés représentent les valeurs expérimentales pour €/Co,my7 les cercles celles pour a’éowy et les points
+ le signal de corrélation croisée pompe-sonde. L’épaisseur de cobalt vaut 6 PA pour la structure multi-

couches. Les études aux différentes énergies de sonde ont été menées a une puissance de pompe moyenne
égale a 30 mW.
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— aux énergies du photon de sonde égales & 2,34, 2,43 et 2,47 eV, les pics secondaires dans

les variations relatives de ef, oy €6 € se font a des retards temporels pompe-sonde

"

Co,zy
différents. Pour discuter le déphasage entre ces retards temporels, il faudrait connaitre la
fonction réponse du systéme. Cette derniére permet de reproduire la réponse du milieu de
fagon phénoménologique en s’appuyant sur une compréhension microscopique des processus
en jeu. En raisonnant par analogie avec la fonction réponse du film d’or pour T et R, on
peut corroborer que la fonction réponse du systéme multicouches pour eco sy sépare les
réponses des électrons, du réseau et des spins, et ceci avec des constantes de temps et poids
différents. Ainsi, le retard temporel entre les maxima secondaires peut étre aussi bien di a

des effets d’amplitudes qu’a des effets de temps de relaxation des différentes populations.

La différence entre les dynamiques des parties réelle et imaginaire de ecq 4y, €t ceci a toutes
les énergies du photon de sonde, permet de conclure que ’on ne mesure pas seulement une

dynamique d’aimantation.

Dans leurs travaux, Koopmans et al. [9,44,93,94| ont abouti a la méme observation sur des
systémes physiques différents : des structures multicouches Cu(111)/Ni/Cu et Cu(001)/Ni/Cu
avec des épaisseurs de nickel différentes par type de structures. Ces échantillons présentent
une dynamique en rotation Kerr différente de celle en ellipticité Kerr. Pour les empilements
Cu(111)/Ni/Cu, la différence entre les deux dynamiques persiste seulement durant les deux pre-
miéres picosecondes alors que pour les systémes Cu(001)/Ni/Cu cette différence peut persister
jusqu’a des retards de 50 ps. En ce qui concerne les allures des signaux, les variations de la
rotation Kerr présentent également un changement de signe et ce dernier dépend de 1’épaisseur

de nickel.

Ces observations paraissent étre en fort contraste avec la dynamique de la rotation Kerr
complexe du film mince de CoPts étudié paragraphe 3.2.6 ainsi que sur d’autres matériaux
massifs (nickel [93]). Sur la figure 3.15, les évolutions temporelles de rotation Kerr et ellipticité
Kerr se recouvrent. Cependant, en utilisant des impulsions plus bréves (20 fs), Bigot et al. ont
montré que le systéme CoPt3 présente également une contribution non magnétique a des retards

pompe-sonde plus courts (7 < 100 fs) [12].

En définitive, les mesures pompe-sonde sur le systéme multicouches Au/Co/Au montrent une
forte contribution non magnétique dans l’évolution temporelle du terme non diagonal ecozy du
tenseur diélectrique du cobalt. Ceci ne signifie pas qu’il n’y pas d’effets magnétiques. Dans les
autres systémes cités ci-dessus (CoPt3 et ceux a base de nickel), une dynamique de désaimantation
a été observée. Dans nos courbes (figures 4.13 et 4.14), les variations relatives de «, 7, 560,933/ et
s’éomﬂ sont positives aux retards pompe-sonde [1 ps-5 ps|. Or, nous savons (expressions 4.29)
que la variation relative de €co gy est la somme de la variation relative de F' et de celle de

I'aimantation :

Aetoey  AF N AM
E/Co,:py F(S Mo ,
Aelo zy AF"  AM

" - 1 :
€Co Ty FO MO
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Il se peut donc que pour notre systéme multicouches, il y ait une désaimantation transitoire et
dans ce cas AM /My est négatif. Mais, les variations relatives positives de F’ et F” masquent la
variation relative négative de 'aimantation.

Dans la suite, nous étudions les dynamiques de £c, 4y dans deux plages temporelles, celles
aux temps courts correspondant & la durée de la corrélation croisée pompe-sonde et celles aux
temps moyens correspondant au régime de thermalisation externe du gaz électronique par le

réseau.

4.3.4 Origines des artefacts magnéto-optiques

Dans le précédent paragraphe, nous avons vu que la dynamique du terme non diagonal £ 4y
fait apparaitre des contributions qui ne sont pas dues & une dynamique de désaimantation.
Ces contributions seront appelées « artefacts magnéto-optiques » de maniére & souligner que la
mesure magnéto-optique n’est pas une mesure sans équivoque de 'aimantation dans le régime
dynamique. Nous allons discuter dans ce qui suit trois types d’artefacts magnéto-optiques pour

"

tenter d’expliquer les dynamiques de Elcowy et €00 2y

Artefacts cohérents pendant la durée de la corrélation croisée pompe-sonde

Les figures 4.14 montrent un changement rapide et important des signaux pendant le re-
couvrement temporel des impulsions pompe et sonde. Il se peut que le systéme ait une réponse
cohérente, traduisant ’apparition de termes non diagonaux dans la matrice densité. En effet,
pour obtenir la formule de Lindhard (expression 4.4), on évalue les N dipoles élémentaires in-
duits par une perturbation électromagnétique de faible intensité en considérant le régime linéaire
permanent. Le champ électromagnétique (modélisé par une onde plane monochromatique) crée
des dipodles élémentaires qui oscillent dans le temps avec une certaine phase par rapport a la
perturbation. Dans la matrice densité décrivant les N dipoles, il appararait des termes non dia-
gonaux d’ordre 1 liés & la cohérence moyenne entre les niveaux électroniques impliqués dans les
dipoles élémentaires [96]. Ces termes diagonaux relaxent en un temps 75 (temps trés rapide ~ fs
dans les métaux). Lorsqu’on excite le milieu avec une impulsion pompe intense (perturbation
ayant une durée limitée dans le temps), il faut reprendre le calcul précédent de 1'évolution de
la matrice densité du systéme en considérant l'interaction simultanée des champs électromagné-
tiques des impulsions pompe et sonde avec le milieu. Pendant la corrélation croisée pompe-sonde,
I’impulsion sonde peut « voir » éventuellement une réponse cohérente du milieu dense, cohérence
due & l'apparition de termes non diagonaux dans la matrice densité. Aprés passage de 'im-
pulsion pompe, comme le temps T, de relaxation est trés rapide dans les métaux, I'impulsion
sonde ne voit plus que les effets de population induits par I'impulsion pompe. Ces artefacts dits
« cohérents » n’existeraient que durant la corrélation croisée pompe-sonde a cause du temps de
relaxation T5 trés rapide dans les métaux (~ fs).

Nous n’avons pas cherché & confirmer par d’autres moyens ces éventuels artefacts cohérents.
Pour cela, il aurait fallu modifier le dispostif expérimental en mettant en ceuvre des compresseurs
sur les chemins optiques de pompe et sonde afin de contréler la durée des impulsions ainsi que leur

chirp. L’utilisation d’impulsions plus bréves aurait permis de voir si de telles variations abruptes
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des signaux sont encore observées seulement pendant le recouvrement temporel des impulsions

pompe et sonde.

Effets de redistribution des états électroniques

Revenons a l'origine microscopique des effets Kerr magnéto-optiques dans le régime statique.
Nous avons vu dans le paragraphe 1.2.3 que le pouvoir rotatoire de 'aimantation M du cobalt sur
la polarisation de la lumiére réfléchie repose sur un lien de proportionnalité entre 'aimantation
M et le moment cinétique orbital L. des électrons. Cette proportionnalité résulte du couplage
spin-orbite qui introduit une corrélation entre les parties orbitales et de spin des fonctions d’ondes
électroniques.

En régime dynamique, il faut considérer la redistribution des états électroniques apreés 1’exci-
tation optique. Pour cela, écrivons I’expression du tenseur diélectrique [ec,] du cobalt en fonction

du retard temporel pompe-sonde aprés relaxation de la cohérence :

won bl fo (VL= Far(TN] (| By a(7) 1P 35 | Py (7))
eij(@)(7) = i+ 7rhm2w2 Z/BZ Wgn,k —w? — 2wl k.

(4.33)

On voit dans I'expression 4.33 que la redistribution des états électroniques aprés ’excitation

optique agit de deux maniéres sur [ec,] :
— via les facteurs d’occupation f,, i des états |n, k).

— via les modifications des éléments de matrice P;t1 , dues aux modifications des fonctions

d’ondes des états électroniques |n, k).

Si on reprend la figure 4.4 reproduite ci-dessous (figure 4.15), on peut tenter d’expliquer les
signaux en dynamique observés pour ¢, ay €t €Co .y Par un déséquilibre des thermalisations

entre les différentes populations d’électrons :

— aux temps courts correspondant & la durée de la corrélation croisée pompe-sonde, I'impul-
sion pompe permet de peupler en faible quantité des états électroniques élevés en énergie.
Des électrons de la bande 3d7 sont promus dans des états de la bande sp fortement énergé-
tiques. De méme, des électrons de la bande 3d| peuplent des états fortement énergétiques
de la bande sp. En tenant compte de la structure de bandes et donc du nombre éventuel-
lement inégal d’électrons promus des deux bandes 3d, 'amplitude de la variation de la
constante diélectrique peut étre importante, ce qui expliquerait de fortes variations pour
5’00@3/ et 5’(’307@. Ces électrons chauds relaxent rapidement (7._. ~ 50 fs), d’ot la nécessité
de la présence de 'impulsion pompe pour peupler ces états fortement énergétiques et une

disparition de ces effets aprés passage de I'impulsion pompe.

— aux retards intermédiaires, la thermalisation interne du gaz électronique est finie, la bande
3d7 est de nouveau remplie et la mer de Fermi (constituée des électrons sp et 3d]) se ther-
malise avec le réseau. Le signal transitoire sur eco 5, proviendrait alors des thermalisations

des électrons 3d] et sp.

Il serait donc intéressant dans la poursuite de ces travaux de modéliser ’évolution de la distri-

bution électronique afin de simuler 1’évolution temporelle du tenseur diélectrique du cobalt. Ceci
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FIGURE 4.15: Schéma de la structure de bandes du cobalt : l’absorption de limpulsion pompe (d’énergie
1,55 eV) permet de peupler des états électroniques fortement énergétiques.

permettrait d’investiguer les mécanismes dominants dans les variations du tenseur diélectrique

du cobalt et de souligner les mécanismes faisant intervenir le spin de 1’électron.

Effets magnéto-élastiques et de dynamique des constantes d’anisotropie

Etudions la dynamique en magnéto-optique du systéme multicouches Au/Co/Au dans la
fenétre temporelle [1 ps - 4 ps|]. Dans cette plage temporelle, le gaz électronique peut étre décrit
par une température moyenne, mais il n’est pas encore en équilibre avec le réseau. La diffusion
thermique de I’énergie injectée optiquement en dehors de la région excitée (~ 50 pum) est effective
a des retards temporels beaucoup plus grands, de ordre de 20 ns® : le réseau peut étre considéré
comme « gelé » dans les directions latérales des couches et libre dans la direction normale. Il
apparait ainsi une contrainte uniaxiale dans le matériau.

Cette contrainte peut se manifester de deux maniéres dans les propriétés magnéto-optiques :

— par des effets magnéto-élastiques. La déformation du réseau peut modifier les distances
interatomiques et par conséquent le recouvrement des fonctions d’ondes électroniques [30].
La dynamique du réseau peut donc induire une dynamique de €co zy. Pour le moment, au-
cune estimation de 'amplitude des effets magnéto-élastiques en dynamique n’a été réalisée.
Il semblerait toutefois que 'amplitude de ces effets dépende de l'orientation cristallogra-
phique du matériau [93]. D’ou l'intérét d’étudier des films minces d’un méme matériau
mais déposé selon différents axes cristallographiques. Ceci va dans le sens des observations
faites sur Cu(111)/Ni/Cu et Cu(001)/Ni/Cu ou l'allure temporelle dépend de 'orientation
cristallographique [93].

— par une dynamique des constantes d’anisotropie. Une déformation du réseau peut également

modifier les constantes d’anisotropie (section 1.1.2) et donc entrainer une réorientation du

8ce temps correspond & la propagation des phonons sur une distance comparable & la taille de la tache fo-
cale [101].
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FIGURE 4.16: FEvolution des pics principaux et secondaires des variations relatives des parties réelle et
imaginaire de €co 2y en fonction de l’épaisseur de la couche de cobalt. En (a) pic principal de la variation
relative de eg,, ., en (b) le pic secondaire. En (c) pic principal de la variation relative de ¢, ,,,, en (d)
le pic secondaire.

vecteur aimantation M. Une telle dynamique des constantes d’anisotropie pour le cobalt
a déja été observée dans la plage temporelle considérée ici [105]. Dans notre cas de figure,
puisque 'on mesure la composante normale de ’aimantation au plan des couches, une
réorientation de M se traduirait par une variation relative de la rotation Kerr négative.

Ceci va a 'encontre de nos observations.

4.3.5 Etude en épaisseur de cobalt

Les figures 4.16 montrent la dépendance des premiers et seconds pics des variations relatives
des parties réelle et imaginaire de eco 4y en fonction de I'épaisseur de la couche de cobalt a
I’énergie de photon de sonde de 2,47 eV. Les graphes ont méme allure aux autres énergies de
sonde. Les courbes des figures 4.16 semblent indiquer une tendance des quantités mesurées a
diminuer avec ’épaisseur de cobalt. Mais il n’y a pas de signature prononcée de I’épaisseur de
cobalt.
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4.3.6 Protocoles futurs pour accéder a la dynamique de désaimantation

. , " . .

Les variations temporelles de €Comy € €Co 4y 1€ PETMettent pas de discerner une dynamique
de désaimantation. Il serait intéressant dans la poursuite de ces travaux d’essayer d’obtenir cette
dynamique, puisqu’elle a été vue sur d’autres matériaux magnétiques. Pour cela, nous proposons

plusieurs protocoles expérimentaux :

— utiliser une énergie de photon de sonde fortement hors résonance. Si les effets de redis-
tribution des états électroniques évoqués ci-dessus sont prépondérants, on peut essayer a
d’autres énergies du photon de sonde. Par exemple, en sondant le systéme hors résonance
pour 'or, on devient moins « sensible » aux redistributions fines au voisinage du niveau de

Fermi.

— utiliser la méthode différentielle & deux températures proposée par van Kampen et al. [10,
44,93|. Cette méthode repose sur des dépendances en température différentes pour ’ai-
mantation M et les facteurs de proportionnalité F’ et F” (expression 4.29). La mesure

pompe-sonde de ef, oy s’écrit pour une température ambiante de départ 17 :

AM

/
Aoy L oM
Ty M1

AF’
o F

4.34
. (434

/
ECo,acy

7

. - .
Cozy- En décrivant I'aimantation au retard pompe-sonde

on obtient la méme relation pour &
7 en terme de température équivalente de spin T, calculée & partir de la dépendance en

température statique de I’aimantation (références [44,93]), on obtient :

AM|  dM,;/dT

— ATy . 4.35
Ml T Ml Ty s ( )

En faisant I’hypothése que les capacités calorifiques électroniques et du réseau et les facteurs
de proportionnalité F’ et F” (expression 4.29) peuvent étre considérés constants sur la
plage de températures [T} — T5], on obtient en effectuant des mesures pompe-sonde aux

températures ambiantes 17 et 15 :

AT, = A(Ty, Ty) (4.36)

/ o
Co,zy T 6Co7acy

/ /
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avec A(T1,T») un facteur de proportionnalité linéaire en T5 — T} pour des flux d’énergie
faibles. Cette méthode repose sur la variation de pente dM;/dT'; il faut donc se placer
relativement prés de la température de Curie T pour obtenir un effet notable, ce qui
n’est pas évident pour le cobalt. Cette méthode différentielle & deux températures a permis
de faire disparaitre le changement de signe dans l’évolution temporelle de Aa/ag pour
leur systéme multicouches & base de nickel et de pouvoir superposer sur toute la plage
temporelle les courbes obtenues par cette méthode pour les signaux en rotation Kerr et
ellipticité Kerr [10].

Cette méthode différentielle a deux températures devrait étre tentée pour notre systéme mul-

ticouches Au/Co/Au : nos mesures statiques en température montrent que les facteurs F' et
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F" n’ont pas une dépendance en température plus « prononcée » que celle de l'aimantation

(paragraphe 2.3.3), ce qui constitue un prérequis important de cette méthode.

4.3.7 Choix d'un autre matériau magnétique

Si l'on se reporte a la courbe d’aimantation en fonction de la température du cobalt donnée
figure 2.10, une élévation de température de 140 K (paragraphe 4.2.3) conduit a une variation
relative de 'aimantation de —1 % pour le cobalt, donc faible devant 'effet magnéto-optique
mesuré de 10 %. Le cobalt avec sa température de Curie élevée (Tc = 1394 K [30]) ne semble
pas étre un bon « candidat » pour voir facilement des dynamiques de désaimantation dues a
des échauffements laser. Il faudrait peut-étre envisager d’étudier d’autres types de matériaux
magnétiques tels que le nickel ou des alliages comme le CoPt3 qui ont des températures de Curie
notablement plus faibles que le cobalt massif (Ni: 631 K [30] et CoPt3 : 690 K [8]). Ainsi, les
effets d’élévation de température électronique seraient plus marqués a cause de la dépendance

en température de ’aimantation plus rapide quand on se rapproche de T¢.

4.4 Conclusion

Nous avons vu dans ce chapitre que le systéme Au/Co/Au en régime dynamique peut étre
considéré comme un systéme découplé : les dynamiques en transmission et en réflexion dépendent
uniquement des variations de la constante diélectrique de l'or €y, et les dynamiques en rotation
et ellipticité Kerr sont dominées par les variations du terme non diagonal ecg 5, du cobalt.

La dynamique du gaz électronique dans la structure multicouches est différente de celle dans
un film d’or : la couche ultramince de cobalt accélére la dynamique de relaxation du gaz élec-
tronique et ceci dans les deux régimes de thermalisation (interne et externe) du gaz assez bien
décrit par un modéle simple, & savoir une moyenne pondérée sur les taux des matériaux avec des
électrons délocalisés.

La dynamique du terme non diagonal du tenseur diélectrique du cobalt est difficile a inter-

préter. Il semblerait que plusieurs effets soient & considérer :

— aux temps courts (pendant la durée de la corrélation croisée pompe-sonde), des artefacts

cohérents pourraient a l'origine des fortes variations de eco zy,

— aux temps intermédiaires, nous privilégions deux hypthoséses, & savoir des effets de redis-

tribution des populations électroniques, et des effets magnéto-élastiques.

Une modélisation de I’évolution de la distribution électronique s’avérerait particuliérement inté-
ressante pour essayer de comprendre la dynamique de relaxation du cobalt en particulier pour
les différences éventuelles entre les deux populations de spin. En ce qui concerne le travail expéri-
mental, la mise en ceuvre de compresseurs temporels s’avére nécessaire pour étudier plus finement
la thermalisation interne du gaz électronique dans le systéme multicouches et la mise en ceuvre
de la méthode différentielle & deux températures serait riche d’enseignements pour remonter a la

dynamique de désaimantation du cobalt.






Conclusion

Dans cette thése consacrée a I’étude d’une modification éventuelle de I’état d’aimantation de
films nanométriques magnétiques par des impulsions lumineuses & une échelle sub-picoseconde,
nous avons examiné la dynamique de charges et la dynamique magnéto-optique d’une structure
multicouches Au/Co/Au.

Pour cela, nous avons développé un dispositif expérimental de mesures pompe-sonde & plu-
sieurs couleurs en régime femtoseconde nécessitant la réalisation d’une source optique générant
des impulsions ultracourtes dans une large gamme spectrale. Nous avons également mis en ceuvre
une technique de mesure originale de détection de la rotation Kerr magnéto-optique résolue en
temps a ’échelle femtoseconde par une méthode de double-démodulation.

Dans un premier temps, nous avons étudié les propriétés magnétiques du systéme Au/Co/Au
en régime statique. L’épaisseur de la couche de cobalt influe sur I’anisotropie magnétique du sys-
téme multicouches, I'aimantation étant perpendiculaire au plan des couches aux faibles épaisseurs
du cobalt (inférieures a 8 plans atomiques). Nous avons également vu que 'or amplifie la réponse
magnéto-optique au voisinage du seuil des transitions interbandes, domaine spectral utilisé pour
les mesures dynamiques.

Dans un second temps, nous avons procédé a 1’étude résolue en temps sur le systéme mul-
ticouches Au/Co/Au au moyen d’expériences pompe-sonde & deux couleurs. Plusieurs résultats

originaux sont apparus :

— la structure multicouches se comporte du point de vue des propriétés magnéto-optiques non-
linéaires comme un matériau hybride avec les réponses en transmission et réflexion liées
aux variations de la constante diélectrique de 'or et les réponses en rotation et ellipticité
Kerr liées principalement aux variations du coefficient non-diagonal du tenseur diélectrique
du cobalt. Ceci nous a permis de séparer I’étude de la dynamique du gaz électronique de
celle en magnéto-optique. Ce résultat tient aux choix des énergies des photons de pompe
(impulsion infrarouge) et de sonde (au voisinage du seuil des transitions interbandes de
lor).

— la couche mince de cobalt accélére fortement la dynamique de relaxation du gaz électronique
dans le systéme multicouches. Ceci est sans doute dii & la structure trés différente des
métaux de transition par rapport aux métaux nobles, et en particulier aux électrons d trés
peu mobiles qui jouent le réle de centres diffuseurs.

— la relation directe dans le régime statique entre le terme diélectrique eco 4y du cobalt
et son aimantation n’est plus valable en dynamique. Nous n’avons pas réussi a identifier

dans nos signaux une désaimantation transitoire car masquée par d’autres effets que nous



avons discutés : artefacts cohérents, effets de redistribution électronique et effets magnéto-

élastiques.

Dans la poursuite immédiate de ces travaux, nous avons proposé et discuté plusieurs voies

de recherche :

— une modélisation de I’évolution de la distribution électronique serait intéressante pour com-
prendre la dynamique de relaxation du cobalt en particulier pour des différences éventuelles

entre les deux populations de spin.

— la mise en ceuvre de compresseurs temporels pour étudier plus finement la thermalisa-
tion interne du gaz électronique dans le systéme multicouches et pour étudier d’éventuels

artefacts cohérents.

— la mise en ceuvre de la méthode différentielle & deux températures serait riche d’enseigne-

ments pour remonter a la dynamique de désaimantation du cobalt.

Une autre voie de recherche consiste a étudier un systéme ot les modifications des pro-
priétés électroniques induites optiquement aient un effet pas seulement sur I'aimantation, mais
aussi par exemple sur le couplage magnétique par interaction d’échange dans des nanostructures
métalliques magnétiques. Un premier systéme d’étude pourrait étre le systéme bicouche ferroma-
gnétique Au/Co/Au/Co/Au. Dans une telle structure multicouches, les deux films de cobalt sont
couplés par I'espaceur intermédiaire d’or [15,106]. Le couplage dépend de I’épaisseur de 1’espaceur
d’or et peut étre de type ferro ou antiferromagnétique. L’origine microscopique de 'oscillation de
I'interaction d’échange entre les couches de cobalt provient du roéle de ’or espaceur sur la qualité
de recouvrement des fonctions d’ondes des électrons proches du niveau de Fermi. Cette configu-
ration constitue une voie originale pour étudier la dynamique du couplage entre les deux couches
de cobalt. Au moyen de nos techniques optiques (sonde et pompe ajustables en longueur d’onde),
il semble possible de modifier sélectivement la distribution électronique des métaux autour du
niveau de Fermi et agir précisément sur les populations électroniques impliquées dans I'interac-
tion d’échange. L’effet macroscopique observable pour ce systéme multicouches serait alors une
modification photo-induite du couplage magnétique transmis par I’or espaceur, voire un renver-
sement du signe de ce couplage. D’otl une manipulation optique du couplage magnétique par
le biais d'une excitation cohérente. Les travaux sur la structure élémentaire Au/Co/Au seront
utiles & la compréhension des effets mesurés sur la structure multicouches Au/Co/Au/Co/Au.

Enfin, & plus long terme, cette thématique d’une mise en évidence d’une modification d’aiman-
tation par déclenchement optique ultra-rapide peut s’ouvrir sur une autre direction de recherche :
I’étude de nanoparticules de quelques nanométres de diamétre en métal magnétique. Dans de
tels systémes nanométriques qui sont confinés dans les trois directions de I'espace, les fonctions
d’ondes ont des profils spatiaux nettement différents, d’ou la possibilité de photo-induire des
effets magnétiques importants lors de l'excitation optique entre niveaux discrets. Quant aux
applications potentielles de tels systémes, elles semblent trés nombreuses dans les domaines de

stockage d’information.
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Résumé : Ce mémoire de thése a pour sujet la dynamique en magnéto-optique du systéme
Au/Co/Au avec une résolution temporelle sub-picoseconde, la couche de cobalt étant ultramince
(quelques plans atomiques d’épaisseur). Au cours de ce travail, nous avons réalisé un dispositif
expérimental de mesures pompe-sonde a deux couleurs, nécessitant la confection d’une source
optique femtoseconde (OPA), et mis en ceuvre des techniques de double-démodulation pour
déterminer la réponse magnéto-optique transitoire du systéme. Dans les gammes d’énergies de
photon utilisées, le systéme Au/Co/Au se comporte du point de vue des propriétés magnéto-
optiques non-linéaires comme un matériau hybride ou les dynamiques de transmission et de
réflexion sont dues a la constante diélectrique de I'or et les dynamiques de rotation Kerr complexe
sont principalement dues au terme non diagonal du tenseur diélectrique du cobalt. Nous avons
montré que la couche mince de cobalt accélére fortement la dynamique de relaxation du gaz
électronique dans le systéme multicouches par rapport & celle dans un film d’or. En ce qui
concerne la relaxation de ’aimantation du cobalt, nous avons constaté qu’il n’y a pas de relation
directe entre la dynamique des observables et celle de 'aimantation : nous n’avons pas réussi
& identifier dans nos signaux une désaimantation transitoire car masquée par d’autres effets

magnéto-optiques que nous avons discutés.

Mots clés : Films ultraminces ferromagnétiques — Effet Kerr magnéto-optique — Lasers

femtosecondes — Pompe-Sonde — Double démodulation — Physique hors équilibre.

Abstract : This manuscript deals with the topic of time-resolved magneto-optical properties of
Au/Co/Au. The temporal resolution is sub-picosecond and the layer of cobalt is ultrathin (several
atomic-layer thick). During this work, we built an experimental set-up of two-color pump-probe
measurements which required the confection of a femtosecond optical source (OPA). Double-
demodulation techniques provided the dynamical magneto-optical response of the system. Within
the investigated spectral range, the Au/Co/Au system can be considered as a hybrid material
as far as its non-linear magneto-optical properties are concerned : the temporal evolutions of
transmission and reflection spectra are due to the dielectric constant of gold. The temporal
evolutions of the complex Kerr rotation spectra can be mainly put on the account of the non-
diagonal term of the dielectric tensor of cobalt. We demonstrated that the ultrathin cobalt layer
deeply fastens the relaxation of the electronic gas in the multilayer system in comparison with
the one in a gold layer. As regards to the magnetization relaxation, we noticed that no direct
relation between the magnetization and the optical measurements exists in this ultra-fast regime.
No instantaneous demagnetization in our system has been observed because of several magneto-

optical effects that we discussed.

Keywords : Ferromagnetic ultrathin layers — Magneto-optical Kerr effect — Femtosecond

lasers — Pump-Probe — Double-demodulation — Out of equilibrium Physics.



