N

N

Magnetization dynamic excitation and detection
processes in the diluted ferromagnetic semiconductor
(Ga,Mn)(As,P)

Sylvain Shihab

» To cite this version:

Sylvain Shihab. Magnetization dynamic excitation and detection processes in the diluted ferromag-
netic semiconductor (Ga,Mn)(As,P). Physique [physics]. Université Pierre et Marie Curie (Paris VI),
2015. Francais. NNT': 2015PA066548 . tel-01269654v1

HAL Id: tel-01269654
https://theses.hal.science/tel-01269654v1
Submitted on 5 Feb 2016 (v1), last revised 2 Jun 2016 (v2)

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-01269654v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

£ insp UPMC

%, NANOSCIENCES )@@ 1 SORBONNE

THESE DE DOCTORAT DE
PUNIVERSITE PIERRE ET MARIE CURIE

Spécialité
Science des matériaux

Ecole doctorale physique et chimie des matériaux (ED 397)

Présentée par

Sylvain SHTHAB

Pour obtenir le grade de

DOCTEUR de P'UNIVERSITE PIERRE ET MARIE CURIE

Sujet de la these :

Excitation et détection optiques de la dynamique de

I’aimantation dans le semi-conducteur ferromagnétique
(Ga,Mn)(As,P)

soutenue le 15 décembre 2015 devant le jury composé de :

M. Matthieu BAILLEUL Rapporteur
Mme. Catherine GOURDON Directrice de thése
M. Xavier MARIE Rapporteur

Mme. Alexandra MOUGIN  Examinateur
Mlle. Laura THEVENARD Co-encadrante de theése
M. Jéréme TIGNON Examinateur

Préparée a I'Institut des Nanosciences de Paris (INSP CNRS-UMR 7588)






Remerciements

Lorsque l'on lit des théses, sur notre domaine ou non, on finit toujours inévitablement par
tomber sur cette fameuse partie intitulée remerciement au point parfois qu’elle est la premiére
chose qu’on lit par curiosité, avant méme le contenu scientifique (en tout cas, c’est mon cas).
J’ai toujours trouvé que cela mettait réellement en lumiére le fait qu’au dela du contenu scien-
tifique, une thése est avant tout un fabuleux travail d’équipe, et plus particuliérement, notre
premier a nous doctorant qui faisons nos premiers pas dans le monde du travail. A I'entrée de
la thése, nous sommes encore des étudiants, quand on en sort, nous sommes des professionnels
et cela ne se fait pas sans mal. Mais toutefois, on trouve toujours des personnes nous aidant
sur ce chemin et se sont ces personnes que je tiens ici & remercier. Pour ma part, je me dis
qu’en plus d’étre une partie ot 'on remercie les personnes ayant travaillées avec nous, cette
partie est une sorte de photographie, un instantané de ces 3 années (presque 4 en fait!) que l'on
peut redécouvrir plusieurs années plus tard, ce qui nous aide a nous rappeler les bons comme
les mauvais souvenirs de cette période.

Tout d’abord, je souhaiterai remercier les Dr. Matthieu Bailleul et Xavier Marie d’avoir
accepté d’étre les rapporteurs de cette thése. J’espére que la lecture vous aura été intéressante
et agréable et peut étre méme éclairé sur certains aspects de la dynamique de ’aimantation.
Je tiens aussi a remercier les Dr. Alexandra Mougin ainsi que Jérome Tignon d’avoir été
mes examinateurs. Une pensée supplémentaire pour Jérome Tignon qui fut mon professeur
d’électromagnétisme en L3 et qui grace a un stage dans son laboratoire, m’a permis de décou-
vrir la matiére condensée ainsi que 'optique appliqué a cette derniére.

Je tiens a remercier le Dr Laura Thevenard pour m’avoir fait confiance et donnée la bourse
de thése du contrat "émergence" UPMC il y a trois ans. Laura, j’ai toujours admiré ton coté
expérimentatrice pur qui t’ameéne a envisager puis réaliser des solutions innovantes & des prob-
lemes délicats. Je n’imagine pas & quel point il a da étre difficile pour toi de ne pas faire
forcément le boulot expérimental qui je pense est une des parties les plus fun de la science,
mais ¢’était mon tour! Toutefois je te remercie pour les longues heures a m’initier au montage
pompe-sonde, a discuter des résultats d’expériences, ainsi que pour les répétitions des oraux
de conférences ainsi que pour la thése. J’ai toujours trouvé que tes conseils, comme tes idées,
avaient un certains punch (les arts martiaux sans doute) et je crois que c’est un des cotés que
je retiendrai le plus de toi. Je sais que travailler ensemble n’a pas été tous les jours évidents,
puisque nous avons eu des avis trés divergents surtout sur les positions de certaines optiques
misent de facon nonchalantes sur les tables environnantes de la salle de "manip". Mais aussi
bien humainement que scientifiquement ton apport m’a été inestimable et par ces lignes sois en
remerciée.

Je tiens ensuite a remercier le Dr Catherine Gourdon qui fut ma directrice de thése ainsi que
ma directrice de stage. Catherine, il m’est difficile de dire également tout ce que j’ai pu gagner
grace a son contact, aussi bien du point de vue expérimental que théorique, toutefois je salue



4

ta patience & mon égard (ce qui n’a pas du étre facile mais parfois c¢’était réciproque! C’est ¢a
la magie d’un travail d’équipe ...), ainsi que les nombreuses heures que tu as passé a développer
des modéles et & me les expliquer et ce afin de comprendre certaines parties qui restaient bien
mystérieuses de nos expériences. Je te remercie aussi pour les longues heures (jours plutéot) a
relire ma thése et a corriger mes fautes d’orthographes.

Je tiens a remercier ensuite différents acteurs pour les discussions fructueuses que nous avons
pu avoir, ainsi que leurs soutiens au cours de cette these. Tout d’abord, le Dr Jiirgen Von-
bardeleben pour les différentes mesures FMR réalisées et les longues heures de discussion passées
a les comparer avec les résultats pompe-sonde. Ensuite je tiens & remercier le Dr. Jean-Yves
Duquesne pour son aide précieuse dans l'interprétation des phénomeénes thermiques. Je re-
mercie également "il padrino di padrini" MassimiliannoMarangolo pour son soutien lors de ma
premiére conférence a Dresde ot j’étais stressé a I'idée de mon premier oral, ainsi que de m’avoir
orienté vers les travaux expérimentaux liés au magnétisme. Je tiens également a remercie le Dr.
Aristide Lemaitre du LPN pour sa recette d’etching qui nous a permis de déterminer la nature
des ondes de spin dans (Ga,Mn)As , ainsi que pour les expériences qu’il a menée avec le Dr
Jean-Marc Tonnerre a Soleil pour vérifier 'homogéneité de la couche magnétique. Je remercie
également le Dr. Hervé Hurdequint du LPS pour ses conseils avisés sur les ondes de spin ainsi
que le Dr Vincent Jeudy et Gregory Malinowski pour leur accueil au LPS il y a 3 ans sur une
expérience pompe-sonde similaire dans (Ga,Mn)As alors que la mienne était encore en attente
d’étre réalisée. Je remercie également le Dr Bruno Gallas pour les mesures d’ellipsométrie sur
nos différents échantillons pour caractériser I'indice complexe de réfraction. Je remercie égale-
ment mon parrain & 'INSP le Dr. Maurizio Sacchi pour m’avoir parrainé au cours de cette thése.

Je tiens ensuite a remercier les différents ingénieurs qui ont été impliqués dans ce travail et
qui ont pu apporter leurs expertises et sans qui la réalisation de ce travail aurait été impossible.
Je remercie donc M. Matthieu Bernard pour ses aides précieuses en mécaniques et cryogénie,
M. Francis Breton et M. Silbé Majrab pour leurs travaux d’interfacages de ’expérience pompe-
sonde et pour le temps qu’ils ont passé a m’expliquer leurs codes. Je remercie également M.
Florent Margaillan pour son expertise optique et pour ses trés longues heures passées a mon-
ter 'autocorrelateur femtoseconde maison. Je remercie également le Dr. Loic Beccerra pour
m’avoir aider pour les travaux en salles blanches (avec ce fameux échantillon hydrogéné qui en
aura vu de toutes les couleurs !). Je tiens également & remercier M. Cyrille Blanchard pour les
quelques piéces mécaniques qu’il a pu faire au pied levé pour nous. Enfin je tiens & remercier
I’ensemble de 1’équipe du service des basses températures qui nous a fourni ’hélium nécessaire
4 nos expériences.

Ensuite je tiens a remercier ’ensemble de 1’équipe nanostructure et systéme quantique pour
son accueil en son sein durant ces 4 derniéres années et pour la bonne ambiance de cette équipe.
Je tiens a remercier le Dr Bernard Jusserand pour avoir assister a mes répétitions d’oraux pour
la thése et pour ma premiére conférence. Je tiens également ensuite a remercier dans le désordre
les Dr. Benoit Eble, Richard Hostein pour leurs soutiens et certains de leurs conseils avisés pour
I’écriture de la thése, Florent Perez pour les discussions fructueuses que nous avons eu sur les
ondes de spin, Valia Voliotis (qui fut aussi ma professeur), Roger Grousson (bon courage pour
le chinois Roger !) Frédéric Bernardot, Sophie Hameau, Maria Chamarro, Christophe Testelin,
Michel Schott et Monique Combescot pour leurs soutiens et leurs accueil dans leur équipe. Je
remercie également ’équipe de la supra en 22-32 pour leurs soutiens au cours de cette thése, a
savoir les Dr Tristan Cren (en particulier pour son aide avec Mathematica), Christophe Brun,
Yves Noat, Francois Debontridder, et Gerbold Ménard.



Je remercie ensuite l'ensemble de la communauté des doctorants du laboratoire passé et
présent pour la bonne humeur qu’ils ont pu mettre pour faire vivre notre petite communauté
(enfin 40 personnes quand méme), en particulier le Dr. Léonard Monniello (wesh 2 n, 2 1)
et le bienté6t Dr au moment ou j’écris ces lignes Bruno Siarry pour les longues heures passé
dans notre bureau en 22-23 206 a discuter de gateau et de jeux vidéo (je te préviens le jour
ou je passe platine sur LoL Léonard!). Il serait long de remercier individuellement chaque
doctorant(e) mais je remercie plus particuliérement Céline, Romain, Suzanne, Antoine, Irina,
Clémentine, Lise, Frédéric, Piotr, Gerbold ...et j'espére que nous aurons l'occasion de nous
recroiser aprés la thése !

Je remercie également les membres du bluesband de 'INSP pour cette belle année et demi
passé a vos cotés a savoir Frangois Rey (au saxophone ténor et surtout ingénieur informatique),
Francis Breton (& la batterie), Gerbold Ménard (a la guitare et au chant), Cyrille Blanchard (a
la basse) et Colin Parlier (& la guitare et au chant) (et personnellement j’étais & I’harmonica
). Cela a été un véritable plaisir que de jouer avec vous et de découvrir de nouveaux morceaux
et tous les mercredi je me suis juste bien éclaté ! Je remercie également mon prof Alexandre
Thollon pour les 3 ans de cours d’harmonica que j’ai pris avec lui et qui m’ont permis également
de découvrir la musique et voir a quel point j'aimais en jouer. Je remercie également tous les
membres de mon cours d’harmo a savoir Théo, Philippe, Sébastien, Jean-Frangois, Paul (Jr et
Sr) et Yannick pour les bons moment passé ensemble.

Je tiens a remercier ’ensemble de mon expérience optique qui est la star de ce manuscrit,
pour ne pas avoir été trop capricieuse, pour ta détection synchrone qui ne s’est pas détraquée,
pour tes miroirs qui n’ont pas trop bougés et pour ta stabilité au fil de ces longues années.

Je tiens ensuite & remercier ma famille pour son soutien indéfectible au cours de ces 3
derniéres années. Cela n’a pas été facile tous les jours je sais, surtout quand je rentrais tard
car je terminais tard les expériences scientifiques. Mais merci p’pa (Muntasser) et m'man (Ca-
role) pour le soutien que vous m’avez accorder tout au long de mes études ! Maintenant que
vous tenez une libraire la vie n’est pas facile mais j’ai confiance en votre détermination. Je
tiens également a remercier mon rayon de Soleil de Chine, Xiaoyi Zuo, pour avoir été a mes
coté lors de ma troisiéme année de thése et pour m’avoir supporter tous les jours le soir en
toute circonstance malgré les difficultés. Ma tendre et douce, je t’aime plus que tout et si je
n’ai pu étre aussi présent a tes cotés que je le souhaitais, mon coeur est resté toujours a tes cotés.






Say, it’s only a paper moon
Sailing over a cardboard sea
But it wouldn’t be make-believe
If you believed in me.

Yes, it’s only a canvas sky
Hanging over a muslin tree

But it wouldn’t be make-believe
If you believed in me.

Without your love

It’s a honky tonk parade

Without your love

It’s a melody played in a penny arcade.

It’s a Barnum and Bailey world
Just as phony as it can be
But it wouldn’t be make-believe
If you believed in me.
[t’s only a paper moon, Harold Arlen (1933)
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Conventions et unités

Le systéme d’unité utilisé dans cette thése est le SI. L’équation de base est B = #o(ﬁ +M ) ou
H et M sont exprimés en A m~! et représentent le vecteur champ magnétique et ’aimantation
respectivementf]

Acronyme
TRMOKE (Expérience d’)Effet Kerr résolu en temps
FMR (Expérience de) Résonance FerroMagnétique
XMCD (Expérience de) Dichroisme Magnétique Circulaire par rayons X
SQUID Superconductive Quantum Interferometer Device
OSTT Couple de transfert de spin optique ([125])
OSOT Couple spin-orbite optique ([182])
LLG Equation de Landau Lifshitz Gilbert
LLB Equation de Landau Lifshitz Bloch
LL Equation de Landau Lifshitz

Electromagnétisme et magnéto-optique

E Vecteur champ électrique de la lumieére
B Induction magnétique

H Champ magnétique

D Vecteur déplacement électrique

J Courant électrique

el Tenseur de polarisabilité électronique
o Tenseur de conductivité électronique

A Longueur d’onde

Q = Q, +iQ; | Parametre de Voigt

By, B Constante magnéto-optique décrivant les effets en M?
n =n, +1n; | Indice complexe de réfraction

Olabs Longueur d’absorption (4”7”)

Vi Ellipticité

0Brv,F Rotation Kerr, Voigt et Faraday

X Rapport des champs électriques réfléchis (g:j)

Er,t Champ électromagnétique réfléchi, transmis

An Différence d’indices

B, Constante de Verdet

€ Constante diélectrique du matériaux (e = {/ng)

€r Tenseur diélectrique cubique

k Vecteur d’onde de la lumiére

6] Angle de la polarisation de la sonde (repéré par rapport a [100])

!Je renvois les lecteurs vers [164] montrant les différentes conventions possibles en magnétisme
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Constantes magnétiques

M, Aimantation & saturation
m Aimantation réduite
M Vecteur aimantation
JewsIpasJsa | Intégrale d’échange
0o, ¢o Angles d’équilibre polaire et azimuthal de ’aimantation
On, On Angles polaire et azimuthal du champ magnétique
Fy Densité d’énergie Zeeman
F, densité d’énergie volumique d’anisotropie magnéto-cristalline
K; Constante d’anisotropie magnétique
H; Champ d’anisotropie magnétique (H; = ufM)
F 32Fq(9,¢)

9i0j .00
woH Champ magnétique
Tc Température de Curie

Ondes de spin et dynamique

w Pulsation de la précession de 'aimantation
arr Amortissement de Laudau-Lifshitz
Qg Amortissement transverse dans LLB (a; = apr(1 — %))
ot Amortissement longitudinal (o = aLL%)
ag Amortissement de Gilbert (ag = arr/7)
Qo Amortissement effectif

Petites composantes dynamiques de ’aimantation
Vecteur d’onde de volume, surface

Aes Constante d’échange définie a partir de A.,(Vni)?
D, Constante de raideur de spin définie par D,, = 2;}2”
Fg Parameétre pour les profils des ondes de spin (Fp = Fﬁf + k2Dey)
Fq Paramétre pour les profils des ondes de spin (Fp = FMLE” — k?D.,)
K= Anisotropie de surface en £%
KT i ijMSS
Constantes fondamentales
c Célérité de la lumiére dans le vide
h = % Constante de Planck
kg Constante de Boltzmann
140 Perméabilité magnétique du vide
B Magnéton de Bohr
€0 Constante diélectrique du vide

Facteur gyromagnétique
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Chapitre 1

Introduction

Les premiéres traces de la connaissance et de I'utilisation de matériaux magnétiques par ’'Homme
datent du premier millénaire avant J.C, en Asie par les Chinois (qui leur donnérent le nom de
"pierre tendre") et en Europe par les Grecs dont les Magnétés sont probablement a 'origine du
mot moderne "magnétisme". Toutefois, pendant des siécles, 'utilisation des matériaux mag-
nétiques est restée trés rudimentaire, tout au plus a des fins d’orientation avec les boussoles,
a cause du manque de compréhension des phénomeénes a l'origine de leurs propriétés comme
peuvent en témoigner les écrits de d’Alembert au XVIIT®™® siecle dans 1'encyclopédie [39]. Ce
n’est qu’a partir du XIX™e siécle qu’ont été réalisés les premier progrés permettant d’expliquer
le magnétisme, grace au développement des théories de I'électromagnétisme et de la thermody-
namique, mais c’est a partir du milieu du XX siécle avec la compréhension de l'origine du
ferromagnétisme que les premiéres applications modernes des matériaux magnétiques ont vu le
jour.

De nos jours, le nombre d’applications des matériaux magnétiques n’égale que leur diver-
sité. On les retrouve aussi bien dans le secteur de l'automobile (avec les moteurs a aimants
permanents par exemple [I17]) dans des circuits magnétiques incluant des bobines (utilisa-
tion d’aimant doux comme Fe-Si pour guider les lignes de champs), comme générateur de
champ magnétique (avec des aimants durs de SmCo ou NdFeB pour les plus répandus), ou
encore comme générateur d’ondes acoustiques avec les matériaux magnétostrictifs (comme
le Terfenol-D ou encore le FeGa [31], pour les sonars de sous-marins par exemple) et méme
comme réfrigérant avec les matériaux magnéto-caloriques [ITI] [5I]. Toutefois c’est avec le
développement de l'informatique que les matériaux magnétiques ont tenu une place de choix
ou l'orientation rémanente de l’aimantation sert a coder des données.

Désormais, le controle de 1’état magnétique d’un systéme est un sujet crucial, le but étant
de pouvoir manipuler un systéme magnétique de fagon efficace (c’est a dire en utilisant le moins
de matiéres premiéres et d’énergie), toujours plus vite, de maniére réversible et parfaitement
controlée. L’application d’un champ magnétique est la méthode préférée pour provoquer un
basculement de ’aimantation. Toutefois avec 1’évolution des techniques, de nouvelles méthodes
originales sont apparues et désormais, 1’état magnétique se manipule par le biais d’'un champ
magnétique (pouvant étre généré par des impulsions lasers), d’un courant électrique polarisé en
spin [I72], d’ondes acoustiques [I87], de la température, de la lumiére [112]|[174], en utilisant
les ondes de spin [96] ..., en utilisant des matériaux toujours plus novateurs, décuplant encore
le champ des possibles.

Chacune de ces techniques posséde ses avantages et inconvénients et toutes nécessitent des
matériaux ayant des propriétés particuliéres, pour pouvoir étre appliquées stimulant la recherche
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de nouveaux matériaux et hétérostructures magnétiques. Parmi ces nouveaux matériaux, on
compte depuis le milieu du XX siécle, les matériaux semi-conducteurs ferromagnétiques,
une classe de matériaux hybrides dans lequel la manipulation des propriétés semi-conductrices
influence les propriétés magnétiques. Désormais 1'un des plus connu est (Ga,Mn)As , un semi-
conducteur ferromagnétique I11-V basé sur le GaAs, matériau clef dans 'opto-électronique, dont
on maitrise bien la croissance. C’est ce matériau que nous avons étudié, du fait qu’il existe
de multiples maniéres de controler ses propriétés magnétiques telles que sa température de
Curie, son anisotropie magnétique, son aimantation a saturation ou encore son dopage. L’une
de ces méthodes consiste a phosphorer les couches de (Ga,Mn)As ((Ga,Mn)(As,P) ) pour en
modifier les contraintes ce qui entraine une modification de 'anisotropie magnéto-cristalline.
(Ga,Mn)(As,P) représente un banc de test idéal pour la compréhension de mécanismes fonda-
mentaux de la dynamique, mais aussi pour de nouveaux moyens de controle de I'aimantation.

Cette these s’inscrit dans la thématique du contréle de 'aimantation, en particulier grace a
des impulsions lasers par une technique de polarimétrie résolue en temps, plus couramment nom-
mée pompe-sonde (TRMOKEED. Cette thématique d’abord initiée dans les semi-conducteurs
magnétiques II-Mn-VI au début des années 1980, s’est rapidement étendue aux matériaux fer-
romagnétiques, dans un premier temps pour étudier les processus de relaxation électronique et
de spin [48], puis pour étudier la dynamique de I’aimantation induite par une excitation laser
[196]. Désormais, les études se sont orientées vers un controle a I’échelle de la ns de I'état
magnétique d’un systéme (|71] par exemple), le but étant d’utiliser les propriétés des ondes de
spin pour effectuer des opérations de logique ou encore de stockage.

La dynamique de I'aimantation déclenchée par une excitation optique dans (Ga,Mn)As a
été étudiée au cours des années 2000 et les plus grandes avancées dans cette thématique ont
été réalisées par le groupe de P.Nemec a Prague au tout début de cette thése avec entre autres,
I'identification de mécanismes d’excitation [125] [I82] et d’effets magnéto-optiques permettant la
reconstruction de la trajectoire de 'aimantation [I84]. (Ga,Mn)(As,P) en comparaison n’avait
jamais été étudié en pompe-sonde. L’utilisation d’échantillons sur une large gamme de con-
centration en phosphore permet de modifier les paramétres de nos échantillons. Nous avons
ainsi étudié la dynamique de 'aimantation par des impulsions laser de maniére exhaustive et
systématique sur un grand nombre d’échantillons. Le but est d’étudier tous les aspects de
la dynamique, incluant l’excitation, la relaxation et la détection. La bonne connaissance et
compréhension de ces mécanismes sont les enjeux de cette thése, ce qui est un pré-requis pour
envisager des mécaniques plus complexes pouvant amener au renversement de ’aimantation.

Ce manuscrit est organisé en 4 parties. La partie I est une partie d’introduction servant
a présenter les différentes propriétés de (Ga,Mn)(As,P) . La partie IT est dédiée aux effets
magnéto-optiques et a la technique expérimentale. Nous présenterons aussi une série de carac-
térisations de (Ga,Mn)(As,P) par des méthodes "statiques". Les parties IIT et IV sont dédiées
a la dynamique de ’aimantation abordée sous deux points de vue différents a travers I'excitation
optique pour la partie III, et les ondes de spin pour la partie I'V.

Les parties IIT et IV sont indépendantes 'une de l'autre. Dans la partie III nous com-
mencerons par soulever les questions ayant guidées nos travaux et nous réaliserons en méme
temps un état de l'art de la dynamique de I'aimantation dans (Ga,Mn)As . Dans un deux-
iéme temps, nous discuterons de la correspondance FMRﬂ/pompe—sonde dans nos matériaux.

!Time-Resolved Magneto-Optical Kerr Effect
2FerroMagnetic Resonnance
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Dans un troisiéme temps nous étudierons les processus optiques d’excitation de ’aimantation
de fagon quantitative et nous verrons comment ceux-ci pilotent la dynamique de I’aimantation
dans notre systéme.

Dans la partie IV nous étudierons les ondes de spin excitées par des techniques optiques.
Nous en discuterons leur nature, les conditions d’observation et les différents moyens & notre
disposition pour les étudier. Une des retombées de cette étude a été la détermination de la
raideur de spin dans (Ga,Mn)(As,P) en fonction du phosphore et quelques concentrations en
Mn. Cette derniére sera discutée dans le dernier chapitre de cette partie.
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Chapitre 2

Présentation de (Ga,Mn)As et
(Ga,Mn)(As,P)

(Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) appartiennent & la classe des semi-conducteurs ferromagnétiques
dilués, une classe de matériaux ot les propriétés semi-conductrices se lient aux propriétés mag-
nétiques. L’utilisation de cette classe de matériaux s’inscrit dans la thématique de ’électronique
de spin. L’intérét est de pouvoir obtenir des hétérostructures complexes avec le méme matériau
utilisant la charge ainsi que le spin via la création de courant polarisé de spin par exemple),
pour effectuer des taches de stockage ou de traitement de I'information, comme le transistor a
spin proposé par Datta et al.|37] ou encore des jonctions tunnel magnétiques [I79]. L’utilisation
d’un méme matériau permet alors de réduire les interfaces entre les différentes parties d’une
hétérostructure entrainant une perte de la polarisation des porteurs & l'interface matériaux
magnétiques/semi-conducteurs, diminuant ainsi 'efficacité du dispositif.

Parmi les semi-conducteurs magnétiques, (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) se sont avérés deux
composés trés prometteurs car basés sur le GaAs, un matériau largement utilisé dans 'opto-
électronique et dont la croissance est de nos jours bien maitrisée. On peut ainsi obtenir des
couches minces de (Ga,Mn)As épitaxiées sur des substrats de GaAs, avec une transition abrupte
réduisant ainsi les effets d’alliage.

Dans cette premiére partie nous allons présenter les semi-conducteurs magnétiques ainsi
que (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) . Dans un premier temps nous ferons un petit historique sur
ces matériaux puis expliquerons 'origine des propriétés magnétiques et comment on peut les
modifier.

2.1 Un long chemin jusqu’aux semi-conducteurs ferromagnétiques dilués

Le début des semi-conducteurs magnétiques est intrinséquement lié & la compréhension du mé-
canisme a l'origine du ferromagnétisme. IL’acte fondateur qui amena a la découverte de ces
matériaux date de 1951 avec le modéle d’interaction magnétique proposé par Zener et al.[215].
Avant de parler des semi-conducteurs magnétiques, resituons le contexte de leur apparition.

2.1.1 Interaction d’échange et ferromagnétisme

Au milieu du XX*®™€ siécle, I’origine de I'interaction d’échange entre deux atomes magnétiques
était encore mal comprise. Le premier modéle décrivant le ferromagnétisme étant le modéle de
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Heisenberg [72] ou I'énergie d’interaction entre deux atomes i et j voisins avec une aimantation
m; ; était exprimée sous la forme E;; = —J.,m; - m;, Je, étant I'intégrale d’échange provenant
de l'interaction Coulombienne : la description du ferromagnétisme nécessitait alors une valeur
positive de cette intégrale. En utilisant un modéle de type Heitler-London, Heisenberg proposa
que l'interaction d’échange J., entre deux atomes 7 et j voisins séparés d’une distance ri, était
due directement a l'interaction des électrons 3d des atomes i et j. L’intégrale d’échange était
alors :

T =2 [ 0@ [+ - = = = i)Y, (21)
Tmn 7aij Tim rjn

m et n les indices des électrons, ¢ leurs fonctions d’ondes, r;; la distance inter-atomique,
Tim (Tjn) la distance de 'électron m (n) par rapport au noyau i (j), rmy, la distance entre deux
¢lectrons, et V;; le volume d’intégration. Cette intégrale d’échange est la méme que celle de
la molécule de H, dont la solution exacte était connue mais de signe négatif. L’interaction
d’échange était donc a premiére vue de type antiferromagnétique en utilisant I'interprétation
d’Heisenberg, méme pour du Fe. A cause de la difficulté dans I’évaluation de cette intégrale
dans un cas réaliste [81], ce résultat posa probléme pendant 3 décennies et nombre de recherches
furent réalisées afin de déterminer le véritable signe de I’échange. Ce n’est qu’a partir du début
des années 50 avec les travaux de Kaplan et al. [8I] puis de Stuart et al. [148] au début
des années 1960 que le signe positif de cette intégrale a pu clairement étre démontré grace en
particulier aux progrés de la simulation numérique. L’interaction ferromagnétique ainsi que
I’échange dans des matériaux comme le Fe tirait son origine de l'interaction directe entre les

fonctions d’ondes électroniques de deux atomes voisins.

Entre temps, pour expliquer le ferromagnétisme dans les métaux, partant du principe que
Je. €tait négatif pour une interaction directe, C. Zenelﬂ proposa un modéle d’interaction indi-
recte entre deux atomes voisins|215][216]. 11 considéra que 'interaction magnétique entre deux
atomes se faisait de fagon indirecte grace a une hybridation des fonctions d’ondes des électrons
localisés de la couche 3d, incompléte, et celles des électrons délocalisés 4s de la bande de con-
duction. La résultante d’une telle hybridation est une interaction d’échange de type Jgq. Si
I'interprétation et le traitement complet de Zener fut remis en cause pour le Fe, le Ni ou le Co
[185]83], cette réflexion fut a la base de I'interaction Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY)
comme mécanisme d’interaction entre des atomes magnétiques. D’abord développée pour ex-
pliquer des résonances nucléaires de spin anormales par Ruderman et al. [149], ce modéle fut
étendu théoriquement aux matériaux magnétiques par Kasuya et al.[83| puis appliqué & CuMn
par Yosida et al.[212] pour expliquer ses propriétés magnétiques. Dans ce modéle, I'intégrale
d’échange est décrite grace aux oscillations de Friedel provenant de I'écrantage de la densité
de charge induite par I'impureté magnétique par les autres charges environnantes. On obtient
alors une fonction oscillante autour de 0 en fonction kpr;;, kr représentant le vecteur d’onde
de Fermi ; le modele de Zener n’en étant qu'une limite lorsque kpr;; tend vers 0.

Afin de tester la validité de I'interaction RKKY, les scientifiques de 1’époque se sont con-
centrés sur des composés ot les électrons portant les spins étaient fortement localisés. Cette
propriété étant caractéristique des fonctions d’ondes de la couche 4f, 'utilisation d’alliages de
terres rares avec des métaux était tout indiquée. L’interaction RKKY s’est avérée tres efficace
pour expliquer le ferromagnétisme dans des composés "exotiques" de tr-Ru (tr= Pr, Nd, Er
[114]) ou encore dans des composés tr-Iry (tr étant une terre rare [24]) a exception d’un com-
posé Eulry ot une température de Curie (7¢) de 70 K a pu étre mesurée mais un faible moment,

IClarence Zener 1905-1993
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Figure 2.1: (Ref Bozorth et al. [24]). a : température de Curie pour des alliages métal/terre rare. b :
moment magnétique en magnétons de Bohr pour divers alliages métal/terre rare comparé a la théorie

magnétique (Fig. et b).

Cette observation était surprenante, I’'Eu étant sous la forme Eu®* dansﬂ Eulr,, son moment
cinétique total (donc son aimantation) est censé étre nul. Or le composé d'Eulry présentait une
température de Curie élevée (T-=70 K) avec aucune aimantation ce qui était contradictoire
en utilisant un modéle simple ot 'aimantation est paramétrée par une fonction de Brillouin.
Cette contradiction a été résolue quelques années plus tard par le méme groupe en étudiant
EuO[I13] et montra que ce dernier était présent dans leurs couches de Eulrs. La phase fer-
romagnétique était donc due a ce composé qui avait la particularité d’étre semi—conducteulﬂ
EuO est devenu le premier matériau d’un nouveau type : les semi-conducteurs magnétiques,
un composé alliant des propriétés semi-conductrices couplées a un ordre ferromagnétique. Ces
matériaux ont suscité un vif intérét, d’'un point de vue applicatif pour étendre les propriétés
des matériaux semi-conducteurs, mais aussi d’un point de vue plus fondamental pour étudier
le ferromagnétisme de bande.

2.1.2 De EuO a (Ga,Mn)As

Aprés ces travaux de nombreux semi-conducteurs magnétiques furent découverts tel que EuHs, EuS,
EuSe, EuTe[II6][195] ou encore CdCraSeys98] et de nombreuses études furent menées afin de
caractériser leurs propriétés magnétiques [45], électriques|[I31] . .. Ces composés, toujours théme
de recherche actuel ([I77] [133] par exemple), ont été moins étudiés & partir des années 70 du
fait de leur compositionﬁ ainsi que des difficultés a obtenir des couches minces, rendant ainsi
leurs intégration difficile avec des semi-conducteurs plus classiques comme le Si (cette diffi-
culté n’a été passée que récemment par Schmehl et al. [162]). Désormais les terres rares sont

2Configuration électronique de Eu®™ : 4f* - §=3,L =3, J=|L—-8|=0

3En fait, il faut attendre quelques années pour commencer & voir apparaitre le terme semi-conducteur magnétique,
par exemple en 1968 [140]

4Utilisation de terre rare, cher et polluant & Pexploitation et dont les sources sont désormais trés localisés géographique-
ment (Chine). Petit exemple pour le prix : Ni: 10 $ / kg (source bourse des matériaux de Londres), Eu : 680 $/ kg
(source HEFA rare earth group).
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principalement utilisées dans des alliages avec des métaux de transition pour leurs anisotropie
uniaxiale élevée, augmentant les champs coercitifs (pour les aimants durs SmCo par exemple),
soit pour leurs coefficients magnéto-strictifs trés importants [120].

Avant les années 60, les échantillons préparés étaient principalement polycristallins a cause
des méthodes de croissance par dépot chimique en phase vapeur (premier exemple sur PbS
en 1948 par Elleman et al[50]). A partir du milieu des années 60, 1'évolution des techniques
de croissance a permis d’obtenir des couches minces monocristallines [165], d’abord de PbS
puis des couches de GaAs et Ge[38]. Au début des années 70, les premiéres épitaxies par
jets moléculaires apparaissent avec I’épitaxie de couches minces de GaAs [28]. Cette évolution
des techniques a ainsi permis aux scientifiques de se tourner vers des matériaux basés sur des
semi-conducteurs IV-VI (comme PbMnSe [60]), ou encore des II-VI (CdTe, ZnTe, HgTe, CdS)
dans lesquels est incorporée une faible concentration d’atomes magnétiques (quelques %). On
distingue ce type de matériaux par rapport a leurs prédécesseurs par I'utilisation de la termi-
nologie de semi-conducteurs magnétiques dilués (DMS).

Parmi les DMS les plus étudiés, on compte les semi-conducteurs II-Mn-VI ot les propriétés
optiques, magnéto-optiques [58][159], magnétiques[I2] et de transport|82] ont été étudiées.
L’intérét de 'étude de ces composés est que le Mn est parfaitement soluble dans la matrice
cristalline, permettant ainsi d’obtenir des couches minces d’excellente qualité ce qui donne des
mobilités électroniques trés importantes avec un gaz électronique fortement polarisé en spin. Au
début des années 70, les II-Mn-VI étaient obtenus & 1’état massif et étaient paramagnétiques.
Ce n’est qu’avec ’évolution des techniques de croissance avec ’épitaxie par jets moléculaires
que les chercheurs sont passés de matériaux massifs a des puits quantiques augmentant ainsi le
dopage et permettant ’apparition d’une phase ferromagnétique mais avec une faible T>. Nous
renvoyons le lecteur a la revue de J.K. Furdyna et al. [57] pour une vision de ’état de lart
déja trés abondante sur ces matériaux en 1988. Toutefois, les propriétés magnétiques de ces
matériaux étaient décevantes, ces derniers étant le plus souvent paramagnétiques ou ferromag-
nétiques avec une T¢ trés faible inférieure a 4 K. Méme si I’age d’or de ces matériaux est passé,
ces derniers restent d’excellents systémes modeéles pour les gaz polarisés en spin ([150]).

L’émergence des DMS III-Mn-V est plus tardive par rapport aux II-Mn-VI a cause de la
limite de solubilité du Mn dans les matrices cristallines entrainant la formation d’ilots de MnAs
en surface[4I]. Ce probléme de solubilité a été résolu par Munekata et al. en 1989 en synthéti-
sant par MBE (In,Mn)As a basse température (250°C)[122]. Si ce type de croissance présente
I’avantage de passer la limite de solubilité, elle présente I'inconvénient de matériaux de moins
bonne qualité avec de multiples défauts (exemple pour le GaAs basse température [109]). Les
couches minces produites avaient une T égale & 7.5 K. En 1996, c’est au tour de (Ga,Mn)As
d’étre synthétisé pour la premiére fois par Ohno et al. [126] avec une T de 60 K. Ce dernier a
suscité un grand intérét, (Ga,Mn)As étant basé sur le GaAs, un des matériaux dont on controle
le mieux la croissance et dont on connait bien les caractéristiques.

(Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) seront au centre de notre attention le long de ce manuscrit
et nous allons présenter dans les parties suivantes leurs différentes caractéristiques.

2.2 Ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As

Dans cette partie nous allons nous intéresser aux propriétés magnétiques de (Ga,Mn)As et nous
montrerons comment celles-ci peuvent étre modifiées & volonté.
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Maille (Ga,Mn) As

Sans défaut

. As . Mn
o Ga @ Trou

Figure 2.2: Représentation schématique de la maille élémentaire de (Ga,Mn)As . Les fléches indiquent
la direction des spins. a : maille élémentaire sans défaut cristallin. b : maille avec la présence de Mn
en position interstitielle. ¢ : maille avec un As substitué a un Ga.

2.2.1 Structure cristallographique et croissance

La structure cristallographique de (Ga,Mn)As se base sur celle du GaAs. C’est une structure de
type Blende de Zinc, c’est a dire un cristal cubique face centrée constitué de deux sous-réseaux
portant le Ga et I’As décalés de (}l,i,}l). Cette structure cristallographique fait partie du groupe
d’espace FZLS de paramétre de maille ap=>5.6 A. Cette structure cristallographique est la
méme que celle du diamant ou CaFy mais ne posséde pas de centre d’inversion.

La croissance de (Ga,Mn)As se fait par épitaxie par jets moléculaires a basse température en
incorporant des Mn qui vont se substituer aux atomes de Ga (Mng,) car le Mn a une structure
électronique (|Ar]3d®4s?) plus proche de celle du Ga ([Ar|3d'° 4s? 4p') que de 'As (|Ar|3d!0 4s?
4p3). Dans la matrice cristalline, Mn se place sur des sites tétracdriques et forme 4 liaisons avec
les As voisins (Fig. ) Des mesures de spectroscopie [25] et de résonance paramagnétique
électronique|163] ont démontré que Mng, se comporte comme un accepteur, avec une structure
électronique 3d°+ un trou faiblement localisé autour du Mn, avec un rayon de Bohr de 7.8 A
pour des concentrations faibles en Mn (représenté schématiquement dans la Fig. et Fig.[2.3).
Une faible concentration en Mn permet d’obtenir des dopages trés importants (de 'ordre de
10 — 10% porteurs/cm?). C’est le couplage entre le spin du trou et celui des ions magnétiques
qui va étre au coeur du ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As . Notons que la croissance d'un
(Ga,Mn)As métallique ne se fait que sur une petite gamme de concentration de Mn comme
nous le montrerons plus loin.

Lors de la croissance, les Mn peuvent se placer en position interstitielle (Mn;) soit a cause
de la faible solubilité du Mn dans la matrice de GaAs, soit & cause du fait que I'on ne peut pas

5Numeéro 216 dans les tables cristallographiques [
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augmenter indéfiniment le dopage dans les semiconducteurs (formation de défauts amphotéres
stabilisant le niveau de Fermi [197][198]). Ce positionnement a deux conséquences:

1. Mn; se comporte comme un double donneur réduisant ainsi la densité de porteurs. Ce
dernier va avoir tendance a se positionner proche d’'un Mng, car attiré par son environ-
nement ¢lectrostatique ce qui va compenser le trou introduit par Mng, [21] (Fig. 2.2p).

2. Lorsque 2 Mn sont trop proches I'un de l'autre, les deux atomes ont une interaction
antiferromagnétique diminuant le moment total dans la couche.

Ces deux effets vont contrer le ferromagnétisme et diminuer ’aimantation a saturation M.
Dans les faits, a cause des Mny, la concentration de Mn contribuant activement aux propriétés
magnétiques est inférieure a la concentration nominale incorporée et nous montrerons par la
suite une fagon de déterminer la concentration effective en Mn (z.sf). Les Mn; possédant une
mobilité importante, 'optimisation des couches de (Ga,Mn)As passe par des recuits de l'ordre
de 200 °C pendant plusieurs heures ce qui fera migrer les Mn; dans des positions en surface,
moins défavorables pour les propriétés magnétiques [136][123].

A cause de la croissance a basse température, des atomes d’As peuvent se positionner sur
des sites de Ga (Asg,) [104]. Comme les Mn; ces derniers sont des donneurs compensant les
trous des Mng,. La concentration de ces défauts dans du GaAs basse température est d’environ
de quelques pourcents et ceux-ci forment une bande d’impureté en dessous de la bande de con-
duction. Retirer ces défauts est expérimentalement difficile sans altérer la couche magnétique,
les recuits nécessaires étant de ’ordre de 400 °C, température a laquelle il se forme des agrégats

de MnAs.

2.2.2 Origine du ferromagnétisme

Du fait de la faible concentration des Mng, dans la matrice de GaAs, ces derniers sont trop
éloignés les uns des autres pour que leurs fonctions d’ondes se recouvrent. Cette observation
exclut tous les mécanismes d’interaction directe comme dans les matériaux magnétiques con-
stitués uniquement d’atomes de transition. Pour la méme raison, le super-échange est lui aussi
a écarter.

L’origine du ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As a été comprise au début des années 2000 par
Dietl et al.[42] en se basant sur les travaux dans les II-Mn-VI [15] comme étant une interaction
indirecte médiée par les porteurs, c’est a dire les trous. Lorsque 1’on incorpore du Mn dans la
matrice de GaAs, on introduit un atome magnétique ayant un moment cinétique total J = 5/2,
et un trou. L’hybridation des fonctions d’ondes des électrons 3d du Mn avec les trous de la
bande de valence est a l'origine d’un couplage antiferromagnétique de type J,4. A faible concen-
tration de Mn, le trou reste localisé autour du Mn sur un niveau d’accepteur un peu au dessus
de la bande de valence. L’hybridation entrainant un élargissement de la bande d’impuretés,
celle-ci finit par fusionner avec le haut des bandes de valences : les trous utilisent désormais
la bande de valence du GaAs et se délocalisent dans la matrice cristalline. La conséquence est
la présence d’un gaz de trous, en interaction avec des ions Mn localisés (Fig. [2.3). Une vision
approximative consiste & imaginer que le champ créé par les Mn va polariser le gaz de trou.
Un Mn interagit antiferromagnétiquement avec un trou qui ira a son tour interagir antiferro-
magnétiquement avec un autre Mn et ainsi de suite. De fagon effective, on obtient alors une
interaction ferromagnétique entre Mn médiée par les porteurs.
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Figure 2.3: Structure cristallographique composée de 9 mailles de (Ga,Mn)As vue suivant [010]. Le
nombre d’atomes de Mn correspond & une concentration de 8 % en Mn.

L’interaction entre deux Mn est une interaction de type RKKY dont la valeur de I’échange
est décrite par la fonction Fr(§) = EC"S§+S”‘5 avec § = 2kpr;j, kp étant le vecteur d’onde de
Fermi et r;; la distance entre deux atomes i et j [42]. Dans le cas de (Ga,Mn)As et d’un faible
dopage en Mn, kpg? <1 (ap =5.65 A et kr ~1 nm™!), on a alors kpri; <1 ce qui revient a
considérer le modéle de Zener : l'intégrale d’échange est positive et 'interaction d’échange est
de type ferromagnétique (Fig. [2.4)).

2.2.3 Effet Zeeman géant et magnétisme

Dans cette partie, nous allons détailler un peu plus le mécanisme amenant au ferromagnétisme

dans (Ga,Mn)As .

L’interaction entre les porteurs et les Mn menant & un ordre ferromagnétique peut étre
décrite comme une hybridation des fonctions d’ondes 3d des Mn avec les fonctions des porteurs
de la bande de valence & travers un hamiltonien de type H,, 4. Le calcul de cet hamiltonien
est compliqué mais peut étre condensé dans une forme d’hamiltonien d’échange [166]. En guise
d’illustration, nous allons calculer I'effet de cet hamiltonien sur la structure de bande du GaAs
dans le cas simple d’'une aimantation suivant I’axe de quantification Z c¢’est & dire une aiman-
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Figure 2.4: Signe de l'intégrale d’échange suivant les valeurs de la fonction F(£). FM indique les zones
ou l'interaction sera ferromagnétique, AFM les zones oul 'intéraction sera antiferromagnétique.

tation hors-plan.

Considérons la structure de bande du GaAs proche du point I' (Fig. ) Celle-ci est
constituée d’une bande de conduction (I'g) décrivant les états 4s, et d’'une bande de valence
constituée de sous-bandes décrivant les trous lourds et les trous légers (I's). L’inclusion des Mn
dans la matrice de GaAs va avoir pour effet d’introduire un champ magnétique interne. Ce
champ va interagir avec les porteurs présents dans les bandes de valence et de conduction et
peut étre mis sous la forme d’un hamiltonien de Heisenberg :

Hopa=—) Jopali; = Ri)Ji - (2:2)

R;,j

avec R; représentant la position de tous les sites occupés par un Mn et .J; son spin, tandis que
d; représente le spin du porteur j. Pour calculer cette somme, on réalise deux approximations :

1. On se place dans une approximation de champ moyen ou les Jj sont remplacés par leurs
moyennes thermodynamiques (< J >= J). Cette approximation permet de passer outre
les phénomeénes de fluctuations thermiques ou quantiques.

2. Pour s’affranchir du désordre inhérent a la structure de (Ga,Mn)As , on fait I’approximation
du cristal virtuel ce qui permet de considérer un échange moyen pondéré par la concen-
tration en Mn.

On obtient alors une expression simplifiée du hamiltonien :
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Figure 2.5: a Structure de bande du GaAs. b Zoom sur la structure de la bande I's prés du point I'
dans (Ga,Mn)As .

Hopa=—2NoJ - > Jop-alr — R;)3, (2.3)

ﬁimj
ou =Ny représente la densité d’atomes de Mn et Ny la densité de sites de cations et la
somme se fait désormais sur les sites du réseau. Dans le cas ou les spins sont suivant ’axe de
quantification, les éléments de matrice des Hy,_4 sont exprimés dans la base des |S, mg > pour

T (S = %, me = —%, %) et |J,m; > pour I's (J = g, mj = —%,—%,%,%). On obtient alors :
3Ny 0 0 0
N004 0 7 0 Ngﬁ 0 0

1 _
(Te) Hsdziw[ (2.4)

0 —Noa] (M) Ha=gol\ g 0 _Ng 0
0 0 0 —3Ns

ou Npa représente U'intégrale d’échange s-d (Jyq), et Nof 'échange p-d (Jpq). Les hamil-
toniens d’échange H,, 4 créent un effet Zeeman levant la dégénérescence sur les bandes de
trous lourds et trous légers, ainsi que sur les électrons de la bande de conduction. Cette levée
de dégénérescence donne la structure de bande représentée sur la Fig. 2.5b. L’éclatement des
bandes sera alors proportionnel aux intégrales d’échange, et a la concentration en Mn. Dans
(Ga,Mn)As , les intégrales d’échanges ont pour valeur : Noaw = 0.2 eV et Ny ~-1.2 eV[I30]. En
définissant le parameétre de I’éclatement d’échange par B (/= 20 meV [42]), I'éclatement Zeeman
en résultant pour les trous lourds sera de 6 B =120 meV, une valeur comparable a I'énergie
de Fermi (Er ~ 0.1 ¢V [42]). Les champs équivalents nécessaires pour obtenir un éclatement
similaire seraient de plusieurs Tesla ce qui vaut a 'effet Zeeman produit par le champ des Mn
le qualificatif de géant. Cet effet Zeeman géant est a l'origine d’effets magnéto-optiques géants
comme l'effet Faraday([58]) ou encore l'effet Voigt comme nous le verrons plus loin. Notons que
Ieffet est 3 fois plus fort dans le cas des trous lourds que des trous légers.
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Les deux parameétres clefs dans (Ga,Mn)As pour nombre de propriétés magnétiques sont la
densité et la polarisation des porteurs au niveau de Fermi (les deux étant reliées). Pour donner
une image approximative, prenons le cas d’une densité de porteurs fixe, la polarisation des
porteurs peut étre ajustée grace a l'effet Zeeman géant et c’est polarisation qui va étre au cen-
tre du ferromagnétisme de (Ga,Mn)As . Dans une approche de champ moyen, on peut relier .J &
I’aimantation moyenne des Mn en ’absence de porteurs par M, = —gMn,quNojBJ(guBuoHeff/kBT),
B étant une fonction de Brillouin, poH.fy un champ magnétique effectif dépendant de Hyy
et de I'énergie total des porteurs, et définir 'aimantation moyenne des porteurs par my =
—gnkp/V >_; G5, V représentant le volume du cristal. L’énergie d’échange E)q s’écrit alors avec

une forme de type Mapn -1, ¢ Paimantation moyenne des Mn est alors sensible au champ moyen
des porteurs.

Considérons uniquement une bande (la bande de trous lourds par exemple). En 'absence
d’effet Zeeman géant, les bandes de trous lourds sont dégénérées et donc remplies de fagon égale.
On a alors my;, = 0 entrainant H,; = 0 et donc aucun ordre ferromagnétique. La présence de
Ieffet Zeeman due au champ produit par les Mn (auquel peut s’ajouter un champ magné-
tique externe) change la polarisation des porteurs au niveau de Fermi ce qui donne 7, # 0.
L’interaction antiferromagnétique (car Nyf < 0) permet ensuite la polarisation des Mn perme-
ttant ’émergence d’'un ordre ferromagnétique du aux Mn.

2.3 Propriétés magnétiques

Le lien entre ferromagnétisme et structure électronique entraine que les propriétés magnétiques
comme la température de Curie (T¢), la densité d’énergie volumique d’anisotropie magnéto-
cristalline (F,) ou encore l'aimantation a saturation (M) de (Ga,Mn)As dépendent de fagon
directe des propriétés électroniques par l'intermédiaire de la densité et de la polarisation des
porteurs au niveau de Fermi. Ces deux parameétres peuvent étre modifiés de multiples maniéres,
en modifiant directement la densité de porteurs par exemple ou alors en ajustant les contraintes
ce qui aura pour effet de modifier la proportion trous lourds/trous légers. Nous allons ici passer
en revue les différentes propriétés magnétiques pouvant étre modifiées et les différentes maniéres
d’y arriver.

2.3.1 Température de Curie

La premiére caractéristique que nous allons présenter est la température de Curie des échan-
tillons. Les semi-conducteurs magnétiques dilués étant des matériaux prometteurs vis a vis de
I’électronique de spin, il est nécessaire que ces derniers aient une T a I’ambiante permettant
ainsi des applications.

T peut étre modélisée dans une approche de champ moyen en réalisant un développement
de I'énergie libre en fonction de M,;,. Une facon de procéder consiste a décrire I’aimantation
avec une fonction de Brillouin en tenant compte du champ produit par les états de valence[42]

gﬂBMO(_(‘)}g[M—W + Hext)
k(T + Tar)

Murn = —gunpiprNoJ By| (2.5)
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N FC M n A z 2 Pa . .
ou —861{4—MM], représente le champ créé par les porteurs dépendants de ’aimantation des
n

Mn avec F. = U, I'énergie libre et ’énergie des porteurs, et T4 représentant une correction
a Te a cause de linteraction antiferromagnétique entre deux Mn premiers voisins. Ty peut
étre modélisée a partir d’'un modéle a deux bandes paraboliques séparées d’une valeur Bg =
ApfBM/6guy dia a Deffet Zeeman géant, Ap représentant un paramétre prenant en compte

les interactions des trous. Proche de T on montre que F.[M] — F.[0] = _Q‘gg—i])\fpc(Ef),
E; étant I'énergie de Fermi. La prise en compte de T4r nécessite de raffiner la définition
de la concentration en Mn et nous considérerons une concentration effective z.;r. Par un
développement limité de la fonction de Brillouin B; lorsque son argument est petit, on obtient

alors :

o MMnNOxeffJ(J + 1)AFﬂ2pc(EF)

My, = 2.6
M 12kp(T + Tar) (2:6)
Ce qui donne 'expression de la température de Curie :
NoxesrJ(J +1)ApB2p.(E
B

Cette équation donnant la température de Curie de (Ga,Mn)As a été la clef de I'engouement
au début des années 2000 pour ce matériau. T est proportionnelle & la concentration effective
de Mn et a la densité de porteurs avec une certaine puissanceﬁ. Dans son article originel, Dietl
et al. [42] prédisait que pour un z.;;=12.5 % et p = 3.5 10%° porteurs/cm?, T = 300 K.

En pratique, cette prédiction ne fut jamais atteinte avec des T maximales de 200 K [202]
pour des échantillons & forte concentration de Mn (12%). Plusieurs raisons ont été invoquées
afin d’expliquer ce phénoméne.

La densité de porteurs est un des deux parameétres centraux pour atteindre des Ty élevées
donc cela implique des concentrations effectives en Mn importantes également. Or il est de
plus en plus difficile de positionner des atomes de Mn en position substitutionelle dans la maille
pour de trop fortes concentrations (Fig. [2.6p). La seule prise en compte d’une contribution an-
tiferromagnétique de Mn premiers voisins ne suffit pas a expliquer une saturation de 7. Pour
de fortes concentrations en Mn, le nombre de Mn participant effectivement au ferromagnétisme
est trés réduit du fait de la présence de plus en plus de Mn en position interstitielle diminuant
ainsi la densité de porteurs a cause de leur nature de doubles donneurs (on peut également
former des agrégats de MnAs). Les températures permettant de retirer ces agrégats sont trop
importantes pour ne pas dégrader la couche de (Ga,Mn)As . Toutefois méme dans un cas idéal
ou les Mn se placent en position substitutionnelle, une trop forte concentration de porteurs
entrainera un libre parcours moyen plus faible pour les porteurs : 'information portée par le
spin des trous sera perdue dans la diffusion entrainant alors une limitation intrinséque de T [85].

Désormais, il est acquis que toutes ces limitations font qu’il est pour le moment impossi-
ble d’atteindre une température de Curie a 300 K, et des calculs-ab-initio[43] montrent que
Teo(zeps) théorique suit les données expérimentales (Fig. 2.6p) et présente une saturation pour
des concentrations de Mn élevées.

5Dans le cas d’un modeéle & deux bandes paraboliques, on a une Tg proportionnelle & la densité de porteurs a la
puissance 1/3.
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Figure 2.6: (Ref [43] et références citées)a : diagramme représentant les différentes phases atteignables
suivant la température de croissance et la concentration en Mn nominale. b: température de Curie en

fonction de 'aimantation & saturation expérimentale (symbole), comparé a des calculs dans le modéle
de Zener ou des calculs ab-initio.

2.3.2 Anisotropie magnéto-cristalline

De fagon effective, les propriétés magnétiques seront décrites par ’anisotropie magnéto-cristalline

dont nous allons définir I'origine physique ainsi que les différentes notations qui nous servirons
dans le reste de ce manuscrit.

Lorsque 'on considére un atome dans une matrice cristalline, les électrons composant les
orbitales électroniques sont sensibles a ’environnement électrostatique produit par le cristal,
c’est & dire au champ cristallin : on a donc un couplage entre les orbitales et le réseau. A cause
de I'interaction Coulombienne et des effets spin-orbite, il y aura une levée de dégénérescence des
niveaux décrits par les orbitales des électrons 3d. Les électrons occuperont alors les orbitales

de plus faibles énergie. On a donc une anisotropie du moment cinétique orbital et donc du
moment magnétique.

Dans le cas de (Ga,Mn)As , l'origine est plus compliquée car Lj;,=0. En fait anisotropie
magnéto-cristalline dans (Ga,Mn)As refléte la complexité de la bande de valence. Son calcul
s’effectue en calculant ’énergie du gaz de trou pour une certaine orientation de ’aimantation
ce qui nécessite de calculer précisément la structure de bande pour pouvoir calculer p(Ef).
L’orientation de I'aimantation donnant 1’énergie la plus faible sera alors facile. (Ga,Mn)As étant
un matériau appartenant au groupe ponctuel de symétrie cubique, avec une symétrie réduite
(structure Blende de Zinc) on utilise une expression de F,, avec une symétrie tétragonale a cause
de la croissance sur le substrat abaissant encore la symétrie du cristal (compression biaxiale).
La densité volumique d’énergie libre décrivant l’anisotropie magnéto-cristalline F' et 1’énergie
Zeeman (F},) se met sous la forme suivante [53] :

1 Ky
F(0,¢) = ( poM? — Ky ) cos? ) — —= 5 COS 10

Ky
— Ko sin®(¢ — —) sin® § — 3 [3 + cos 4¢)] sin* (2.8)
Fr(0,¢) = —poHez M;[sin 9 sin 0y, cos(pp, — @) + cos Oy, cos 0] (2.9)
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Figure 2.7: Repére de coordonnées utilisé pour décrire I'anisotropie magnéto-cristalline.

avec K; représentant les ordres de I'anisotropie magnéto-cristalline, M, I'aimantation a sat-
uration, et 0, ¢ les angles polaires (# = 0 — [001]) et azimutal (¢ = 0 — [100]). A K; fixés,
la position d’équilibre de I'aimantation (6 et ¢g) est donnée par une minimisation de I’énergie
libre par rapport aux variables libres & savoir € et ¢. A un jeu de K; correspondront alors
une ou des positions d’équilibre de l’aimantation[z] pouvant dépendre de I'histoire magnétique
de I’échantillon. On peut considérer en supplément 1’énergie produite par un champ externe
pioHepy orienté suivant 0 et ¢y, (repérés par rapport aux mémes axes). Nous allons décrire la
signification de chaque K; pris séparément.

K2J_:

Ky

ce coefficient définit la difficulté de 'aimantation d’étre dans le plan de la couche. Si
Ky, <0, alors 0y = 7/2 : le plan (100) est alors facile d’aimantation. Si K5, > 0, alors
6p = 0 : le plan (100) est difficile d’aimantation.

. ce coefficient tire son origine de la symétrie cubique et la contrainte biaxiale des échan-
tillons de (Ga,Mn)As . Ce coefficient décrira la tendance de l'aimantation a se placer
suivant des plans de type <111> et donc une anisotropie cubique (ou tétragonale).

ce terme posséde la méme origine que K4, et décrit 'anisotropie dans le plan de
I'échantillon. Pour Ky > 0, les axes de type <100> sont faciles d’orientation et pour
Ky <0, les axes de type <110>. En I’absence de contraintes, Ky = Ky, .

. ce terme décrit une anisotropie uniaxiale suivant des axes de type <110> dans le plan de
la couche. Dans (Ga,Mn)As , 'origine de ce terme n’est pas claire car cette symétrie ne se
retrouve pas dans la bande de valence. Plusieurs hypothéses récentes suggérent que celui-
ci provient de paires Mn-Mn[I8| pouvant résulter de l'existence de fautes d’empilement
[94] lors de la croissance de (Ga,Mn)As . Pour une aimantation dans le plan, (0y = 7/2),
K5 > 0 décrira une orientation facile suivant [1-10] tandis que Ky < 0, une orientation
suivant [110].

Expérimentalement, toutes ces constantes d’anisotropies étant a considérer, 1’anisotropie
dans (Ga,Mn)As sera particuliérement complexe, celle-ci reflétant la complexité de la bande

"On suppose que le matériau est uniformément aimanté
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de valence. Pour les échantillons & aimantation planaire qui seront particuliérement étudiés au
cours de cette thése, ¢y sera donné par la compétition entre I’anisotropie uniaxiale et biaxiale,

—g—i: tant que ¢ ne s’aligne pas suivant un axe de type [1-10] ( %H < 1).

Comme dans tous les matériaux magnétiques, les K; ont chacun leurs dépendances avec la
température. En fonction de la température, quand le plan de la couche est facile d’aimantation,
I'anisotropie est biaxiale et 'aimantation s’aligne suivant des axes de type [100] [I57] & basse
température (en général T < T /2), puis vers des axes de types [1-10] & plus haute température.
Nous ne détaillerons pas plus ici cet effet se retrouvant communément dans la littérature sur
(Ga,Mn)As (|I57] par exemple) et dont nous donnerons par la suite de multiples illustrations.

décrite par sin 2¢y =

2.3.3 Ajustement des propriétés magnétiques

La proportion trous lourds/trous légers au niveau de Fermi va gouverner les propriétés magné-
tiques de notre systéme. Il existe de multiples fagons de changer ces deux paramétres et certaines
modifient plus d’un parameétre magnétique a la fois. Les propriétés magnétiques au centre de
notre intérét seront ’anisotropie magnéto-cristalline (a travers les K;), M, et la température
de Curie (T¢).

Dopage

Dans leur article originel, Dietl et al. [42] avaient calculé que les propriétés magnétiques telles
que l'anisotropie magnéto-cristalline, M et T pouvaient étre modifiées par le dopage. Les con-
firmations expérimentales de ces premiers calculs sont venues au cours des années qui suivirent.

Deux méthodes existent pour augmenter la densité de porteurs : l'augmentation de la
concentration de Mn (ce qui augmente mécaniquement le dopage jusqu’a une certaine limite,
augmente 'effet Zeeman géant, mais aussi modifie les contraintes) et les recuits afin d’enlever les
Mn; (permettant de restaurer les trous donnés par un Mng,). Sur les propriétés fondamentales
de (Ga,Mn)As , I'effet principal sera une augmentation de T¢ et de M ainsi qu’une modification
des K;. Ces techniques présentent néanmoins plusieurs inconvénients pour étudier des modifi-
cations des propriétés magnétiques en fonction de la concentration en porteurs seulement. Le
premier est que l'on ne travaille pas & z.sf constant (ie : concentration en Mn actif). De plus
I’augmentation de la concentration en Mn entraine aussi un changement des contraintes sur la
couche de (Ga,Mn)As ce qui aura aussi un incidence sur les K; comme nous le verrons plus loin.

Ces deux méthodes se sont révélées rapidement efficaces pour démontrer la validité des
calculs réalisés par Dietl et al. sur l'effet du dopage. Dés 2001, a concentration en Mn fixe
et grace a des recuits, Potashnik et al. [137](Fig. 2.8n) puis Edmonds et al. [49] furent parmi
les premiers démontrant qu'une augmentation de la densité de porteurs était possible. Cette
augmentation s’accompagnait d’une augmentation de T¢ et de M (Fig. ) En 2004, Sawicki
et al. [I57] démontrérent qu’en plus d’une modification de T et Mg, le dopage influait également
sur l'anisotropie magnétique (Fig.[2.8c). Le lien entre concentration en Mn, densité de porteurs
To et My a été démontrée en 2002 par Potashnik et al.[136].

Dans certains cas, il peut étre intéressant de passiver la couche de (Ga,Mn)As , par exemple
pour texturer la surface. La méthode la plus commode consiste a exposer (Ga,Mn)As & un
plasma d’hydrogéne qui va diffuser dans la couche [63]. L’hydrogeéne ira se fixer au niveau
des Mng, remplacant le trou donné par les Mn entrainant la stabilisation de I’environnement
électrostatique. Cette procédure permet de modifier le dopage sur une large gamme en con-
centration, jusqu’a la suppression de la phase ferromagnétique de (Ga,Mn)As . Cette méthode
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Figure 2.8: a : (Ref Potashnik et al. [I37]) Evolution en fonction du temps de recuit a 250 °C de (a)
la densité de porteur, (b) le parameétre de maille, (c) de la To.b : (Ref Nemec et al. [123]) Evolution
de M, et To pour un échantillon recuit (1) et non recuit (2). ¢ : (Ref Dietl et al. [43] repris de
Sawicki et al. [157]) Température de Curie et axes faciles d’aimantation en fonction de la densité de
porteurs. d : (Ref Thevenard et al. [189]) Evolution de la T¢ en fonction de la densité de porteurs
pour un échantillon de (Ga,Mn)As avec [Mn|=7 %.e: (Thevenard et al. [186]) évolution des champs
d’anisotropie magnéto-cristalline (H; = K;/poMs).
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Figure 2.9: Images obtenues en microscopie magnéto-optique d’échantillons sur lesquels ont été délim-
itées des pistes micromagnétiques (M dans le plan). a : échantillon dont les pistes sont gravées (les
bords des pistes sont bien visibles). b : (image prise par B. Boutigny, INSP) échantillon hydrogéné
(aucun bord de piste visible). Les schémas sous chaque image représentent le profil des pistes dans
I’épaisseur.

posséde deux avantages : le premier est qu’elle permet de modifier le dopage sans modifier les
contraintes ; la deuxiéme est qu’elle est totalement réversible et un recuit a 100 ° C permet de
retrouver les propriétés magnétiques originelles.

Cette méthode a été appliquée par Thevenard et al. [I89] qui ont démontré l'effet d’une
augmentation seule de la densité de porteurs sur la T¢ (Fig. [2.8d) avec une évolution en p'/?
comme prédit par la théorie, ainsi que sur les K; (Fig. ) Notons que parmi les champs
d’anisotropie planaires (K4 et Ky)), Ky est le plus impacté par une variation de la densité de
porteurs, tandis que Ky en est indépendant ce qui est cohérent avec une origine structurale de
ce dernier.

Un autre avantage de cette technique de passivation est qu’elle permet de délimiter des
structures magnétiques par hydrogénation autour d’un masque sans procédure de gravure [191]
ce qui facilite les études optiques lorsque les objets sont de ’ordre de la résolution du microscope
(un exemple est donné dans la Fig. sur des pistes micromagnétiques fabriquées en début de
thése pour une thématique de STTF)).

En conclusion, un meilleur dopage augmente la T et renforce M,. Concernant les axes
faciles d’orientation, a faible dopage 1'aimantation de (Ga,Mn)As en compression sur le substrat
est hors-plan, a plus fort dopage, dans le plan. Nous voyons ici tout U'intérét de (Ga,Mn)As :
c’est a dire la possibilité d’obtenir I'anisotropie désirée afin de tester des effets les propriétés

8Spin-Transfer-Torque, propagation de parois sous courant polarisé en spin



2.3 Propriétés magnétiques 39

Matériau : (Ga,Mn) As (Ga,Mn) (As,P)
Contraintes : | Compression Tension Compression  Tension

Phosphore : Aucun Aucun [P] faible [P] forte
Aimantation : Mip M //1001] M M//001]
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Figure 2.10: Schémas illustrant la modification de D’anisotropie magnéto-cristalline en fonction
des paramétres des échantillons. a (Ga,Mn)As /GaAs , b (Ga,Mn)As / (Ga,In)As / GaAs , c
(Ga,Mn)(As,P) / GaAs.

magnétiques. Dans cette thése nous utilisons surtout des échantillons & aimantation planaire
en compression dans un régime de fort dopage, avec une densité de porteurs supérieure a 10%
porteurs/cm?.

Modification des contraintes

Le dopage est un premier moyen efficace de modifier les K;. Toutefois ce procédé est trés limité
dans le sens ot Ky est indépendant de l'effet. Le moyen le plus efficace pour modifier les K
consiste a modifier directement les populations trous lourds/trous légers & densité de porteurs
fixe. Pour des raisons pédagogiques, nous ne considérerons que des échantillons & forte densité
de porteurs. Suivant que la couche est en compression ou en tension, on obtient soit des échan-
tillons avec un axe facile dans le plan de 'échantillon, soit avec un axe facile suivant [001][42].
Plusieurs méthodes existent afin de faire varier les contraintes.

La premiére méthode pour modifier les contraintes consiste a faire croitre (Ga,Mn)As sur
différents substrats. De fagon usuelle, (Ga,Mn)As est obtenu par croissance sur un substrat de
GaAs. La maille de (Ga,Mn)As étant plus grande que celle de GaAs, on obtient naturellement
une couche en compression et donc une aimantation dans le plan de la couche. Suivant la
concentration en Mn, on favorise soit Ky soit K. Pour obtenir une couche en tension, on
fait croitre le (Ga,Mn)As sur un substrat de (Ga,In)As [I68] dont la concentration en In est
ajustée afin d’obtenir la propriété désirée. Pour limiter la présence de défauts due a la dif-
férence de paramétres de maille entre (Ga,In)As et GaAs, les épitaxieurs utilisent des gradients
de (Ga,In)As ce qui permet de relacher les contraintes et éviter la remontée de dislocations
dans la couche de (Ga,Mn)As [69][I90]. On obtient ainsi une couche en tension et donc une
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aimantation hors-plan. Ce type de méthode a été tres utilisée durant les années 2000 pour
étudier des échantillons & aimantation hors-plan.

Une autre méthode, plus directe, consiste a placer une couche de (Ga,Mn)As sur des trans-
ducteurs piézo-électriques [40]. Cette méthode a été utilisée par Nemec et al. [125] afin
d’augmenter artificiellement Ky permettant alors d’avoir une anisotropie uniaxiale avec une
aimantation suivant [1-10]. Cette procédure a permis aux auteurs de mettre en évidence un
mécanisme d’excitation dépendant de la polarisation des porteurs injectés optiquement. Nous
reviendrons plus loin sur ce mécanisme d’excitation (partie ITI chapitre 2).

La derniére méthode permettant de modifier les contraintes a été réalisée pour la premiére
fois en 2007 par Stone et al. [I75] et consiste & substituer des atomes d’As par des atomes de
phosphore dans (Ga,Mn)As , deux atomes isovalents. Le phosphore étant plus petit que 1’As,
on peut atteindre pour des concentrations en phosphore de 'ordre de quelques % des couches
en tension avec une aimantation hors-plan [33]. On obtient ainsi du (Ga,Mn)(As,P) / GaAs
qui sera le matériau le plus étudié au cours de ce manuscrit. L’avantage de (Ga,Mn)(As,P) par
rapport & (Ga,Mn)As / (Ga,In)As est que 'on limite la présence de défauts due a la différence
de paramétre de maille. Cette méthode permet d’obtenir des couches de bonne qualité avec peu
de défauts, et une anisotropie magnéto-cristalline ajustable. Ainsi, avec la bonne proportion de
phosphore, on peut obtenir des échantillons & aimantation planaire pour de fortes concentra-
tions en Mn et de faibles anisotropies magnétiques dans le plan. Une premiére étude réalisée par
Haghgoo et al. [65] a montré une auto-organisation des domaines magnétiques ce qui atteste
d’un faible piégeage des parois de domaines Fig. 2.11d.

Autres DMS III-Mn-V

Nous venons de mentionner (Ga,Mn)(As,P) , un DMS ayant une structure quelque peut mod-
ifiée par rapport a (Ga,Mn)As . Historiquement, la modification de la contraintes n’a pas été
la premiére motivation pour la synthése de (Ga,Mn)(As,P) .

Aprés la découverte de (Ga,Mn)As , d’autres DMS basés sur des hotes différents ont été
étudiés comme GaN|[I73|[154] [156], GaSb[3] et GaP[I58]. L’idée de I'utilisation de ces différents
matériaux était de faire varier la position de la bande d’accepteur du Mn par rapport aux ban-
des de valence en utilisant des matériaux avec des bandes interdites plus ou moins grandes.
Ces études permettaient de confirmer I’applicabilité du modéle de 'origine du ferromagnétisme
dans les DMS développé par Dietl et al. [42] (Fig.[2.11}) ainsi que la position méme de la bande
d’accepteurs.

Comparé aux autres semi-conducteurs III-Mn-V, GaP s’est révélé celui le plus proche en
terme de propriétés électroniques par rapport a GaAs avec un niveau d’accepteur au dessus de
la bande de valence. Aprés la premiére synthése de (Ga,Mn)P par le groupe de Dubon et al.,
ce méme groupe s’orienta vers la synthése de (Ga,Mn)(As,P) [I75]. Leur premiére motivation
était de tester le couplage J,q & l'origine du ferromagnétisme dans (Ga,Mn)(As,P) en ajustant
continument la largeur de la bande interdite. En effet une bande interdite plus large devait
entrainer une hybridation moins forte entre les électrons p et d, entrainant une diminution de
Jpa, €t donc de 'interaction d’échange dans (Ga,Mn)(As,P) . Toutefois Masek et al. [I15] dé-
montrérent par calculs ab-initio que 'incorporation de phosphore réduit le volume de la maille
cristalline, augmentant ainsi J,4. L’augmentation de J,; entraine alors une augmentation de
T¢, suffisamment importante pour atteindre 300 K.
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Figure 2.11: a: (Ref Masek et al. [II5]) Niveaux d’énergie de la bande de conduction de valence
et d’accepteur du Mn pour plusieurs composés de la famille III-Mn-V.b: (Ref Cubukcu et al.[33])
Evolution des K; (H; = u(f(l\ils) en fonction de [P] avec [Mn]|=7 %. ¢ : (Cubukcu et al. [34] Evolution
de la température de Curie en fonction de la concentration en phosphore. d : (Ref Haghgoo et

al. [65]) image obtenue en microscopie Kerr de l'auto-organisation de domaines magnétiques dans
(Ga,Mn)(As,P)

En comparaison de (Ga,Mn)As , (Ga,Mn)(As,P) n’a été que trés peu étudié. Dés le début, la
modification de I’anisotropie magnéto-cristalline a pu étre mise en évidence par Lemaitre et al.
[99]. L’¢tude systématique de la modification de I’anisotropie magnéto-cristalline en fonction
de la concentration en phosphore a été réalisée par Cubukcu et al. [33] par des expériences de
résonance ferromagnétique (FMR)(Fig. [2.11p).

2.3.4 20 ans aprés la premiére synthése de (Ga,Mn)As ...

Aprés vingt ans d’étude et prés de deux mille articles et d’études portant sur des sujets allant de
la caractérisation des propriétés magnétiques a la propagation de parois de domaine en passant
par le renversement acoustique de I'aimantation [I87] sur (Ga,Mn)As , la compréhension par
la communauté des propriétés de (Ga,Mn)As ainsi que des différentes fagons de les utiliser a



42 Présentation de (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P)

2015: Retournement

| | acoustique de M
2000 - 2004: Hydrogenation \.
Effet Voigt i
rd
2006 : DW-STT oM /
) /
D
E - ‘
= 2001 : II')éftle.rmination 2013 - OSOT
3 de l'origine du OSTT
o 1000 ferromagnétisme
] \
S 1997 : GaMnAs
w /GalnAs 2007 : (Ga,Mn)(As,P)
=M
l ] 2005 :
0.0- g-m-u- 1" précession optique

1996 2000 2004 2008 2012 2016

! Année
1996 : 17 synthése
de GaMnAs

Figure 2.12: Somme cumulative des publications sur (Ga,Mn)As en fonction de 'année. Quelques faits
marquants sont mis en avant. 1996 : Premiére synthése de (Ga,Mn)As [126] ; 1997 : syntheése de
(Ga,Mn)As sur un substrat de (Ga,In)As et obtention d’un M [168] ; 2001 : théorie sur 'origine du
ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As [42] ; 2004 : développement de la technique d’hydrogénation [63],
observation d’un effet Voigt géant [87] ; 2005 : précession induite optiquement [129] ; 2006 : propagation
de parois de domaines sous courant polarisé en spin [211] ; 2007 : synthése de (Ga,Mn)(As,P) [175] ;
2013 : observation de POSOT [182] et 'OSTT [125] ; 2015 : retournement de 'aimantation par onde
acoustique (Source Web of Knowledge le 29/09/2015, nombre total d’articles 2000)

considérablement augmenté. Si au début 'objectif majeur était de trouver des solutions pour
augmenter Ty jusqu’a la température ambiante, désormais il semble acquis que 'on pourra
difficilement dépasser les 200 K. Toutefois, grace a tous les procédés de controle des propriétés
magnétiques développés, (Ga,Mn)As est devenu au fil des années un matériau modéle afin de
tester de nouveaux concepts pour I’électronique de spin [43][78| comme la propagation de parois
sous courant ou le retournement de 'aimantation assisté par des ondes acoustiques [187].

Toutefois des débats continuent sur des questions fondamentales comme la localisation du
niveau de Fermi (cf Samarth et al. [I52]). Ce probléme se pose depuis I'article de Dietl et al.
[42] décrivant I'origine du ferromagnétisme dans (Ga,Mn)As , et tire son origine de la difficulté
d’observer la densité d’états prés du niveau de Fermi. Concrétement, la question est de savoir
si les trous apportés par les Mn se délocalisent réellement dans la bande de valence du GaAs ou
restent dans la bande d’impureté du Mn détachée de la bande de valence. Dans le premier cas
on a un gaz de trous (validant alors le modéle de Zener et correspondant a la description faite
dans cette thése), dans le deuxiéme cas des polarons magnétiques faiblement localisés autour
des Mn. Ce débat a été relancé en 2014 par Kobayashi et al. [89] qui ont observé la bande
d’accepteur par des techniques d’ARPES mais dans des échantillons de faible qualité (faible
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2.4 Echantillons

Les échantillons que nous utiliserons sont des couches de (Ga,Mn)(As,P) épitaxiées au Labora-
toire de Photonique et Nanostructure par Aristide Lemaitre, avec différentes concentrations en
[Mn]| et en phosphore. Ces échantillons seront par la suite dénommés Mn, Py, x représentant
le pourcentage nominal en Mn et y en Phosphore de la couche. Différentes méthodes ont été
utilisées afin de caractériser leurs propriétés structurales ainsi que magnétiques.

2.4.1 Caractérisation de T, M, et de I’épaisseur

L’épaisseur des échantillons a été déterminée par Olivia Mauguin (LPN) en utilisant une tech-
nique de diffraction X. Lorsque les couches de (Ga,Mn)(As,P) ont des propriétés similaires
par rapport au substrat (cas de couche peu contrainte), le pic de diffraction du substrat étant
confondu avec celui de (Ga,Mn)As , la valeur considérée est celle fournit par les épitaxieurs.
En général toute 'épaisseur de la couche de (Ga,Mn)(As,P) n’est pas forcément active a cause
d’une fine couche oxydée en surface ce qui peut étre mis en évidence soit par microscopie
électronique par transmission, soit par XMCD (sur Mn;P, 3 de l'ordre de 3 nm). Toutes les
épaisseurs données dans la Table 2.1 tiennent compte de la présence de cet oxyde et représente
donc I'épaisseur magnétiquement active de (Ga,Mn)As .

La densité de porteurs n’a pas été évaluée dans nos échantillons. En général, celle-ci est
réalisée par des expériences de transport en découplant les termes d’effet Hall normal (pro-
portionnel & la densité de porteurs), et anormal dépendant de aimantation. Toutefois, I’effet
anormal étant grand comparé a effet Hall normal & cause de I'aimantation dans (Ga,Mn)As
, il est nécessaire d’aller soit a fort champ magnétique (poH > 1 T) pour avoir une saturation
de l'effet anormal, soit de se mettre a haute température dans la phase paramagnétique. Des
expériences de transport en fonction du champ ont été réalisées sur la série d’échantillon présen-
tée, mais celles-ci ne montent pas au dela de 1 T et peuvent donner des résultats avec de trés
fortes barres d’erreur [I86]. D’autres techniques comme la spectroscopie Raman permettent
également d’évaluer la densité de porteurs et ont été menées par Haghgoo et al. précédemment
sur (Ga,Mn)(As,P) sans plus de succes. Toutefois, 'aimantation de nos échantillons est com-
parable & d’autres dont la densité de porteurs est connue (2 10%° porteurs cm =2 Thevenard et
al. [186]) ce qui nous donne un ordre d’idée de cette derniére.

L’aimantation a saturation, My, a été caractérisée systématiquement par SQUI[ﬂ par Cubukcu
et al. en réalisant une courbe M (T') pour des champs saturant les échantillons. Ces données
ont été utilisées pour obtenir les constantes d’anisotropie pour tous les échantillons en fonc-
tion de la température grace a la FMR. La concentration effective en Mn peut étre évaluée en
utilisant I'Eq. a champ nul| (M, = x5y NogupJ avec Ny = 2.2 10?2 cm™3, la densité en
site de cations avec J = g) On obtient pour tous les échantillons qu’environ la moitié¢ des Mn
seulement participent effectivement a ’aimantation.

9Superconducting Quantum Interferometer Device
107 ’aimantation des trous égale a4 10 % des Mn n’a pas été prise en compte.
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Figure 2.13: a: (Ref Khazen et al. [86]) Schéma expérimental illustrant le principe de la FMR. b :
(Ref Cubukcu et al. [32]) Signaux FMR pris sur Mn;P3 4 a différents 0y et ¢n.

2.4.2 Caractérisation des K; : Résonnance ferromagnétique (FMR)

La caractérisation des constantes d’anisotropie a été réalisée par M. Cubukcu et J. Von Bardeleben
au sein du laboratoire grace a des expériences de résonance ferromagnétique.

Le principe de ce type d’expérience consiste a exciter les ondes de spin d’un systéme mag-
nétique grace a un petit champ radio-fréquence ayant des fréquences typiques de l'ordre de
quelques GHz (Fig. 2.13h). En général, la génération de ce champ se fait a 'aide d’une cavité,
fixant la fréquence FMR. Toutefois, de nouvelles méthodes permettent d’exciter les ondes de
spin en ajustement continument la fréquence FMR [13]. Lorsque la fréquence de ce champ
est égale a la fréquence de l'onde de spin, la susceptibilité magnétique présentera une forte
absorption. Tout le jeu consiste donc a pouvoir ajuster la fréquence du champ radio-fréquence
avec les ondes de spins. Pour ce faire, on applique un champ externe (>0.1 T généralement)
avec une orientation 0y et ¢y, de préférence avec une valeur suffisamment forte pour aligner
I’aimantation suivant son axe. La fréquence de précession du mode uniforme sera alors donnée
par la formule usuelle de Smit-Beljers [77] définie par rapport aux dérivées secondes de I’énergie
libre par :

2

2 _ v ( 2 )
w* = ——5— | FpolFys — F, 2.10
M2sin® gy \" 7700 700 (2.10)
ou Iy = %i.g; a Oy et ¢y correspondent a la position d’équilibre de I'aimantation. En FMR,

w étant imposée, on ajuste la valeur du champ (poH,.s) de sorte a ce que 'onde spin entre
en résonance avec le champ rf. H,., dépendra principalement des constantes d’anisotropie, de
M;, de g. Des spectres typiques obtenus en FMR sont portés dans la Fig. 2.13p. Lorsque M
(pouvant étre mesuré avec un SQUID), et g sont connus, il est possible de déterminer les K;
en ayant mesuré le champ pour plusieurs orientations de 6y ou ¢y. ¢ peut étre obtenu en
mesurant la pente a fort champ de la fréquence de précession en fonction du champ par des
techniques résolues en temps (TRMOKE) ou encore en ayant toute la dépendance en ¢y pour
H,.;. Expérimentalement, cette procédure n’a été réalisée par Cubukcu et al. que sur Mn;Py4 3
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et les auteurs ont trouvé g=1.93 4 T=4 K (la quantité est réduite a cause de la contribution
des trous [I71]), et g=2 a T. En 'absence de données pour les autres échantillons, nous avons
utilisé systématiquement g=2.

L’évolution des K; en fonction de la température pour chaque échantillon est placé en an-
nexe (voir Appendice B) et nous résumons les propriétés de chacun dans la Table 2.1. Chaque
échantillon de type (Gaj_,,Mn,)(As;_,,P,) est désigné par la nomenclature Mn,Py.
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Partie 11

Effets magnéto-optiques et technique
expérimentale
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Chapitre 3

Effets magnéto-optiques

Les effets magnéto-optiques sont des processus décrivant 'interaction d’une lumiére polarisée
avec la matiére aimantée ou soumise & un champ magnétique. Historiquement, ces processus
ont été découverts par M. Faraday en 1845 [52], au moment ou l'on s’interrogeait sur l’action
d’un courant électrique sur la polarisation. M. Faraday a observé qu'une lumiére avec une
polarisation linéaire, se propageant dans un milieu plongé dans un champ magnétique appliqué
suivant I'axe de propagation de la lumiére, voyait sa polarisation tourner et devenir elliptique

a) Effet Faraday
Polarisation N Polarisation
incidente I.I.UH transmise

b) Effet Kerr polaire c) Effet Kerr longitudinal d) Effet Voigt

kIl z

Figure 3.1: Schéma représentant les principaux effets magnéto-optiques. a: Effet Faraday. b: Effet
Kerr polaire : I'aimantation est hors-plan ; le vecteur d’onde de la lumiére incidente est perpendiculaire
au plan de la couche. c: Effet Kerr longitudinal : ’aimantation est dans le plan ; I’effet est proportionnel
a la projection du vecteur d’onde de la lumiére sur 'aimantation. d: Effet Voigt : aimantation planaire
; la rotation est proportionnelle a M)
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(Fig. [3.1). Cette méme observation a été réalisée par J. Kerr en 1877 [84] en étudiant cette
fois-ci la réflexion d'une onde polarisée sur des miroirs aimantés. Entre 1895 et 1911, le pou-
voir rotatoire magnétique due a l'absorption de la lumiére a ensuite été étudié par W. Voigt,
A.Cotton et H.Mouton tout d’abord avec de la lumiére polarisée circulairement [4] dans des
composés comme la liqueur de Thoulet, puis avec de la lumiére polarisée linéairement [5]. La
rotation de la polarisation a été rapprochée des phénoménes de dichroisme et est désormais
connu sous le nom d’effet Voigt, ou Cotton-Mouton.

Le principe général des effets magnéto-optiques repose sur une différence d’indice de réfrac-
tion suivant les vecteurs propres de propagation de la lumiére dans le matériau. Suivant les
effets considérés, on peut avoir une différence d’indice entre des polarisations levogyre et dex-
trogyre dans le cas de l'effet Kerr polaire (aussi appelé biréfringence magnétique circulaire [2]),
ou encore entre des axes paralléle et perpendiculaire a 'aimantation dans le cas de l'effet Voigt
(aussi appelé dichroisme magnétique linéaire).

Du fait de leurs sensibilités, les effets magnéto-optiques suscitent beaucoup d’intérét dans
I’étude et la caractérisation des matériaux magnétiques en tant que technique non destructive
et ce dans de nombreux domaines. Par exemple, ceux-ci sont utilisés pour la détection de
fraude sur des billets de banques imprimés avec une encre magnétique (euros, ou dollars par
exemple), pour la caractérisation de systéme de stockage magnétique (disque dur) ou encore
pour empécher le retour des faisceaux lasers grace aux isolateurs de Faraday. En recherche
les applications permettent entre autres de visualiser des domaines magnétiques [6], évaluer
les constantes d’anisotropie ou encore de résoudre la dynamique de I’aimantation comme on le
verra par la suite.

Les effets magnéto-optiques que l'on peut observer dépendent du matériau ainsi que de
la géométrie expérimentale. De fagon usuelle, 'effet Faraday concerne la géométrie en trans-
mission, l'effet Kerr la géométrie en réflexion (Fig. B.1h). L’effet Kerr polaire s'observe en
présence d’une aimantation hors-plan en incidence normale (Fig. ) L’effet Kerr longitu-
dinal s’observe en incidence oblique et implique la projection du vecteur d’onde, paralléle a
I'aimantation (Fig. avec M || uy). L'effet Voigt est un effet du deuxiéme ordre, sensible
a la composante dans le plan de I’échantillon de ’aimantation, et dépend de ’angle entre la
polarisation (/3) et aimantation (¢g). Dans le cadre de ce manuscrit, le faisceau incident a une
incidence normale au plan de I’échantillon ; ainsi les seuls effets considérés seront 'effet Kerr
polaire et l'effet Voigt.

3.1 Tenseur diélectrique et équations de Maxwell

Dans un premier temps, nous allons définir les équations de base qui vont nous servir pour le
reste du manuscrit.

3.1.1 Equations de Maxwell

Les effets magnéto-optiques peuvent se décrire macroscopiquement avec les équations de Maxwell
dont on précise ici les notations :
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ﬁxﬁi:—t V-B=0 (3.1)
VXB:,LL()J—l—Eo,LLO— VE:E 3.2
ot €0

avec J la densité de courant, et p la densité de charge. On introduit aussi le vecteur
déplacement électrique dans un matériau linéaire D = eOE + P = eTE et le champ MOH =
B-— MOM On obtient alors deux équations supplémentaires :

L D L.
V x H = aat V.D=0 (3.4)

A partir des équations de Maxwell, on introduit aussi I'équation de propagation pour E =
Eoe—i(wt—k~ﬂ .

—

ke

n’E —ii(i-E)=e¢E fi=— (3.5)
w

31

i

Par la suite, on considérera une onde électromagnétique se propageant suivant .

3.1.2 Tenseur diélectrique

A D’échelle microscopique, les effets magnéto-optiques reposent sur I'interaction spin-orbite cou-
plant le moment magnétique d'un électron avec son moment angulaire (Hgo = —L - S)[75][7].
Une lumiére incidente polarisée linéairement peut étre décomposée en une polarisation levo-
gyre et dextrogyre. Ces polarisations circulaires vont exciter une transition électronique en
changeant la projection du moment angulaire d’un électron m, suivant les regles de sélection
Am = 41, changeant ainsi son moment cinétique total J avec J = L + S ou J représente
I'opérateur moment cinétique total, L le moment cinétique orbital et S le moment cinétique de
spin. Puisque S est conservé, seul L va varier créant un champ spin-orbite différent suivant la
polarisation.

L’hamiltonien total du systéme étudié s’écrit H = Hgy + Hso + Hiumiere, avec Hiumiere
I’hamiltonien décrivant I'interaction de la lumiére, et Hg 1’hamiltonien décrivant les électrons
dans le champ cristallin. Les effets magnéto-optiques s’obtiennent en calculant la densité
de courant macroscopique comprenant le tenseur de polarisabilité ye et de conductivité o
du systéme en traitant Hjymiere cOmme une perturbation sur les états propres du systéme.
Dans le cas des métaux, on calcule la densité de courant qui prend alors la forme générale

[I10)[7] J = eoxel%—f + oE. Cette notation est condensée en considérant le tenseur diélectrique
€ = 1+ Xe1— 0/iweg. Dans (Ga,Mn)As a cause des multiples transitions électroniques possibles,
les éléments du tenseur diélectrique sont calculés & partir de la formule de Kubo en sommant
sur toutes les transitions optiques dans la premiére zone de Brillouin entre la bande de valence
et de conduction[I70][176].

_ Soit un milieu diélectrique possédant une aimantation spontanée de vecteur unitaire m =
M /M. Le tenseur diélectrique a symétrie cubique prend la forme suivante[6] :
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1 —iQm, iQm, Bim2  Bymgm, Bym,m,
& =€ | iQm, 1 —iQmy | + | Bamgm, Blmfj Bymym, (3.6)
—iQm, iQm, 1 Bsmgm, Bsm,m.,  Bym?

e correspond a la constante diélectrique du matériau, @) le paramétre de Voigt proportionnel
a laimantation M, (ou au champ), m,,m,,m, les composantes réduites de I'aimantation et
By et By des paramétres magnéto-optiques décrivant 1'effet Voigt. Le systéme de coordonnées
utilisé est celui de la Fig. [3.Ip. Notons que le cas B;=DB5 correspond a une symétrie sphérique
pour la partie en M? du tenseur diélectrique. De maniére générale, on voit immédiatement
que les effets magnéto-optiques du premier ordre vont dépendre des éléments non diagonaux
du tenseur diéléctrique.

3.1.3 Rotation et ellipticité

Pour la bonne compréhension de la suite du texte, on rappelle ici quelques formules usuelles
pour caractériser la rotation et l’ellipticité d’une polarisation. Considérons une polarisation
elliptique orientée suivant & avec une ellipticité ¢ i, dans le formalisme de Jones.

Considérons un faisceau avec une polarisation linéaire que 'on fait traverser un premier
milieu rendant sa polarisation elliptique (1), puis un deuxiéme milieu faisant tourner sa po-

larisation d’'un angle 68x. Soit E} le vecteur représentant la polarisation aprées passage du
deuxiéme milieu. On a :

Ep\ 5 cos0fx —sindfk oSV (3.7)
Ey ) O\sindfx  cosdfg 1 SinYg ’
On définit le paramétre y = ]]j:—ff La rotation 05k et Uellipticité )i de I’état de la polari-

sation apres le passage dans le milieu se déduit alors directement de .

= tan(200k) = % ;| sin(2¢g) = 121+m_|(XX|)2 (3.8)

 tan(68k) + i tan(vk)
1 —idtan(6Pk) tan(vg)

Notons que dans le cas ot I’on considére une petite rotation et ellipticité c’est a dire, y petit,
X = 008k + ik ; ainsi la partie réelle donnera directement la rotation et la partie imaginaire
Iellipticité.

3.2 Effet Faraday

Les effets Kerr polaire et Faraday interviennent pour des matériaux ou l'aimantation posséde
une composante suivant l’axe z. Considérons M || 2z’ soit m, = 1. Le tenseur de 'Eq. se
réduit alors a :

e =€ |iQ 1 0 (3.9)
0 0 1+B/e

En utilisant V - E = 0 on obtient le systéeme d’équations suivant :
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2 .
n® —e€)Fy, +1Q ely, =0
("~ ) o ) @ Loy (3.10)
—ZQ EEOI -+ (TL — E)Eoy =0
Les valeurs propres de ’équation sont alors données par :
(n? —€)* + (ieQ)* = 0 = n2 =e(1+Q) (3.11)
associées aux vecteurs propres :
= 1 /1 (Tt
E,=—|(.])e ™22 3.12
+ \/5 (Z) ( )

. 1 o m_
E_ = 7 (_1Z> e =) (3.13)

Les vecteurs propres Ey correspondent a une polarisation levogyre (E.) et dextrogyre (E_).

Considérons une onde électromagnétique incidente polarisée linéairement suivant u,, £ =
(Eo,0). A lintérieur du milieu celle-ci se décompose sur les vecteurs propres e..

-

Enitieu(t,2) = Ey + ¢ E_ (3.14)

A partir des conditions de continuité en z = 0 sur la composante tangentielle de E et de H ,
on en déduit ¢, =c_ = 3—% On obtient alors :

1 .
B(2) = By ( oSl wAn] ) im0 (3.15)

—sin[wAnz]
avec, ng = 1= = /e et An = "= = 1nyQ. Sie et Q sont réels. En utilisant I'Eq. ,
on obtient dans I'approximation d’une petite rotation :

wno

Br = —lwAnz =——Qz (3.16)
c 2c

Ainsi, I'Eq. montre que la rotation faraday est proportionnelle & la différence d’indice
(n4) donc au paramétre de Voigt @) (proportionnel a M) et a la distance parcourue (z). Dans
le cas des matériaux paramagnétiques, on définit la constante de Verdet B, en deg T~! mm™!
ce qui donne des rotations de la forme 05 = B, po Hz ol H représente le champ appliqué.

Les rotations Faraday dans les matériaux ferro(i)magnétiques sont typiquement de quelques
dizaines de degrés par mm a quelques dizaines de degrés par pum (par exemple Y3Fe;Oqy :
28 deg mm™'). Dans les matériaux paramagnétiques, des rotations Faraday peuvent étre ob-
servées lorsque 'on applique un champ magnétique mais avec des ordres de grandeurs beaucoup
plus faibles du fait que 'aimantation moyenne est faible en comparaison d’un matériau ferro-
magnétique. Par exemple dans la lentille que 'on place devant notre échantillon, une rotation
de 0.084 deg T~! mm~[[} soit 0.084 deg mm~' avec un champ d’l T a pu étre mesurée ; les
plus fortes rotations enregistrées étant de 0.76 deg T~ mm~! dans des composés des grenats
de terbium et de gallium, couramment utilisés dans les isolateurs de Faraday.

1On parlera plutdt en radian par la suite : 1.47 mrad T-! mm™?!
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Figure 3.2: Rotation et ellipticité Kerr statique pour MngP7 & T=10 K en fonction de la longueur
d’onde. Les deux longueurs d’onde les plus utilisées dans cette thése sont représentés en pointillés
(mesure réalisée par Hasen Riahi).

3.3 Effet Kerr polaire

L’effet Kerr polaire se déduit directement de I'effet Faraday sauf que 1’on considére cette fois la
géomeétrie en réflexion. Le champ électrique réfléchi est donné par :

- 1 1
E,=—F, e, +—=F _¢_ 3.17
\ﬂz +&+ \ﬂz ( )

avec B, = E; ;Zi donné directement par les formules de Fresnel, et ny = no(1+ %Q), avec
ny = v/€. On obtient alors :
1-ny 1-n_ 1-n
- 1= Ty T TEns - 2
E, = §Ei Time 1w 1] =Ei| L (3.18)
YTy T Ten (no+1)?

On obtient alors la rotation et l'ellipticité dans le cas statique :

n
3B = Im[n%O_Ql]mz = Prens M2 (3.19)
Vg = —Re[nnZO_Ql]mz = Pker M2 (3.20)
0

%99 of P, = —Re|%9].

avec Pxerr = Im[
ng—1
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Figure 3.3: Repére de coordonnées pour le calcul de 'effet Voigt et de 'effet Kerr. § indique ’angle de
la polarisation incidente avec le vecteur Z, §3 ’angle de rotation de la polarisation due a l’effet Voigt (ou
Kerr), E"i,r’t représente le champ électrique de 'onde incidente, réfléchie et transmise respectivement.
Dans le cas de l'effet Kerr, 'aimantation est hors plan (non indiqué sur la figure).

Les rotations de polarisation dues a leffet Kerr polaire sont de 'ordre du mrad (9.2 mrad
pour le Fe par exemple) et dépendent de la longueur d’onde. Dans (Ga,Mn)(As,P) ceux-ci
sont de I'ordre de quelques mrad pour les effets statiques comme le montre la Fig. obtenue
dans des expériences d’effet Kerr résolu spectralememﬂ Dans cette thése nous nous sommes
principalement intéressés a la rotation. Nous avons donc utilisé des longueurs d’ondes pour
notre imagerie et notre faisceau laser proche du pic en longueur d’onde de la rotation.

3.4 Effet Voigt

L’état magnétique d’'un systéme a aimantation dans le plan de 1’échantillon peut étre caractérisé
en utilisant les effets Kerr longitudinaux et Voigt. La ot I'effet Kerr longitudinal nécessite que
le vecteur d’onde de la lumiére incidente ait une composante selon I’aimantation, nécessitant un
angle d’incidence oblique, I'effet Voigt peut s’observer pour un faisceau laser polarisé linéaire-
ment en incidence normale. Ce dernier est en général plus faible que l'effet Kerr longitudinal et
donc plus rarement utilisé (la premiére observation date des années 90 [159]), néanmoins dans
(Ga,Mn)As cet effet est géant [87]. Du fait de notre géométrie expérimentale, nous utiliserons
principalement l'effet Voigt. Nous présenterons ici le cas général avec une aimantation orientée
dans le plan de 'échantillon, avec la symétrie sphérique (B; = Bs).

Pour calculer la rotation et Dellipticité de l'effet Voigt, il faut considérer les termes en
M? dans le tenseur diélectrique. Pour une aimantation quelconque dans le plan (x,y,0), avec
I’aimantation repérée par l'angle ¢q avec ’angle ., celui-ci prend la forme suivante :

1 0 i@ sin ¢g Bicos?¢y  Bscosdpsingy 0
€ = € 0 1 —iQ) cos ¢g | + | Ba cos ¢gsin ¢y By sin? ¢y 0 (3.21)
—1@Qsin ¢y 1Q) cos ¢y 1 0 0 0

Lorsque l'aimantation est dans le plan perpendiculaire au plan d’incidence de la lumiére
incidente, a l'intérieur du matériau, les vecteurs D et E ne sont plus colinéaires et les trois
composantes du champ électrique peuvent étre non nulles de sorte a satisfaire I’équation de
propagation. En considérant D, V - D = 0 impose D = (D, Dy, 0) & l'intérieur du matériau,

2H. Riahi et al. communication privée.
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rendant ainsi les calculs plus simples.

L’équation de propagation se résout en calculant I'inverse du tenseur diélectrique. On calcule
les quantités E = 1D que l'on réinjecte dans I'Eq. |3 On obtient alors a l'intérieur du
matériau le systéme d équations :

1
-1 -1 _
S 52)

| .
-1 -1 _
€pa D + (€5, — ﬁﬂ)y =0

ou e[jl représente les composantes du tenseur diélectrique inverse.

L’étape suivante consiste a calculer les valeurs propres de I'Eq. correspondant aux
carrés des inverses des indices de réfraction pour le matériau. On obtient alors en développant
au premier ordre sur B; et Q? :

ni = e+ B (3.23)
ni =e(1— Q% (3.24)

Les vecteurs propres se déduisent directement de I'Eq. [3.22] en calculant :

D e p

T (n2et—1)"
e (3.25)

Dy - <n2 y_yl 1) x

On obtient alors les vecteurs propres associés aux indices de propagation n ; pour D i, et

— —

_ -1 .
Ejr=¢€"Dy.:

cos ¢o . sin ¢o
cos Po Blte — sin ¢y 1 [ @ ;1)
Dy = | sin ¢y B = zfifoe :D, = | cosdy B = = (ng) 3.26)
0 0 0 o | =g
(1-Q?)

La rotation 08y se calculant a partir de y = gw, on calcule les composantes de 1'onde

réfléchie en utilisant la continuité de la composante tangentielle de E et de H a linterface
entre le milieu 1 et 2, magnétique, avec H calculé a partir de I'Eq. [3 . En prenant en compte
que P'onde transmise se décompose dans le milieu magnétique suivant les vecteurs propres en
aE” + BE |, on obtient le systéme d’équation suivant :

(Zj”%ﬁ(m)% B

(Zﬁ”) + ﬁ( - =) + Bea = o (3.27)

aEa;H + BEQTJ_ - Er:p = EOm
\ aBy + BEy — By = Ly,

Avec Ey, = Ejcos(f) et Ey, = Eysin(f), on obtient:
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(1 —nyny)cos(B) +

—~

ny —ny) cos(f — 2¢p)

Fre = Fo (1 +7ny)(1+71) (3.28)
o (L=mnyny)sin(B) — (ny —ny)sin(8 — 2¢)

Ery = Bo 1+ np) (L + ) (3:29)

(3.30)

On calcule ensuite y en développant I’expression au premier ordre en B; et Q? :

(B1 + ngQ?) sin[2(¢o — )]
= + ta 3.31
X 2ng(ng —1)  cos(B)? n(8) (3:31)
La derniére étape consiste a calculer la rotation avec 'Eq. 3.8 en considérant une petite
rotation §fy due a l'effet Voigt. On obtient alors directement en prenant la partie réelle de y :

5ﬁV = PVoigt Sin[2<¢0 - B)] (332)

B1+n(2)Q2

Wé—l)] qui peut se remettre sous une forme plus compacte en intro-

avec Pyoigr = Re[

duisant la différence d’indice Any = n| —ny : Py = Re [i%_ﬁﬂ )
0

Dans (Ga,Mn)As , l'effet Voigt a été étudié en détail par Tesarova et al. [I83] ou les auteurs
ont mesuré grace a des expériences d’ellipsométrie la rotation et I'ellipticité provoqué par cet
effet en fonction du pourcentage de Mn. L’amplitude est de quelques mrad comme on peut le
voir sur la Fig. 3.4l Dans notre cas, nous travaillons plus principalement a 700 nm (1.77eV).
Plus récemment, 1'effet Voigt a aussi pu étre observé dans un Heusler [67] avec une amplitude
de l'ordre de 5 mrad.

3.5 Rotation dynamique

La rotation due a une petite variation des composantes de I'aimantation peut étre obtenue a
partir de la rotation statique, en posant §(t) = 6y + 50(t) et ¢(t) = ¢ + d¢(t), avec 0p(t) <K ¢o
et 00(t) < 6. La formule de la rotation statique est la somme de l'effet Kerr polaire et de
leffet Voigt. Soit §3° la rotation de la polarisation dues aux effets statique, on a alors :

5B8 = (5/6[( + 5BV = PKerr COS e(t) + PVoigt sin Q[Qb(t) — 5] (333)

On consideére la possibilité d’avoir une variation du module de Paimantation s, Pour une
M
S

aimantation dans le plan de I’échantillon, la rotation dynamique 63% est alors égale & :

0M,(t)

S

(5630:7r/2(t) = —Pgen00(t) + 2 Proigt sin 2(¢g — ) + 2Pvoigt 00 (t) cos 2(¢o — )| (3.34)

Dans le cas d’une aimantation hors-plan, 6, = 0(-) ou m (+), 'expression se simplifie en-
core plus et en négligeant la contribution de la variation d’indice, on obtient une quantité ne
dépendant plus que de AM,/M; :

oM
66510:0 = FPxerr M (335)
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Figure 3.4: Ref [183] Ellipticité (1)) et rotation (#) Voigt en fonction de la longueur pour plusieurs

concentration de Mn.
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Chapitre 4

Technique expérimentale

Les techniques "pompe-sonde" sont des dispositifs standards, utilisant des lasers pulsés, afin
d’étudier la dynamique ultrarapide d’un systéme physique. Le principe repose sur la mise hors
d’équilibre du systéme étudié a ’aide d’une impulsion intense, la pompe, a t,. Une deuxiéme
impulsion, moins intense, sonde les propriétés optiques du matériau a un instant ¢+1¢,. Le choix
de cet instant est déterminé par 1’écart entre la longueur du trajet optique de la pompe par
rapport a celui de la sonde. En pratique, cet ajustement est réalisé a ’aide d’une ligne a retard,
composée d'un cube rétro-réflecteur pouvant se déplacer. 1 mm de déplacement équivaut a une
différence de longueur de 2 mm correspondant & un incrément temporel de 6.67 ps. Cela nous
permet de résoudre la dynamique de I'aimantation avec une fenétre temporelle de 4 ns, et une
résolution inférieure a la picoseconde (maximum de 100 fs).

4.1 Dispositif experimental

Nous utilisons une source laser Titane Saphir MIRA900 pompée & 532 nm par un laser VERDI
G10 un laser YAG doublé pompé optiquement par un semi-conducteur. Le laser produit des
impulsions d’une largeur d’environ 130 fs, avec un taux de répétition de 76 MHz sur une gamme
de longueur d’onde allant de 690 nm & 1 pum. La largeur des impulsions a été mesurée grace a
un autocorrélateuﬂ (Fig. ) Le diamétre du faisceau en sortie du laser est de 800 pm, avec
une divergence de 1.7 mrad. Le faisceau laser maitre est séparé en deux dés la sortie par une
lame séparatrice.

Nous avons de plus couplé au dispositif standard utilisé pour les techniques pompe-sonde(Fig. ,
un systéme d’imagerie magnéto-optique (Fig. permettant de visualiser le contraste magné-
tique, ainsi que les images de la pompe et de la sonde. Ce dispositif nous permettra de visualiser
un possible retournement de I'aimantation provoqué par la pompe.

Les échantillons de (Ga,Mn)(As,P) sont placés dans un cryostat a galette de type Oxford
Microstat Hi Res II, collés sur un doigt froid en Cu a I'aide de laque d’argent, dans une enceinte
sous vide. La laque d’argent assure un le contact thermique entre le doigt froid et I’échantillon.
L’utilisation d’un cryostat a galette a été privilégiée de sorte a avoir un dispositif plus com-
pact ce qui nous permet d’insérer 1’échantillon entre des bobines magnétiques rotatives (donc
volumineuses). Néanmoins, le refroidissement se faisant par contact indirect avec le réfrigérant,
celui-ci est moins efficace comparé a des cryostats ot I’échantillon est placé dans un bain ou un
gaz d’hélium. A cause du rayonnement provenant de la fenétre du cryostat, et de la résistance

'Reéalisé par F. Margaillant (INSP)
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Figure 4.1: Schéma du dispositif expérimental pompe-sonde.
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Figure 4.2: a : courbe d’autocorrelation permettant de remonter a la largeur des impulsions optiques.
La largeur de la courbe d’autocorrelation (178 fs) est reliée a la largeur des impulsions (A t = 126 fs).

b : Température au sommet du doigt froid en fonction de la température de consigne a la base du
doigt froid.
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Figure 4.3: a : schéma de la modulation imposée par le modulateur acousto-optique (non & ’échelle).
b : visualisation du temps de montée du modulateur acousto-optique obtenue & ’aide d’une diode
rapide et d’un oscilloscope avec une bande passante de 400 MHz. En rouge le fit utilisé pour obtenir le
temps de montée. Les pics correspondent aux impulsions laser convoluées avec la fonction d’appareil
de la diode et de I'oscilloscope.

de contact créée par la laque d’argent, la température de 1’échantillon est plus élevée qu’a la
base du doigt froid. La calibration de la température réelle sur I’échantillon pour une certaine
température a la base du doigt froid a été faite a I'aide d’une diode silicium collée a la laque
d’argent fixé au sommet du doigt froid (Fig. E] Dans le reste de ce manuscrit, les tempéra-
tures données seront donc toujours les températures réelles sur 1’échantillon.

4.1.1 Faisceau pompe

Le faisceau pompe est envoyé dans un modulateur acousto-optique. Le modulateur génére des
ondes acoustiques de longueur d’onde de 14 pm, avec une modulation d’amplitude a 50 kHz.
Ces ondes acoustiques créent des zones en compression et en extension, ce qui modifie alter-
nativement l'indice de réfraction. On crée alors un réseau de pas égal a la longueur d’onde
acoustique qui va diffracter la lumiére incidente. On récupére 'ordre 1 du signal de diffraction
qui est alors modulé & 50 kHz. Sur notre montage, le temps de montée de ce signal est d’environ
25 ns comme montré sur la Fig. [£.3p.

Avant d’étre envoyé dans la ligne a retard, le faisceau pompe passe par un agrandisseur de
faisceau (non représenté sur la figure) constitué de deux lentilles de 1.5 cm et de 10 cm de
focale, réduisant la divergence du faisceau laser a 0.1 mrad lors de son passage dans la ligne
a retard. Cette faible divergence nous permet d’éviter les variations de 'aire de la pompe sur
I’échantillon lors du déplacement de la ligne a retard, qui entrainerait alors une variation de
la fluence. Sans ce dispositif, les variations de fluence ont été mesurées a plus de 30% ; avec,
aucune variation ne peut étre observée. Ceci assure donc une excitation constante sur 1’échelle
de temps considérée. L’amplitude maximale de la ligne a retard est de 60 cm ce qui correspond

2La non linéarité visible sur la courbe est due & la non linéarité de la conductivité thermique du cuivre a basse
température
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a 4 ns.

Apreés son passage dans la ligne & retard, le faisceau est ensuite envoyé vers des éléments
polarisants, puis la lentille devant I’échantillon de focale 8 cm et d’ouverture numérique 0.28.
L’angle d’incidence sur I’échantillon est de 3 deg. Afin d’obtenir la taille désirée sur I’échantillon,
un couple de lentilles est utilisé juste aprés la ligne a retard afin de remodeler le faisceau (non
représenté sur la figure). La pompe fait alors sur I’échantillon un diamétre théorique (expéri-
mental & 1/e?) d’environ 49 pm (44 pm) pour une divergence de 20 mrad. Avec ce dispositif,
les fluences maximum que I'on peut atteindre sont de l'ordre de 180 pJ cm™2 a 700 nm et
250 pJ cm~2 & 800 nm.

4.1.2 Faisceau sonde

Le faisceau sonde est modulé par un hacheur mécanique. Pour éviter des parasites provenant de
la tension de secteur a 50 Hz, la modulation a été imposée a 523 Hz. Le faisceau passe ensuite par
un couple de lentilles permettant d’ajuster la taille de la sonde sur ’échantillon. Enfin, on en-
voie le faisceau dans un polariseur linéaire, avant de ’envoyer sur la lentille devant 1’échantillon.
L’angle d’incidence de la sonde sur ’échantillon est d’environ 3 deg. Sur I’échantillon, le di-
ametre de la sonde est théoriquement(expérimentalement & 1/e?) de 14 pm(20 pm), pour une
divergence de 70 mrad.

Le trajet du faisceau sonde est ajusté de sorte a correspondre exactement a la longueur
maximale du trajet de la pompe. Les impulsions sonde arrivent ainsi aprés le faisceau pompe.

Une fois réfléchi par 1’échantillon, le faisceau est ensuite redirigé vers un pont de diodes, con-
stitué d’une lame demi-onde, d’un cube polarisant Glan-Laser et de deux photodiodes fibrées
reliées & un amplificateur. Le cube Glan-Laser projette la polarisation incidente suivant ses
axes. La composante perpendiculaire de la polarisation est réfléchie, tandis que la composante
paralléle est transmise. Les deux faisceaux sont récoltés par les photodiodes. Le signal que
I’on récupére est la différence en voltage des deux diodes que 'on amplifie. On peut également
récolter le signal mesuré par une diode et ’envoyer sur une entrée DC de notre détection syn-
chrone ce qui nous permet de mesurer en temps réel le voltage mesuré sur cette photodiode

(voir section

L’équilibrage du pont est effectué a l'aide de la lame demi-onde, de sorte & orienter la po-
larisation incidente a 45 deg des arétes du cube Glan-Laser. Ainsi, lorsque la polarisation aura
tourné sous l'action des effets magnéto-optiques, il y aura un petit déséquilibre correspondant
a la rotation de la polarisation (voir section [£.2) et I'Eq. [4.6)).

4.1.3 Imagerie magnéto-optique

Au dispositif standard des techniques pompe sonde, nous avons rajouté un systéme de micro-
scopie afin de réaliser de I'imagerie magnéto-optique mais aussi d’imager la pompe et la sonde
sur ’échantillon, pour les aligner I'une sur 'autre. Ce dispositif est illustré sur le schéma de la

Fig.

La source lumineuse est une diode émettant une lumiére a 635 nm, une longueur d’onde ot
Ieffet Kerr est maximum dans (Ga,Mn)(As,P) . Cette source est fibrée par une fibre optique
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Figure 4.4: schéma du dispositif d’imagerie qui sert & ’alignement des tiches pompe et sonde sur
I’échantillon, et a réaliser de I'imagerie magnéto-optique. Le grandissement du systéme est de 12, avec
un pouvoir de résolution de 2 pm.

de diameétre de coeur d’l mm et d’ouverture numérique 0.39.

A la sortie de la fibre, la lumiére est envoyée au travers d’une lentille de f=2.5 cm. Afin
d’avoir un éclairage aussi homogéne que possible sur ’échantillon, on réalise un éclairage de
Kohler. La source est focalisée sur un diaphragme qui va jouer le role de source auxiliaire.
On réalise ensuite I'image de cette source sur le plan focal arriére de la lentille placée devant
I’échantillon. La taille de cette image est ajustée afin d’utiliser un maximum de l'ouverture
numérique de la lentille, de sorte & augmenter notre pouvoir de résolution sur I’échantillon. La
lumiére passe par deux lames pelliculaires puis est envoyée sur 1’échantillon.

La collection de la lumiére est réalisée tout d’abord en passant par une lame pelliculaire en
réflexion, puis la lumiére est focalisée sur une caméra a ’aide d’une lentille de distance focale
d’l m.

Les deux lames pelliculaires sont amovibles ce qui nous permet de sélectionner le type
d’expérience a réaliser. Pour une expérience de type pompe sonde standard, la focalisation
sur ’échantillon, I’alignement de la pompe sur la sonde, ainsi que leur positionnement sur
I’échantillon sont réalisés directement a 'imagerie. Lors de la prise des signaux par le pont de
diodes, les deux lames pelliculaires sont retirées afin de mieux préserver la polarisation ainsi
que la puissance des faisceaux sans que cela affecte leur positionnement.
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La calibration du grandissement et du pouvoir de résolution a été réalisée avec un réseau
constitué de crétes de 300 nm de largeur, espacées de 4 pm. On réalise un profil sur les crétes. De
la période de ce profil, on en déduit la la calibration 0.5 ym/px ce qui donne un grandissement,
de 12. Les crétes ayant une taille inférieure au micron, le pouvoir de résolution se mesure
directement en regardant la largeur des pics. Le pouvoir de résolution de notre dispositif est de
2 pm, proche de la valeur maximale de notre systéme 1.4 um calculée en utilisant le critére de
Rayleigh. Le fait que nos faisceaux n’utilisent que 70% de 'ouverture numérique de la lentille
avant ’échantillon est ici le facteur limitant pour obtenir une meilleure résolution.

4.2 Calibration de la rotation magnéto-optique

Les signaux nous intéressant issus du pont de diodes sont doublement modulés, & la fréquence
de la pompe et celle de la sonde. Ceux-ci sont envoyés dans une détection synchrone qui ef-
fectue une double démodulation, d’abord a la fréquence de la pompe (w;=2 7 50 kHz) puis a la
fréquence de la sonde (wy=2 m 523 Hz). Cette procédure permet d’éviter la détection de signaux
parasites (le signal issu de la diffusion du faisceau pompe seul ou encore de 'effet Faraday de
la lentille par exemple).

Le signal est le produit de deux signaux carrés de fréquences w; et ws avec w; > wo.
L’amplitude est AV qui représente la grandeur recherchée. Par simplicité, nous ne considérerons
ici que la premiére composante de la série de Fourier de ces deux signaux :

S(t) = AV [% + 2 Cos(wlt)] [% + 2 cos(wgt)}

s ™

= AV [411 + %{ cos(wit) + cos(th)} + %{ cos[(wy + wa)t] + cos|(wy — wg)t]}] (4.1)

La premiére étape consiste a multiplier le signal de I'Eq. par I cos(wit) puis & intégrer

le signal résultant sur une période 7, = 3:
A 1 1 1 1 1
_/ S, (t VI /0 [Z cos(wit) + ;{ cos?(wit) + 5 Cos [(wi + wa)t] + 5 cos [(wy — wg)t]}
1
+7r2 { cos [(le + wz)t] + cos [(le — wz)t] + 2 Cos(th)}] dt (4.2)

Avec Si(t) = S(t)I; cos(wit). Puisque wy > wo, la premiére démodulation est filtrée avec
une constante de temps courte. On obtient alors :

_/ Si(t AV]1 + QAVIl/ cos(wat)dt (4.3)

i ),

La variation du cos(wst) étant petite sur la durée 71, on peut considérer ce terme comme
constant sur la durée d’intégration. On obtient alors directement le signal dont il ne reste que
la modulation & la deuxiéme fréquence :

1 2
So(t) = AVL|— + = cos(wgt)] (4.4)
2 w2
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Figure 4.5: Signal dynamique caractéristique obtenu sur Mn7P+.

Echantillon : MnyPy; T=11.5 K ; Fpompe=7.5 pJ em™2 ; Feonde=0.6 pJ cm=2 ; polarisation
sonde ://[100] ; polarisation pompe : ||[110] ; Hjp10]410 geg= 113 mT

La seconde étape de la démodulation est identique a la premiére avec une multiplication par
15 cos(wat). Une intégration directe donne alors le signal doublement démodulé S3, indépendant
du temps :

AV

2

S3 (4.5)

™

Expérimentalement, a la détection synchrone on obtient directement le signal AV, en Volt,
qui correspond a une rotation de la polarisation. Pour relier ces deux grandeurs, on cherche a
calculer explicitement AV. Pour ce faire, on considére que le pont de diode est équilibré avec
une polarisation a 45 deg des axes du cube Glan-Laser. On note 64 la rotation de la polarisation
due aux effets magnéto-optiques statiques ou dynamiques. On a alors :

AV = ZV{ sinQ(% +95) — COSQ(% + 56)} (4.6)

V représente la tension d’'une des deux diodes, a la détection synchrone en démodulation
simple. La mesure se fait, soit en cachant physiquement une des deux diodes soit en détectant
la composante continue de 'une des diodes numérisée gréace a une entrée ADC de la détection
synchrone. En posant 05 petit, un calcul direct donne alors :

1AV

68= 17 (4.7)
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Figure 4.6: Cycle d’hystérésis obtenu sur un plot de (Ga,Mn)(As,P) de 15 um de diamétre d’un
échantillon comportant un réseau de plots élaborés par hydrogénation a aimantation perpendiculaire,
avec le champ appliqué suivant ’axe facile.

Mng.6,Ps.6; ; T=11.5 K ; Fyonae=1.8 puJ cm™2 ; polarisation sonde : || [1-10] ; X =700 nm

4.3 Signaux typiques

Avec notre dispositif, deux types de signaux peuvent étre obtenus. Des signaux dynamiques, en
enregistrant le signal doublement démodulé aux deux fréquences, ou statiques en ne démodulant
qu’a la fréquence de la sonde.

4.3.1 Signal dynamique de type pompe sonde

Un signal dynamique caractéristique est représenté sur la Fig. [£.5] L’amplitude représente
I’angle de la rotation de la polarisation de la sonde en fonction du retard de la sonde par rap-
port & la pompe. Cette rotation peut ensuite étre reliée a la dynamique de 'aimantation via
les effets magnéto-optiques décrits auparavant.

Le point & t = 0 correspond au moment ot la pompe excite le systéeme magnétique ce qui
place I'aimantation en position hors d’équilibre. L’aimantation revient ensuite & sa position
initiale en précessant autour d’un champ effectif.

La sensibilité maximum de notre dispositif est d’environ 0.1 prad. En supposant que les
oscillations ne sont dues qu’a de l'effet Kerr, donc que 'on observe la précession que de la
composante hors-plan de l'aimantation, en utilisant Pk, =5.5 mrad on obtient un angle de
précession maximum de 1.64 deg pour le signal de la Fig.

4.3.2 Signaux magnéto-optiques statiques

En détectant le signal uniquement a la fréquence de la sonde, on sonde les effets magnéto-
optiques statiques.
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Figure 4.7: Cycles d’hystérésis typiques obtenus lors des expériences statiques. a: le cycle carac-
téristique brut d’'un échantillon aimanté dans le plan. b: partie symétrique du cycle correspondant
a leffet Voigt. La numérotation correspond a celle de la Fig. c: partie antisymétrique du cycle
correspondant a la présence d’effet Kerr longitudinal.

Echantillon MngP; s, T=11.5 K ; Fsonge=0.22 pJ cm™2 ; polarisation sonde : | [1-10] ; X
=700 nm

Cycle Kerr polaire

Comme vu au chapitre précédent, I'effet Kerr polaire peut s’observer lorsqu’il existe une com-
posante hors-plan de 'aimantation. Considérons un échantillon a aimantation perpendiculaire.
L’application d'un champ hors-plan nous permet d’observer un cycle d’hystérésis si le champ
est suffisament fort pour retourner I'aimantation (Fig. [4.6)).

Cycle Voigt

Les cycles Voigt s’obtiennent avec une aimantation dans le plan et une lumiére en incidence
normale ou oblique. Un cycle Voigt caractéristique est représenté sur la Fig. L’asymétrie
entre les parties en champ positif et négatif est due a la présence de l'effet Kerr longitudinal
décrivant la projection de la composante dans le plan de I'aimantation sur le champ. Ce dernier
n’est pas systématiquement présent mais peut étre visible malgré notre faible angle d’incidence
(3 deg).

Afin de bien découpler les deux effets, on extrait la partie symétrique du cycle, correspon-
dant au cycle Voigt, et la partie antisymétrique correspondant au cycle Kerr. L’identification
de la partie antisymétrique a été réalisée en comparant les cycles obtenus sur notre dispositif a
des cycles obtenus sur un dispositif d’'imagerie beaucoup plus sensible a l'effet Kerr longitudi-
nal. Notons que les champs de retournement de l'effet Kerr correspondent aux plus élevés pour
effet Voigt (H, par la suite).

On peut remarquer immeédiatement la différence dans les amplitudes de chaque type de
cycle. Les cycles Kerr longitudinal ont des amplitudes au moins six fois inférieures aux cycles
Voigt qui ont eux mémes des amplitudes cinq fois plus faibles que les cycles Kerr polaire. Cela
nous permet de négliger en premiére approche l'effet Kerr longitudinal.
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Figure 4.8: a: Mécanisme de retournement de ’aimantation a basse température, pour une anisotropie
biaxiale dans le plan. b: Simulation d’un cycle Voigt avec un champ et une polarisation sonde suivant
[1-10].

Echantillon MnyP; 3 ; T=12 K ; Fsonge=0.22 1J em™2 ;X =700 nm

4.4 Meécanisme de retournement de 'aimantation

Les échantillons de (Ga,Mn)As et(Ga,Mn)(As,P) a aimantation planaire présentent une anisotropie
biaxiale a basse température avec des axes faciles proches des directions <100>. Cette car-
actéristique peut étre mise en évidence par SQUID, par FMR, par effet Hall planaire [180)]
mais aussi en utilisant les effets magnéto-optiques. Grace a ces derniers, on peut voir les do-
maines magnétiques directement grace a l'effet Kerr longitudinal [44] ou indirectement grace

a un révélateur magnéto-optique se basant sur l'effet Faraday [203]; soit mesurer un cycle
d’hystérésis en utilisant 1'effet Voigt [119][87]. Avec une anisotropie biaxiale, 1'utilisation de
effet Voigt est beaucoup plus pratique dans (Ga,Mn)As , ce dernier s’observant en incidence
normale et étant important par rapport a d’autres matériaux|[87].

Dans le cas illustré ici (Fig. [4.8)), le champ est appliqué suivant [1-10] avec un trés léger
désalignement suivant [100]. On prend en compte le fait qu’a fort champ I’aimantation peut ne
pas étre totalement alignée suivant la direction du champ. Le mécanisme de retournement de
I'aimantation lors d’un cycle d’hystérésis est le suivant (Fig. :

1—2 : Le champ décroit de —H,,,, & 0. L’aimantation tourne de fagon cohérente vers 1’état
d’équilibre 2.

2—3 : Le champ devient positif. L’aimantation passe brusquement de ’état d’équilibre 2 & 3 par

des processus de nucléation et expansion de domaines. On note le champ correspondant
H;.

3—4 : L’aimantation reste proche de I'état d’équilibre 3 tout en se dirigeant vers 4, tirée par le
champ.

4—5 : L’aimantation bascule par des processus de nucléation et expansion de domaines vers 1’état
d’équilibre 4 plus proche du champ. On note le champ correspondant Hs.
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5—6 : L’aimantation tourne de fagon cohérente pour s’aligner vers une direction proche ou su-
perposée a celle du champ.

Comme vu au chapitre précédent, 'effet Voigt est un effet dépendant de la polarisation de
la sonde Fig. Pour modéliser les amplitudes des cycles d’hystérésis, il faut considérer la
rotation de la polarisation due a l'effet Voigt :

0By = Pyoigt sin [2(% — 5)} (4.8)

avec les angles comptés a partir de la direction [100] dans le plan. L’amplitude de la rotation
entre la position 2 (¢9) et 3 (¢3) s’écrit alors :

A(6By) = 2Pvuoigt sin(2/3) cos(2¢5) (4.9)

avec ¢3 = —35 — ¢a.

Considérons des cycles a basse température ou l'anisotropie est biaxiale. Les cycles Voigt
seront ouverts avec une amplitude maximale correspondant & 2Py cos(2¢) pour une polari-
sation alignée suivant un axe <110>, et nulle pour la polarisation de la sonde alignée suivant
un axe <100> (Fig. . Sur la Fig. on peut noter une asymétrie en amplitude entre les
axes de type [110] et [1-10] ce que nous n’avons pas réussi a expliquer, aucune biréfringence
non-magnétique n’ayant été mesurée sur nos échantillonﬂ.

Si 'anisotropie est uniaxiale comme c’est le cas dans (Ga,Mn)(As,P) a haute température
(T' = T,/2) avec un axe facile aligné suivant [1-10] (¢2 = —7), en appliquant un champ magné-
tique suivant I’axe facile, on observera aucune ouverture de cycle (A(63) = 0). A contrario, si
on applique un champ magnétique suivant I’axe difficile [110], alors on pourra observer un cycle
d’hystérésis due a la rotation cohérente de ’aimantation. Ceci nous permet de confirmer les
axes cristallographiques de nos échantillons mais aussi de repérer la température ou le champ

ou ’échantillon devient uniaxe comme nous le verrons par la suite.

3Mesure réalisé par B. Gallas, INSP
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Chapitre 5

Caractérisation des élévations de
température

Le dispositif expérimental présenté précédemment nous permet d’avoir accés aux effets station-
naire et dynamique de I'aimantation dans (Ga,Mn)(As,P) . Parmi ces effets, se pose la question
de la température du systéme magnétique a une certaine fluence de pompe.

Lorsque l'on excite (Ga,Mn)(As,P) avec une impulsion pompe avec une énergie supérieure
a celle de la bande interdite, on injecte des paires électron-trou dans le systéme. La thermal-
isation se fait alors en plusieurs étapes [201][214][I6]. Dans un premier temps, les porteurs
injectés se thermalisent entre eux (< 1 ps). S’ensuit un processus de relaxation en énergie
produisant des phonons incohérents et LO (<10 ps). Puis, les électrons relaxent vers une bande
au sein de la bande interdite, correspondant aux As?T en antisite de Ga, un défaut présent
lors des croissances de composés a base de GaAs a basse température comme c’est le cas pour
(Ga,Mn)(As,P) [108]. Cette bande va piéger les électrons sur des échelles de temps de 1'ordre
de la centaine de ps a la ns. Enfin les électrons se recombinent avec les trous de la bande de
valence de maniére radiative ou non radiative (avec émission de phonons).

Notre systéme magnétique est alors constitué de 3 sous-systémes que l'on peut décrire dans
un modéle a 3 températures [48] : un systéme de porteurs constitué des trous et des électrons,
un systéme d’atomes magnétiques fortement couplé aux trous, et un systéme de phonons. Aprés
interaction avec la lumiére, la température du systéme de porteurs peut monter jusqu’a plusieurs
milliers de Kelvin [I2I] avant thermalisation avec les autres parties du systéme magnétique.

L’estimation de la température effective d’un échantillon est une question récurrente lorsque
I’on utilise des excitations optiques dont les temps caractéristiques correspondent aux temps de
diffusion de la chaleur. L’é¢lévation de température peut étre séparée en une partie transitoire
et une partie stationnaire.

L’¢élévation de température transitoire peut étre observée grace a la mesure de la température
a un instant ¢ par l'intermédiaire de la désaimantation du systéme [55], ou encore en mesurant
la variation d’indice en regardant le signal de réflectivité différentielle [29]. La mesure de la
désaimantation peut se faire en regardant des courbes dynamiques aux temps courts [48], on
la variation du module de I'aimantation provoque une variation rapide de la rotation Kerr. La
désaimantation peut aussi étre visible sur des cycles d’hystérésis dynamiques [66][26] c’est a
dire, en prenant des cycles d’hystérésis a différents retards pompe sonde.
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Figure 5.1: Cycles d’hystérésis statiques (détectés a la fréquence de modulation de la sonde) en
fonction du retard pompe sonde pour trois retards pompe-sonde.

Echantillon MnyP, 3 ; T=11.5 K ; Fsonge=0.6 pnJ em™2 ; Fpompe=1.5 pnJ em ™2

Dans le cas des cycles d’hystérésis dynamiques, une diminution de I’'amplitude ainsi que des
champ coercitifs a été mesurée sur des échantillons & aimantation hors plan [66] ou dans le
plan [220]. Néanmoins dans le cas d’expériences dynamiques, seule 'utilisation de 'amplitude
est pertinente [146] car les techniques pompe-sonde mesurent par définition des processus
réversibles. Le basculement de l'aimantation d’un axe & un autre étant un phénomeéne ir-
réversible lorsque 1'on applique une impulsion pompe, ’évolution des champs coercitifs ne
peut pas représenter l’évolution en température du systéme. Pour que les champs de bas-
culement mesurés aient un sens, il est nécessaire d’appliquer un champ réinitialisant le systéme
avant I'arrivée de la prochaine impulsion pompe [106]. A cela s’ajoute des effets purement dy-
namiques dépendant de I’excitation compliquant encore plus I’analyse de tels cycles (voir partie
IIT chapitre 3 pour leffet de l'excitation optique sous champ).

Pour des fréquences d’impulsions laser élevées comme c’est le cas ici, 'application et la synchro-
nisation d’un tel champ avec des impulsions laser peut s’avérer une tache difficile. Une facon
de contourner le probléme consiste a nous servir des cycles d’hystérésis statiques, ou le retard
de la pompe par rapport a la sonde ne compte pas (Fig. , ce qui nous permet de mesurer
la température stationnaire de nos échantillons. A l'instar de ce qui se fait en dynamique, on
mesure la variation des différents parameétres caractérisant les cycles d’hystérésis en fonction de
la température et de la puissance pompe, a savoir : 'amplitude, H; et Hy. Puisque 'on regarde
des effets statiques, I’évolution de H; et Hy redevient pertinente.

5.1 Deétermination de la température effective
Afin de déterminer ’élévation de température stationnaire due a la fluence du faisceau pompe

on compare les cycles d’hystérésis Voigt obtenus en fonction de la température et en fonction
de la fluence du faisceau pompe.
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Figure 5.2: a : cycles Voigt en fonction de la température. b : cycles Voigt en fonction de la fluence
de la pompe. c : amplitude des cycles en fonction de la température normalisée a la valeur & basse
température. d : amplitude des cycles en fonction de la fluence de la pompe normalisée a sa valeur
sans pompe. e : champs de basculement en fonction de la température, normalisés & leur valeur &
basse température. f : champs de basculement en fonction de la fluence, normalisés & leur valeur sans

la pompe.

MnyPy3; T=11.5 K ; Fsonge=0.22 pJ em™2 ; polarisation sonde : ||[1-10] ; H||[1-10] ; X =700 nm

Dans un premier temps, on fait varier la température de notre systéme avec une fluence du
faisceau sonde faible et sans pompe afin de ne pas perturber le systéme magnétique. Ensuite,
on reste a basse température tout en rajoutant le faisceau pompe dont on fera varier la fluence.

5.1.1 Effets de la température

L’expérience en fonction de la température avec uniquement la sonde est réalisée & polarisation
sonde fixe & Fypnqe=0.22 pJ cm™2 (Fig. ) L’augmentation de la température entraine une
diminution de 'amplitude des cycles d’hystérésis (Fig. ) ainsi que de Hy et Hy. Hs se révéle
beaucoup plus sensible aux variations de température que H; qui lui ne présente qu’une faible
variation avec la température (Fig. [5.2g).

L’évolution de 'amplitude des cycles s’explique d’une part par la dépendance du coefficient
Pyoigt proportionnel a M2, et d’autre part par I'évolution de 'angle d’équilibre de I'aimantation
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Figure 5.3: a: Evolution des axes faciles en fonction de la température en champ nul. b: Amplitude
des cycles Voigt en fonction de la température. Les courbes simulées ont été calculées en tenant
compte de la M2(T) pour la variation de Pvoigt et des angles d’équilibre en fonction de la température.

Echantillon MnyP; 5 ; Fsonde=0.22 puJ ecm™2 ; Pvoigt(11.5 K)=0.28 mrad ; H||[1-10] ; X =700 nm

en fonction de la température. Les constantes d’anisotropies étant connues, on peut cal-
culer I’évolution de l'angle d’équilibre en fonction de la température en minimisant 1’énergie
d’anisotropie (Fig. [5.3p). L’aimantation étant dans le plan, tant que |Ky/Ky < 1 on a
Sin(2¢eq) = — Ky /Ky & champ nul; au dela I’échantillon devient uniaxe suivant [1-10]. En util-
isant I'Eq. on est ainsi capable de reproduire les variations des amplitudes des cycles Voigt
en fonction de la température en connaissant la valeur de Pyuig & basse température (Fig. )

La sensibilité de H; par rapport & H, s’explique par I’évolution des constantes d’anisotropie
avec la température. L’augmentation en température s’accompagne d’une diminution de I’anisotropie
cubique en faveur d’une anisotropie uniaxiale suivant [1-10] (Fig. p.3h). En conséquence, la
barriére en énergie que 'aimantation passe & Hy s’abaissera plus vite en comparaison de celle
correspondant & H;. Ainsi, la probabilité de transition & H, sera plus forte pour des Hy plus
faibles lorsque I'on augmente la température. En revanche, la barriére en énergie restant impor-
tante pour Hi, ce dernier aura alors des variations bien moindres en fonction de la température.

La température pour laquelle 'amplitude du cycle Voigt s’annule correspond a 1’alignement
de la position d’équilibre de ’aimantation suivant [1-10]. En prenant directement les constantes
trouvées par FMR cette température serait de 60 K, 20 K de plus qu’expérimentalement. Afin
de mieux correspondre & nos observations, la valeur de Ky (T") a été multipliée par 2.2. A 10
K, cela correspond & une valeur de 516 J/cm?, 3 fois plus faible que Ky a cette température.
On montrera par la suite que pour cet échantillon Ky n’a que trés peu d’incidence sur les
fréquences des ondes de spin (voir partie III, chapitre 2). Sachant que les constantes ont été
déduites par FMR, une multiplication par 2.2 continue de donner un Ky faible par rapport
aux autres constantes.
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Figure 5.4: Température effective stationnaire de Mn7P4 3 en fonction de la fluence de la pompe.

Echantillon MnyP; 3 ; X =700 nm ; Fsonage=0.22 pnJ em™2 ; Température de consigne : 11.5 K

En conséquence, 'amplitude ainsi que H, et H; vont ici jouer le role de thermomeétre sur
notre échantillon.

5.1.2 Correspondance fluence-température

Dans cette partie, nous restons a une température de consigne du cryostat basse (T=11.5 K), a
fluence et polarisation sonde constantes. On augmente la fluence de la pompe, avec la pompe et
la sonde superposées (Fig. ) On rappelle que puisque nous regardons des effets statiques,
le retard de la pompe par rapport a la sonde ne compte pas (Fig. . En faisant varier la
puissance, on observe une diminution de I"amplitude des cycles (Fig. ) ainsi que de H; et
H, (Fig. ) Encore une fois, les variations de H; sont faibles par rapport & Hy. Notons que
méme si 'on considére des effets statiques, la pompe envoie toujours des impulsions toutes les
13.2 ns avec une modulation a 50 kHz.

Pour obtenir la température effective, nous mettons en regard les variations de Hy, H, et de
I’amplitude des cycles normalisés en fonction de la fluence avec celles en fonction de la tempéra-
ture. On obtient alors une température effective de 1’échantillon en fonction de la fluence de la
pompe (Fig. . Deux séries de courbes se dégagent de cette analyse, la premiére regroupant
les variations d’amplitudes et de H», la deuxiéme correspondant a H;.

Les températures effectives déduites des variations de H, et des amplitudes présentent deux
régimes. Un premier régime a basse fluence (~10 uJ cm™2) ou la température augmente linéaire-
ment avec une pente de 1.5 K/uJ em™2. Un autre régime a plus forte fluence ou la température
augmente de fagon moindre avec une pente de 0.1 K/uJ cm™2. Notons que les résultats sur les
températures effectives obtenues soit en regardant les amplitudes, soit H, sont trés similaires.
Les différences sont principalement dues a des difficultés pour mesurer une amplitude a trés
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forte fluence, 1a ou les mesures sur H, sont plus précises. Pour cette raison, nous considérerons
Y )
par la suite principalement les variations de Ho.

Les températures effectives déduites des variations de H; sont beaucoup plus faibles com-
parées aux des deux autres paramétres. Celles-ci présentent une variation linéaire de 0.13 K/uJ cm™2.
Nous verrons dans la section suivante que H; dépend de la température du systéme a longue
distance.

Les effets de température étant non négligeables par rapport a la T, de I’échantillon (85 K),
une facon de les éviter serait d’exciter nos échantillons avec une énergie plus proche de la
bande interdite a l'instar de [214] afin de diminuer I’absorption. Afin d’avoir une valeur quan-
titative de cet effet sur nos échantillons, nous avons réalisé le méme genre d’expérience que
présentée précédemment & A=800 nm (Fig. . L’étude n’a été réalisée que sur la partie
linéaire (<18 pJ cm™2) ol une élévation de température plus faible de 3 K a été trouvée avec
Fpompe=18 pJ em™2. En conséquence, pour limiter les effets thermiques il faudrait encore plus
se rapprocher de la bande interdite. Du fait de la forte dépendance des coefficients magnéto-
optiques avec la longueur d’onde [I183], I'intérét pratique de cette approche s’en retrouve forte-
ment limité surtout si cela entraine la disparition des effets magnéto-optiques. En pratique
nous resterons principalement a A=700 nm dans 'optique d’étre proche du pic d’effet Voigt

(voir partie IT Fig. [3.4).

Les élévations en température déduites ici seront comparées a celles que l'on peut voir
dans la littérature dans la partie relevant de la dynamique de I'aimantation, les fréquences de
précession ayant été systématiquement utilisées afin de caractériser les effets de température
(partie ITI, Fig. et Fig. 8.17). Quantitativement néanmoins pour les effets statiques, les
ordres de grandeurs des élévations en températures induites par la pompe sont comparables
entre les expériences c’est a dire de 'ordre de la dizaine de Kelvin. De plus, les élévations par
des excitations optiques sont comparables a celles observées dans la littérature en considérant
Ueffet Joule provoqué par le passage d’un courant dans une piste micromagnétique [35].

5.2 Effets thermiques non localisés

Les effets thermiques non locaux sont mesurés en général par des expériences de thermo-
réflectance ot la détection d’un gradient thermique est réalisé par le biais des différences d’indice
induites par des déformations thermo-élastiques dues a un faisceau laser [19][145]. Ces tech-
niques permettent de mesurer les parameétres thermiques d’échantillons, en particulier pour des
matériaux en couches minces ot des paramétres comme la conductivité ou la diffusivité ther-
mique peuvent étre trés différents de leurs valeurs pour des matériaux massifs [97]. Lorsque I'on
considére des couches sur un substrat, les profils de température que I'on peut mesurer dépen-
dent des propriétés thermiques des deux couches [56]. On peut ainsi démontrer que dans le
cas d'une couche bonne conductrice de chaleur sur une couche mauvaise conductrice, la chaleur
aura tendance a s’étaler a la surface. Dans le cas d’une couche mauvaise conductrice sur une
bonne conductrice, la chaleur aura tendance & diffuser vers le substrat.

Dans les expériences statiques, la détection d’une rotation de la polarisation est indépendante
de la superposition pompe-sonde, a contrario des expériences dynamiques. Notre approche nous
permet d’explorer les effets non locaux stationnaires induits par la pompe sur ’échantillon a
I'instar de ce qui se fait en thermo-réflectance. Avec le modéle approprié, on sera ainsi en
mesure d’obtenir les parameétres thermiques de nos échantillons.
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Figure 5.5: a: variation du champ de retournement Hs en fonction de la température. b: variation
du champ de retournement Hy en fonction de I’écartement de la pompe et de la sonde. La ligne noire
représente la valeur de Hy sans la pompe. 0 représente la position ot pompe et sonde sont alignées.
T=11.5 K. c: variation de H; en fonction de la température. d: variation de H; en fonction de
I’écartement.

Echantillon MnyP; 5 ; (b et d) Fpompe=18.5 pJ em™2 ; H||[1-10] ; X =700 nm

On utilise la méme procédure expérimentale que dans la section précédente. Dans un pre-
mier temps, on réalise une expérience ot I’on considére la sonde seule, & basse fluence, en faisant
varier la température du systéme. Puis, on rajoute le faisceau pompe a Fppmpe=18.5 1J cm™2,
ayant un rayon d’environ 17 um, a basse température (T= 11.5 K), que I'on va écarter du fais-
ceau sonde. La fluence de la pompe a été choisie de sorte a avoir une élévation en température
non négligeable (environ 12 K), sans étre trop forte de sorte a pouvoir analyser simplement les

cycles d’hystérésis.

Le résultat de la variation de Hy est présenté sur la Fig. 5.5l Sur la Fig. [5.5b, on peut
observer que la réduction de Hy est maximale lorsque la pompe et la sonde sont alignées. Cet
effet décroit avec une forme gaussienne sur environ 50 pm. Notons que l'effet reste signifi-
catif (AHy ~ 2 mT) méme & longue distance (jusqu’a 700 pm, non montré sur la courbe).
La Fig. représente la variation de Hy en fonction de la température la ot 'expérience en
fonction de la position a été réalisée.
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Figure 5.6: Température en fonction de ’écartement de la pompe et de la sonde. Les carrés représentent
les points expérimentaux.

Les variations du champ H; sont représentées en fonction de la température sur la Fig. [5.5,
et en fonction de I’écartement sur la Fig. [5.5d. H; ne présente aucune variation en fonction de
I’écartement de la pompe et de la sonde. Cela signifie que H; dépend de processus de nucléation
situés a longue distance par rapport a la pompe (sur un défaut par exemple), tandis que Ho
dépend de processus localisés sous la pompe. En considérant une valeur moyenne des champs

H,, la température correspondante pouvant étre associée a une température loin de la pompe,
serait de 12.3 K.

Le résultat de la correspondance entre l'expérience a température variable et la distance
pompe sonde variable est présenté sur la Fig. L’élévation de température est a peu prés
gaussienne centrée sur la position ot pompe et sonde sont superposées, avec un AT= 12 K.
A longue portée (>100 pm), la température est d’environ 12.8 K, une valeur proche de la
température déduite avec H;. En conséquence, un cycle d’hystérésis permet de déterminer 2
températures, une locale grace a Hs et une a longue distance grace a H;.

Les variations rapides du profil en température se font sur des distances de 'ordre de la
taille du rayon de la pompe. Cela signifie que la chaleur reste en majeure partie localisée a
I’emplacement de la pompe. Dans la suite nous allons chercher a modéliser ce profil.
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Figure 5.7: Représentation schématique de la modélisation des effets thermiques. Le systéme réel est
composé d’'une couche de (Ga,Mn)As , éclairé par un faisceau laser de diamétre fini, avec un substrat
de GaAs (les deux couches ne sont pas a l'échelle), collé avec de la laque d’argent sur le doigt froid
servant de thermostat.

5.3 Elévation stationnaire de température

Modélisation de 1’élévation stationnaire

L’élévation stationnaire en température peut étre modéliséeEl en utilisant I’équation de la chaleur
[56][143]. Le but ici est de comprendre le profil en température que nous avons mesuré, ainsi
que 'amplitude de I’élévation. Du fait de la symétrie de notre probléme, on utilise par la suite
les coordonnées cylindriques. L’équation de la chaleur en prenant une température de référence
nulle :

oT(r, z,t)

D,A*T(r, z,t) — gy

=0 (5.1)

D, = % ou D; représente la diffusivité du matériau (m?s™!), k la conductivité thermique,
P

p la masse volumique (par simplicité, on prend celle du GaAs avec p=5320 kg/m?) et C, la
chaleur spécifique du matériau. On suppose que T(r, z,t) = T(r, 2)7(t). L’hypothése quant a
I'utilisation de cette équation est que toute ’énergie déposée par le faisceau laser est convertie
en chaleur et donc en température.

On s’intéresse aux effets stationnaires en température. On a alors en coordonnées cylin-
driques l'expression :

(F 10, 2
or?2  ror 0%z

"Modélisation par J-Y Duquesne (INSP)

)T(r, 2)=0 (5.2)
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On considére une couche de (Ga,Mn)(As,P) d’épaisseur L et de conductivité thermiques
1%1 sur un substrat d’épaisseur Lg et de conductivité thermique l%o avec le substrat en contact
thermique avec un thermostat permettant la régulation en température (Fig. . On consideére
que le contact thermostat substrat a une petite résistance thermique ce qui diminue 'efficacité
de la thermalisation. Pour résoudre 1'Eq. - on travallle dans 'espace de Hankel en réalisant
une transformée de Hankel définie par ©(p, z fo (r,2)Jo(ro)rdr (cela revient a faire une
transformée de Fourier a 2D). On obtient alors comme équation a résoudre :

9°0(0, 2)
0%z

Dans chacune des couches, la solution de cette équation est de la forme :

—0°0(0, 2) + =0 (5.3)

©,(p,2) = Aje®” + Bie™® (5.4)

avec i = 1 étant (Ga,Mn)(As,P) , et ¢ = 0 le substrat. Pour résoudre le systéme d’équations
on considére les conditions aux limites suivantes :

1. Toute I'énergie déposée par le faisceau laser est convertie en chaleur a la surface en z = 0.
En écrivant I'égalité du flux —k1 del = ®(p), on obtient : kjp(A; — By) = ®(p), ¢ étant
la transformée de Hankel du flux du falsceau laser.

2. Continuité de la température a l'interface couche/substrat : ©1(p,d) = ©3(0,d)

o kU 00¢

3. Continuité du flux a l'interface couche/substrat : —kl 99, iy

sz

4. Discontinuité de la température a l'interface substrat/thermostat due & une résistance
thermique représentant une mauvaise thermalisation avec le thermostat. On a alors :

@O(Qa LS + L) = _RIAﬂOa@@,ZOZZLs-I—L

Le systéme d’équation différentielle & résoudre est alors :

0 OL ]%19 —]%1% Ay ®(p)
1 20 —1 —e2
7 ° 20L 7 - 20L Bo = X (5-5)
koo —kooe*® —kio ki0e*® Ay 0
1 — Rkoo (14 Rkgp)e®etEs+h) 0 By 0

La température sera donnée par une transformée de Hankel inverse. On obtient alors pour
la température en surface dans le cas d'un faisceau gaussien d’une puissance (en W) P :

() P _wil? k1 cosh(Lo)[okoR cosh(oLs) + sinh(oLs)] + ko sinh(Lo)[okoRsinh(oLs) + cosh(oLs)]

= e — = : = . Jo(ro)do(5.6)
4 Jo k1{k1 sinh(Lg)[okoR cosh(oLs) + sinh(oLs)] + ko cosh(Lg)[gkoRsinh(g¢Ls) + cosh(oLs)|}

Le profil des températures dépendra alors des conductivités thermiques des couches, de la
résistance thermique ainsi que du profil du faisceau pompe avec w le rayon du faisceau a 1/e?.
Les conductivités thermiques piloteront la hausse de température au centre du faisceau pompe,
et le rapport des conductivités ’étalement du faisceau. Notre résolution spatiale étant celle
du faisceau sonde, le profil ne sera que grossiérement décrit ce qui fait que nous sommes que
trés peu sensibles au rapport kq/k;. La résistance thermique permet de considérer qu’a longue
distance, la température n’est jamais celle observée sans la pompe (Fig. [5.8h).
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Figure 5.8: Résultat de la modélisation par I'Eq. avec et sans résistance thermique.

Parametres utilisés : l%g =k =87 W ml1 Kt Ls=300 um , L=50 nm , P= 9.5/ mW,
R=0.05 K m®> W= (courbe rouge) et w =17 um

Discussion conductivité thermique et résistance thermique

Le résultat de la modélisation est porté sur la Fig. 5.8l Pour une puissance de 9.54 mW et
un faisceau de largeur w=17 pm, le profil de 1’élévation en température peut étre reproduit
avec ko=8.7 W m~! K~! et une résistance thermique R—=0.05 K m? W ~! ou une conductance
thermique R~ = 20 W m~2 K~! (nous utiliserons cette derniére dans la discussion).

Dans le GaAs ou le GaAsP, la conductivité thermique pour des température de 10 K est
trés variable suivant le dopage, sur une plage de 10 W m~! K=! 4 5102 W m~! K~! pour un
GaAs de haute qualité [20] (Fig.[5.9h), rendant ce dernier meilleur conducteur que du Cu pour
cette température (2- 103 W m~! K~ [74]). A basse température, les phonons étant dans un
régime balistique, la conductivité thermique n’est limité que par des effets de diffusion réduisant
le libre parcours moyen des phonons, et des processus de Umklapp. En conséquence, plus les
échantillons sont dopés p ou lorsque I'on augmente les effets d’alliage, moins la conductivité
sera grande. Pour du GaAs dopé p avec une concentration de porteur de 1.2- 10'® cm™3, la
conductivité thermique est de 50 W m~! K=!. En comparaison, la valeur que ’on obtient 8.7 W
m~! K~! probablement & cause d'un effet de diffusion des porteurs dans le GaAs (Fig. [5.9h).

La résistance thermique est plus difficile & comparer a d’autres études, celle-ci variant en
fonction des divers matériaux composant le probléeme (Fig. ) Physiquement, celle-ci tire
son origine de la diffusion de phonons a l'interface entre deux milieux, provoquant des pertes
de chaleur et créant une discontinuité thermique. Si on considére plutot la présence d’une telle
résistance entre deux matériaux "collés" artificiellement, cette résistance continue d’exister au
sein d’un méme échantillon méme si trés faible (exemple : R = 107% m? K W~! [27] pour des
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Figure 5.9: a : (Ref Blakemore et al. [20]) Conductivité thermique en fonction de la température
pour du GaAs et du GaAsP. Le point rouge correspond a nos mesures. b : (Ref Gmelin et al. [61])
conductance thermique d’interface pour plusieurs systémes de Cu/X/Cu & basse température. Le point
vert correspond & notre mesure.

hétérostructures constituées de métaux comme de 1’Al entre des couches de SiO;). Le prob-
léme de résistance thermique est récurrent dans le domaine de 1’électronique et la cryogénie et
de nombreuses études s’intéressent a sa valeur dans le but d’améliorer 'efficacité thermique de
colles ou de graisse par exemple (exemple avec des nanoparticules de carbone en solution [102]).

Nous n’avons pas trouvé de données dans la littérature faisant mention de I’évaluation de la
résistance thermique pour un systéme Cu/laque d’Argent/GaAs. Toutefois dans Gmelin et al.
[61] on peut trouver des systémes se rapprochant comme : Cu/Epoxy/Cu (résine généralement
bonne conductrice thermique), Cu/Apiezon-N/Cu (Apiezon : graisse servant couramment en
cryogénie basée sur le Cu)(Fig. [5.9b) ou encore Inox/Polytech/Inox (Polytech : résine consti-
tuée d’Ag). Les conductances thermiques de ces autres systémes sont plus fortes par rapport
a la notre d’au moins 1 ordre de grandeur ce qui signifie que notre thermalisation n’est pas
optimale. En fait, notre conductance thermique est plutdt caractéristique d’un systéme sans
matériau de jonction avec le Cu. Ce point n’est toutefois pas étonnant, les échantillons restent
généralement plusieurs semaines collés avec la méme laque d’argent au sommet du doigt froid
et des altérations de ces propriétés peuvent intervenir aprés un certain nombre de cycles en
température. De plus, la qualité de la laque E| a un role important.

Notons toutefois que I'utilisation des propriétés magnétiques pour évaluer la résistance ther-
mique a 'interface substrat/bain thermique est une approche originale que I’on ne retrouve pas
dans la littérature.

2Certaines laques se sont avérées isolantes électriquement car trop ancienne !
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Conclusion partie effet magnéto-optiques et technique expérimentale

Cette premiére partie a été dédiée aux effets magnéto-optiques, aux techniques expérimentales
ainsi qu’aux effets thermiques stationnaires.

Dans le premier chapitre, nous avons présenté les effets magnéto-optiques considérés dans
la suite du manuscrit & savoir l'effet Kerr polaire et l'effet Voigt. Par la suite, les signaux
dynamiques contiendrons ces deux effets [184][123)].

Aprés présentation du dispositif expérimental, nous avons choisi d’illustrer I'utilisation des
effets magnéto-optiques pour modéliser le mécanisme de retournement sous champ de Mn;Py 3,
et pour caractériser les effets thermiques stationnaires induits par la pompe.

Les mécanismes de retournement de I’aimantation sont bien compris dans la littérature. En
revanche, une caractérisation des effets thermiques est beaucoup plus rare et nous avons pro-
posé une méthode permettant de caractériser les effets thermiques stationnaires induits par une
excitation laser dans notre systéme. Pour ce faire, nous avons utilisé les propriétés de 'effet
Voigt, ce qui n’avait encore jamais été utilisé, afin de caractériser 'amplitude de ’élévation
mais aussi son profil. Par des expériences en fonction de ’écartement pompe-sonde, et celles
en fonction de la fluence, comparées aux expériences en fonction de la température, nous avons
démontré qu'un cycle Voigt permettait de déduire une température localisée sous la pompe, et
une a grande distance.

Grace aux expériences en fonction de I’écartement, nous avons mis en évidence le profil ther-
mique di & la pompe ce qui nous a permis de remonter & la conductivité thermique de notre
matériau. La conductivité thermique mesurée est de 'ordre de 10 W m~1K~! plus celle du sub-
strat de GaAs que de la couche de (Ga,Mn)As . En marge de ces études nous avons mesuré une
résistance de contact de la laque d’argent pour un systéme de type Cu/Laque d’argent/GaAs
tres forte.

La caractérisation des effets thermiques est essentielle pour la bonne compréhension et mod-
élisation des phénomeénes que nous étudierons dans les prochaines parties, les propriétés de
(Ga,Mn)As étant trés dépendante de la température stationnaire du systéme.
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Dynamique d’aimantation
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Chapitre 6

Etat de I'art et phénoménologie de la
dynamique d’aimantation

Dans cette premiére partie consacrée a la dynamique de I'aimantation sur (Ga,Mn)As sous
excitation optique, nous allons nous intéresser aux différents phénomenes observés dans la lit-
térature ainsi que par nous meémes.

Les premiéres expériences démontrant un effet de la lumiére sur I'état magnétique de
(Ga,Mn)As ont été inspirées de celles conduites dans les semi-conducteurs magnétiques II-
VI [95] ou 'on peut agir sur le spin des manganéses grace au spin des porteurs photo-créés en
lumiére polarisée circulairement. Dans (Ga,Mn)As , celles-ci ont été menées au Japon dans le
groupe de H. Munekata [128][127] dans lequel les premiéres croissances de couches de (Ga,Mn)As
ont été réalisées. En mesurant la résistance de Hall d’'une piste de (Ga,Mn)As (Fig.[6.1]a), Oiwa
et al. ont démontré que 'application d’'une lumiére continue polarisée circulairement était ca-
pable de renverser 'aimantation dans le plan de la couche, démontrant ainsi que la lumiére
pouvait avoir un effet sur 'aimantation. Ces expériences n’ont toutefois jamais été reproduites.

Le couplage de la lumiére avec les propriétés magnétiques de (Ga,Mn)As a ensuite été
étudié par plusieurs groupes en utilisant des techniques pompe-sonde. L’accés a la dynamique
de l'aimantation et des porteurs aprés 'arrivée d’une impulsion pompe, a l'instar de ce qui se
faisait dans les métaux [196], permet ainsi de remonter aux processus fondamentaux a l'origine
du couplage de la lumiére avec I’aimantation dans (Ga,Mn)As .

Parmi les groupes impliqués dans ces études, on retrouve celui de H. Munekata [129] au
Japon, plusieurs groupes autour de J. Furdyna en Amérique du Nord [139][199][214] et en Corée
[68] et un groupe a Prague autour de T. Jungwirth [T47]. En France, seul un groupe a Strasbourg
s’est intéressé a la dynamique d’aimantation par des excitations optiques dans (Ga,Mn)As [14].
La dynamique d’aimantation dans (Ga,Mn)(As,P) a été étudié soit en excitant les manganéses
par des excitations acoustiques [160][22], soit plus récemment par des excitations optiques
par le groupe de Prague [I83] et désormais nous méme [169]. Malgré le nombre de papiers
expérimentaux, peu de groupes se sont intéressés a la théorie des excitations optiques dans
(Ga,Mn)As [79][206] [80], contrairement & ce qui a pu étre fait pour les excitations acoustiques
[103][160][22] [187] ou encore dans les métaux [73].

Jusqu’en 2005, les auteurs des premiéres séries d’expériences pompe-sonde s’interrogeaient
d’abord sur la nature méme de leurs observations. Par exemple, une question était de savoir
si le signal observé provenait bien des Mn, avec des tests en dessous et au dessus de la tem-
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Figure 6.1: a : (Ref Oiwa et al. [127]) Premier résultat montrant I'influence d’une lumiére con-
tinue polarisée sur I’état magnétique dans (Ga,Mn)As . b : (Ref Kojima et al. [92]) Premiére
mesure de la désaimantation dans (Ga,Mn)As , attribuée a une faible capacité calorifique du Mn
(Cp, =18 1076 J K1 g71). ¢ : (Ref Mitsumori et al. [I18]) Dynamique de I'aimantation au dessus
et en dessous de T, aux temps courts. d : (Ref Wang et al. [200]) Dynamique de I’aimantation avec
visualisation du régime précessionnel.

pérature de Curie afin de distinguer les signaux dépendants et indépendants de 'aimantation
[118] (Fig.[6.1] c). Voyait-on la désaimantation du systéme magnétique [92] (Fig.[6.1] b)comme
ce qui avait été observé quelques années plus tot par Beaurepaire et al.[48]7 (malgré la con-
troverse a I’époque quant a l'interprétation d’un tel signal [93]). L’observation de la précession
de 'aimantation dans les premiers articles n’est pas systématique, ce qui a motivé un intérét
pour les signaux de réflectivité différentielle [118](Fig. ) afin d’observer la dynamique de
relaxation des porteurs injectés.
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L’observation de la précession de I'aimantation a partir de 2005 par Oiwa et al. [129] et
Wang et al. [200] ainsi que la découverte d’un effet Voigt géant par Kimel et al. [87] ont permis
de mieux comprendre les signaux magnéto-optiques observés en pompe sonde ouvrant la voie
a des interrogations sur les mécanismes d’excitation, les processus de relaxation ou encore la
possibilité d'un renversement ultra-rapide de 'aimantation. Les avancées majeures sur la dy-
namique dans (Ga,Mn)As ont été réalisées par I’équipe de Prague au début de cette thése en
2012.

Plusieurs leviers ont été utilisés pour I'étude de la dynamique de l'aimantation dans la
littérature ainsi que par nous mémes. Dans cette partie, nous passerons en revue ces leviers
ainsi que leurs effets sur la dynamique. Les principaux paramétres au centre de notre intérét
seront les fréquences de précession de 'aimantation, leurs amplitudes ainsi que le temps de
relaxation (7) a travers un coefficient d’amortissement o = 1/wr.

6.1 Effets de polarisation des faisceaux.

Le premier levier auquel nous allons nous intéresser est celui de la polarisation des faisceaux
pompe et sonde, dans le but d’explorer l'interaction lumiére-matiére ayant lieu au sein de
(Ga,Mn)As .

6.1.1 Effet de la polarisation de la pompe

Les expériences d’Oiwa et al. [I127] étaient parmi les premiéres montrant qu'un renversement
tout optique et réversible de I’aimantation gréace a différentes polarisations pompe était possible.
L’intérét était double : premiérement un tel renversement n’avait jamais été réalisé auparavant’}
deuxiémement on envisageait encore a I’époque que (Ga,Mn)As pourrait étre ferromagnétique
a température ambiante (voir Sandratskii et al. [I53] par exemple) ce qui aurait ouvert la voie
a des applications.

Motivés par les résultats de Oiwa et al. [127], Fernand-Rossier et al. [54] ont proposé
I'introduction d’un terme décrivant un couple de transfert de spin optique dans LLG (OSTT),
par analogie avec les équations de Slonczewski développées pour la propagation de parois de
domaine par un courant polarisé en spin [I72][192]. Ce terme utilise les régles de sélection des
transitions optiques, produisant un champ spin-orbite agissant sur les Mn différemment pour
une polarisation oy. L’analogie avec les équations de propagation de parois de domaine permet
également de prédire un contrdle tout optique amenant a la réduction de 'amortissement « [124].

L’enthousiasme pour ces effets est néanmoins vite retombé lorsque les premiéres expériences
ont montré que la précession de I’aimantation était indépendante de la polarisation des porteurs
[92][199][138] [169][135] & l'instar de ce qui fut observé dans le nickel [I96]. En 2012, I’équipe
de Prague a néanmoins pu montrer un effet de porteurs non polarisé en spin, en plus des ef-
fets thermiques, lorsque 'on injecte une fraction non négligeable de porteurs par rapport a la
(<2 ps). Comme l'effet de la densité de porteurs sur 'anisotropie magnétique résulte des ter-
mes spin-orbite de ’hamiltonien, ils ont dénommé cet effet couple spin-orbite optique (Optical
Spin-Orbit Torque, OSOT)[182].

Les premiers exemples datent de 2007 dans les grenats [174]
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Figure 6.2: a Ref [I82] a) Signaux dynamiques avec des polarisations excitatrices différentes. b :
Ref [125], courbe montrant un effet de l'excitation dépendant de la polarisation de la pompe, mise
en évidence de 'OSTT. c,d : Dynamique de 'aimantation montrant les effets dépendants de la
polarisation (o4 — o_) et indépendants de la polarisation (o4 + o_) comparées a celle obtenue avec
une polarisation linéaire. Sur c, les effets indépendants de la polarisation sont dominants alors que
sur d les deux effets sont pratiquement comparables.

c Echantillon MnyP; 3 ; Fpompe=105 pJ em™2 ; Feonae=0.6 pJ cm™2 ; polarisation sonde :
1/110], A = 700 nm ; d Echantillon Mn1gPg ; Fpompe=90 puJ em™2 ; Fsonge=0.6 pnJ ecm™2 ; polarisation
sonde : ||[110], A = 700 nm

Dans la littérature, les effets de la polarisation de la pompe ont été observés par I’équipe de
H. Munekata [I18] et celle de J. Furdyna [139] (Fig. a), mais 'étude détaillée de ces effets
ainsi que la démonstration d’'un OSTT n’ont été effectuées par I’équipe de T. Jungwirth qu’en
2012 [125] (Fig. b). Gréace au collage d’un échantillon sur des transducteurs piézo-électriques,
les auteurs ont été en mesure d’induire des contraintes compensant les champs d’anisotropie.
La seule fagon d’exciter la dynamique est donc par une variation de densité de porteurs et/ou
de la polarisation de spin des porteurs. Les effets d’OSTT apparaissent ensuite a partir d’'une

fluence seuil d’environ 70 pJ cm=2.

Dans le cadre de cette thése la plupart des effets observés sont indépendants de la polari-
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Figure 6.3: Signaux dynamiques obtenus en fonction de la polarisation de la sonde. a: courbes
dynamiques brutes. b amplitudes de rotation & différents temps en fonction de la polarisation sur a.

Echantillon MngP, 3 ; T=11.5 K ; Fpompe=1.1 pJ em™2 et Foonge=0.4 pJ cm™2 ; Polarisation
pompe : ||[110]

sation de la pompe (un exemple sur Fig. c) et ce jusqu’a la fluence maximale atteinte de
Fpompe=150 1J cm™2. Les effets dépendants de la polarisation ont néanmoins pu étre observés
(Fig. d) uniquement dans deux échantillons sans phosphore et & partir d’une faible fluence
de pompe (Fpompe=10 pJ cm™2) . Les conditions quant a l'observation d’effets dépendants de
la polarisation ne sont pas claires dans la littérature.

La rareté des effets de polarisation nous a amené a la question suivante :

Quelles sont les conditions pour 'observation d’effets dépendants de la polarisation de la
pompe?

6.1.2 Effet de la polarisation de la sonde

L’observation d'un effet Voigtf| géant dans (Ga,Mn)As par Kimel et al. [87] a eu un profond
impact sur I’étude des signaux dynamiques. Avant la compréhension de la présence de 'effet
Voigt, les oscillations n’étaient attribuées qu’a l'effet Kerr polaire soit la variation de la com-
posante hors plan de 'aimantation (60(t)) [199]. L’introduction de l'effet Voigt rajoute la pos-
sibilité d’observer la composante dans le plan de aimantation (0¢(¢)) mais rajoute aussi de la
complexité dans I'interprétation du signal car I'effet Voigt dépend de la polarisation de la sonde.

Peu d’études se sont réellement intéressées a cette dépendance. La premiére étude étant
celle de Hashimoto et al. [70] ou les auteurs ont pu mettre en évidence des formes de courbes

2 Aussi appelé biréfringence ou dichroisme magnétique linéaire, ou encore effet Cotton-Mouton.
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Figure 6.4: Ref [125] (supplemental material) : dynamique en fonction de la polarisation de la sonde
sur (Ga,Mn)As . ¢¢ représente I'angle d’équilibre de l'aimantation,  'angle de la polarisation de la

sonde.

différentes suivant la polarisation de la sonde. Au tout début de cette thése, une importante
série d’études réalisée par Tesarova et al. [I84] a pu montrer dans (Ga,Mn)As qu’il était possi-
ble de reconstruire la dynamique de l'aimantation en additionnant et soustrayant des courbes
obtenues a différentes polarisations sonde. En utilisant le fait que I’effet Voigt a une dépendance
angulaire avec la polarisation et non l'effet Kerr, les auteurs ont expliqué leurs dépendances en
polarisation (Fig. |6.4b) ce qui leur a permis de séparer d6(t) de d0¢(t). Cette reconstruction a
permis aux auteurs de mettre en évidence différents régimes d’excitations dans (Ga,Mn)As .

Dans l'optique de reconstruire la dynamique de I'aimantation de la méme fagon que [184],
nous avons réalisé de nombreuses expériences en fonction de la polarisation de la sonde. Un
aperqu du résultat de la dépendance en polarisation est donné sur la Fig. [6.3]

Le signal de la Fig. [6.3p a été obtenu sur Mn;P, 3 et présente une symétrie d’ordre 2. Nous
verrons par la suite si cette dépendance est comparable ou non avec les résultats obtenus par

Tesarova et al..

De plus, un fond de forme exponentielle peut étre observé pour certaines polarisations, avec
un temps de montée d’approximativement 250 ps, et un temps de déclin d’environ 1 ns.

Comme on pourrait s’y attendre, la polarisation de la sonde ne semble pas avoir d’incidence
aussi bien sur les fréquences que sur 'amortissement des oscillations.

Ces différents points nous aménent aux questions suivantes :

1. Quelle est la trajectoire de I'aimantation?

2. Quelle est 'origine physique de ce fond exponentiel?

6.2 Effet de la température

Les propriétés magnétiques étant fortement dépendantes de la température dans (Ga,Mn)As |
cette derniére représente un levier naturel afin de tester la réponse de 'aimantation suite & une
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Figure 6.5: i: (Ref Qi et al. [I39]) amplitude et fréquences des oscillations en fonction de la température
et de la fluence de la pompe sur du (Ga,Mn)As . ii: (Ref Qi et al. [I39]) dépendance de « en fonction
de la puissance de pompe et de la température. iii : (Ref Zahn et al. [214]), a : amplitude de la
rotation Kerr en fonction de la fluence de la pompe. iv : (Ref Patz et al. [135]), a) amplitude et temps
de relaxation (b) de I’exponentielle décrivant les porteurs polarisés en spin (Agg) et ceux indépendants
du spin (Agg).

excitation optique.

Quelques études se sont intéressées a l'influence de ce paramétre sur la dynamique de
I’aimantation, surtout & des fins de comparaison avec les effets de la fluence de la pompe.
Sur les temps supérieurs & 10 ps quelques auteurs ont pu constater que 'amplitude des oscil-
lations ainsi que les fréquences diminuaient avec la température de facon monotone tandis que

I"amortissement augmentait (Fig. [6.5] 1,i1) [139][147][219] [182].

Plus récemment, ’étude de Patz et al. [135] (Fig. iv) s’est intéressée a la dynamique
sur les temps courts et comment celle-ci évoluait en fonction de la température. Les auteurs
ont ainsi pu observer le temps de relaxation de spin des trous et leurs temps de relaxation en
énergie jusqu’a la température de Curie ot la contribution des trous polarisés en spin disparait.

La dynamique des Mn étant au centre de notre intérét, nous avons surtout exploré les temps
longs. Un exemple de nos résultats est illustré sur la Fig. ou l'on a fait varier la tempéra-
ture de notre systéme, pour une faible excitation pompe (Fpompe=1.5 pJ cm™2). On observe
clairement une diminution de 'amplitude et des fréquences des oscillations en fonction de la
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Figure 6.6: Courbes dynamiques en fonction de la température de I’échantillon sur MngP43.a :
T=12K;b: T=29K;c: T=40 K ;d: T=49 K.

Echantillon MnzP;.3 ; Fpompe=2 pJ em™2 ; Feonde=0.7 pJ cm™2
; polarisation pompe :||[110]

; polarisation sonde : ||[100]

température. Ces résultats rejoignent ceux déja observés dans la littérature.

Tous nos échantillons ayant été caractérisés en amont par FMR, nous connaissons la dépen-
dance des coefficients d’anisotropie magnétique en fonction de la température. Nous allons
ainsi pouvoir comparer les résultats obtenus par FMR et par technique pompe sonde. Cette
comparaison a déja été réalisée dans les métaux ot il a ainsi pu étre prouvé que les techniques
pompe-sonde sont des équivalents FMR optiques. Dans (Ga,Mn)As cette correspondance a été
établie en fonction du champ magnétique [129] mais pas en fonction de la température. Dans
le cas des études de I'équipe de T. Jungwirth, les constantes d’anisotropie magnétique sont dé-
duites directement par technique pompe-sonde mais n’ont pas été comparées a celles trouvées
par FMR.



6.3 Effet de la fluence de la pompe 95

210 Fluence pompe :
— — 0.21 pd/icm?
= — 1.73 pJiem?
=1 8.65 ud/cm?
= 1404 — 17.29 pJicm?
2 —— 124.50 pJ/cm?
8
o
- 704
©
2 ]
< 0= -

00 05 10 15 20 25 30 35
Temps (ns)

Figure 6.7: Signaux dynamiques en fonction de la fluence de la pompe pour ’échantillon Mn7P5¢. Le
décalage des courbes entre elles est naturel.

Echantillon : MnyPsg ; T=11.5 K ; Fepnge=0.6 pJ cm™2 ; polarisation sonde : ||[100] ; polar-
isation pompe : linéaire ||[110]

Toutes ces observations et remarques nous ameénent aux questions suivantes :

1. Nos résultats sont-ils en accord avec les expériences FMR en fonction de la température?

2. Pourquoi 'amplitude des oscillations diminue-t-elle avec la température?

6.3 Effet de la fluence de la pompe

Lorsque I’énergie du faisceau est supérieure a celle de la bande interdite, une impulsion pompe
crée des paires électrons-trous qui, par interaction électron-phonon, conduisent a une éléva-
tion de température. Celle-ci est la somme des élévations de température stationnaire ATy et
dynamique AT(t). Dans la partie IT chapitre 5, nous avons déja étudié I'augmentation de la
température stationnaire de notre systéme sous l'action de la pompe.

Cette premiére étude va nous servir de base afin d’étudier la dynamique pompe-sonde en
fonction de la fluence de la pompe. Ce type d’étude est courante dans la littérature dans
le but d’étudier plusieurs régimes d’excitation. Le but ultime est de comprendre comment
créer une excitation suffisamment forte permettant un retournement purement précessionnel de
I"aimantation comme les prédictions faites pour des excitations par onde accoustique [187].

La premiére étude en fonction de la fluence de la pompe a été menée par Qi et al. [139]
(Fig. i,ii) et montre que les amplitudes des oscillations augmentent, et les fréquences des
oscillations diminuaient avec la fluence de la pompe jusqu’a atteindre un plateau pour des puis-
sances de 'ordre de 20 mW. Les mémes types d’observations ont été faites par Rozkotova et al.
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[147], Zahn et al. [214] (Fig.[6.5]iii) puis par Nemec et al. [I82]. Les amortissements o mesurés
dans la littérature en fonction de la fluence de la sonde présentent tous une augmentation non
linéaire en fonction de la fluence de la pompe.

Dans le cadre de ces études, ’équipe de T. Jungwirth a montré qu’au dela d’une fluence
pompe de 70 uJ cm™2 on entrait dans un régime d’OSOT : les effets thermiques deviennent nég-
ligeables et 1'effet de variation de densité de porteurs devient efficace ce qui permet d’atteindre
des amplitudes de précession trés fortes (>10 deg, [182]).

Dans la continuité de ces travaux, nous avons réalisé le méme type d’expériences sur
(Ga,Mn)(As,P) dont nous présentons ici quelques courbes (Fig. [6.7). Les fluences typiques
que nous utilisons vont jusqu’a la centaine de puJ cm™2 ce qui est comparable avec les études
mentionnées précédemment & I'exception de celle de Zahn et al. [214] ou les fluences sont de

Pordre du mJ cm—2.

Comme dans la littérature, nous avons observé que l'augmentation de la fluence entraine
une augmentation de I'amplitude et de 'amortissement des oscillations, ainsi qu'une diminu-
tion de la fréquence de précession. On peut noter une évolution remarquable de la forme des
courbes, particuliérement marquée aux temps courts (<100 ps), avec un pic trés net qui aug-
mente avec la fluence. Autre effet remarquable, 'augmentation de 'amplitude d’un signal de
base, indépendant du temps, bien visible lorsque 'on s’intéresse aux temps négatifs avant que la
pompe n’interagisse avec I’échantillon. Ce type de comportement non évoqué dans la littérature
a été systématiquement observé dans nos échantillons.

Ces observations nous ont amenés aux questions suivantes :

1. Quel est le mécanisme d’excitation de la dynamique de ’aimantation?

2. Quelle est la température de notre systéme? L’augmentation stationnaire en température
correspond elle a celle déja mesurée? Est-on sensible a la température transitoire?

3. Pourquoi I'amortissement varie-t-il en fonction de la fluence de la pompe?

6.4 Effet du champ magnétique

Le champ magnétique est le dernier paramétre sur lequel nous avons joué afin d’observer la dy-
namique de 'aimantation. Aprés les expériences en fonction de la fluence de la pompe, ce dernier
type d’expérience est le plus répandu dans la littérature sur (Ga,Mn)As [129],[182],[125][199] [181]
mais aussi plus généralement dans les métaux [87][217]|[I78][I51] de par la richesse des informa-
tions pouvant en étre extraites.

La premiére étude montrant 'influence du champ magnétique est celle d’Oiwa et al. [129]
ou les auteurs ont mesuré pour la premiére fois la précession, et donc une fréquence (Fig. )
En comparant leurs mesures fréquentielles en fonction du champ avec les fréquences prédites
par les constantes d’anisotropies obtenues en FMREL Oiwa et al. ont démontré que la précession
était due aux Mn. Cette observation a ensuite été reproduite par ’équipe de T.Jungwirth [182]
ainsi que par Wang et al. [199]. L’évolution non monotone et non linéaire de w en fonction du
champ peut étre comprise aisément dans un formalisme se basant sur LLG, ot la fréquence de

8 Avec g=2
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Figure 6.8: a (Ref Oiwa et al. [129]) : fréquence de précession en fonction du champ magnétique. b (Ref

Tesarova et al. [I81]) Dépendance des amplitudes des oscillations en fonction du champ magnétique
dans (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) .

précession est proportionnelle & un champ effectif.

Dans Oiwa et al. [129], les auteurs ont observé une dépendance de 'amplitude des oscilla-
tions en fonction du champ magnétique, mesure qui a été confirmée par la suite par le groupe
de Prague aussi bien sur (Ga,Mn)As [123] que sur (Ga,Mn)(As,P) [I81] (Fig.|6.8 B). Ces obser-
vations ne sont pas spécifiques a (Ga,Mn)As et peuvent aussi étre retrouvées dans les métaux
[217)[151].

Comme vu dans les précédentes parties sur les effets de la température et de la fluence de la
pompe, les observations dans la littérature font état d’un amortissement variable en fonction du
champ magnétique. Par exemple, dans [123|, o commence par augmenter de 0.02 & 0.06 avant
de décroitre vers une valeur de 0.02 & fort champ. Ces effets sont désormais bien connus dans
les métaux [I07] mais moins dans (Ga,Mn)As ou les acteurs dans le domaine proviennent de
la communauté des semi-conducteurs plus habituée & considérer les temps de relaxation plutot
que 'amortissement.

Ces différentes expériences et résultats nous ont servi de base afin d’étudier le comportement
de la dynamique de ’aimantation en fonction du champ et comprendre les excitations optiques.
Un exemple est donné sur la Fig. 6.9 On peut observer que I'amplitude des oscillations aug-
mente presque d’un facteur 10 entre zéro et 47.1 mT. Au dela, a 96.5 mT I'amplitude des
oscillations diminue fortement avec un changement de signe. Les oscillations finissent ensuite
par ne plus étre visibles pour des champs forts (>142.1 mT). Autre particularité, a champ nul,
deux fréquences de précessions peuvent étre visible alors que le signal & 47.1 mT ne montre la
présence qu’une seule fréquence.

Au dela des fréquences de précession et de 'amortissement (moins évident & voir dans ce
cas), cette expérience confirme les observations trouvées dans les précédentes études quant a la
dépendance de 'excitation en fonction du champ magnétique et améne plusieurs questions :

1. Comment le champ modifie-t-il la dynamique de I'aimantation?

2. Comment le champ influe-t-il sur le mécanisme d’excitation des ondes de spin?
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Figure 6.9: Dynamique de 'aimantation dans Mn7P43 avec 'application d’un champ magnétique
suivant [110].

Echantillon MnyP; 3 ; T=11.5 K Fpompe=1.5 pJ em™2 ; Fyonge=0.6 pJ cm™2 ; polarisation
sonde :||[100], polarisation pompe : ||[110]

6.5 Effet de la longueur d’onde

Dans la littérature, la dynamique de l'aimantation n’a été que trés peu étudiée en fonction
de la longueur d’onde, la plupart des études restant a 800 nm, proche de la bande interdite
de (Ga,Mn)As . La longueur d’onde a plusieurs effets sur les mécanismes d’excitation et de
détection.

Lorsque 1’énergie des photons est proche de celle de la largeur de la bande interdite, les
effets d’absorption sont réduits ce qui a pour conséquence de limiter les effets d’augmentation
de température. Ainsi, les chances d’observer des effets de la modification de la densité de por-
teurs sont plus grandes. Néanmoins, comme nous ’avons démontré dans la partie précédente,
a 800 nm les effets en température restent non négligeables méme pour des longueurs d’ondes
aussi élevées. A contrario, I'utilisation de longueur d’onde plus faible permet de maximiser
I'injection de porteurs polarisés ou non en spin dans le systéme. Ainsi, I'utilisation d’une po-
larisation o4 pourrait étre plus efficace. L’inconvénient est que les effets en température sont
plus forts.

Les effets magnéto-optiques ayant une dépendance en longueur d’onde, le choix d’une
longueur d’onde permet de favoriser un effet plutot qu'un autre. Tesarova et al. ont étudié en
profondeur la dépendance de effet Voigt en fonction de la longueur d’onde [I83] motivant leur
choix de travailler & A =750 nm ou l'effet Voigt est maximal pour leurs échantillons.

Le choix de la longueur d’onde est souvent purement technique. La plupart des études
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utilisent des laser Ti:Sa ou la courbe d’amplification du laser est maximale a 800 nm ce qui
permet d’envoyer une plus grande fluence sur un échantillon.

Dans notre cas, nous avons travaillé avec plusieurs longueurs d’onde mais principalement a
700 nm c’est a dire aussi proche que possible du pic d’effet Kerr comme montré précédemment
dans la Fig. Cette longueur d’onde nous permet également de maximiser I’absorption des
photons étant donnée les longueurs d’ondes disponibles.



100 Etat de ’art et phénoménologie de la dynamique d’aimantation




101

Chapitre 7

Comparaison FMR-pompe sonde

Durant cette thése, nous avons pu constater qu’exciter ’aimantation par le biais d'une impul-
sion optique était plus ou moins facile suivant les échantillons. Par exemple, sur Mn;P,3 ou
Mn;oP5.1, échantillons & aimantation planaire, les signaux dynamiques se sont révélés relative-
ment aisés a obtenir. A contrario, d’autres comme Mng 4P 64 ayant une anisotropie plus faible
comparée a Mn7P,43, ou encore des échantillons & aimantation hors-plan se sont révélés net-
tement moins dociles. Dans la Fig. nous présentons quelques dynamiques caractéristiques
obtenues sans champ magnétique. On peut remarquer suivant les échantillons des amplitudes
d’excitation ainsi que des fréquences différentes. A premiére vue, plus I'anisotropie est faible,
plus il est facile d’exciter mais nous montrerons par la suite que dans les faits, le mécanisme
n’est pas aussi simple.

Nous avons décomposé les études sur la dynamique en deux chapitres. Dans ce premier
chapitre, on s’intéressera a des aspects fondamentaux de la dynamique d’aimantation comme
les fréquences de précession et 'amortissement ou encore sur le degré de précision des coeffi-
cients d’anisotropie magnéto-cristalline (K;) que 'on peut déduire lors d’expérience FMR. Ces
discussions sont des préalables afin de mieux appréhender I'excitation de la dynamique ce que
nous aborderons dans le chapitre 2 de cette partie.

Dans un premier temps, nous commencerons par discuter I’équation fondamentale & utiliser
pour décrire I’évolution du systéme magnétique aprés une impulsion optique. Puis, nous présen-
terons quelques bases théoriques afin de définir les quantités utilisées ainsi que leurs notations.
Nous passerons ensuite aux résultats expérimentaux et comparerons ces derniers aux prédic-
tions données par les K; mesurés en FMR.

7.1 Modélisation de la dynamique de aimantation

L’impact d’une impulsion laser sur ’échantillon entraine une variation impulsionnelle des con-
stantes d’anisotropies (K;). Cette variation peut avoir plusieurs origines : variations de tem-
pérature, de densité de porteurs polarisés (OSTT) ou non polarisés en spin (OSOT). De
maniére générale, la variation de température sera toujours présente et donc le module de
I’aimantation M, est censé varier au cours du temps. En toute rigueur, 1’'étude de la dy-
namique de 'aimantation nécessiterait d’utiliser 1’équation de Landau-Lifshitz-Bloch dérivée
par Garanin et al. [59] a partir de I’équation de Fokker-Planck et qui permet de prendre en
compte les variations du module de I'aimantation.
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Figure 7.1: Comparaison des signaux magnéto-optiques obtenus en champ nul pour 3 échantillons de
(Ga,Mn)(As,P) pour Fpompe=1.5 pJ cm™2

7.1.1 Variation du module de 'aimantation : LLG ou LL-Bloch?

Avec le développement du retournement optique assisté par des processus thermiques, la dy-
namique de 'aimantation commence a étre étudiée en prenant en compte une variation du
module de I'aimantation, voir le passage par une phase paramagnétique due a une variation
impulsionnelle de température [10]. Ces effets ne peuvent pas étre pris en compte par LLG qui
suppose aucune variation du module de I'aimantation, mais par LLB. Suivant les notations de
Garanin et al. [30], la dynamique de 'aimantation par LLB est donnée par :

drm L= (771 - Beyy)imi [ % (17 X Beyy]
— = —y(M X Besy) + ’70z||—mzfjc —yoo -~ I

(7.1)

avec m(t) = M(t)/M(T). m suit une fonction de Langevin La[kBLT(mJex + uppoH)| définie
par L,(z) = coth(x) — 1/z. L’amortissement est décrit par deux termes : un terme trans-
verse ooy = ar(1 — T/3T¢) se rapprochant de 'amortissement de Landau (ayp) décrivant la
relaxation de ’aimantation vers son équilibre, et un terme longitudinal, absent dans LL, a =

ar2T/3T¢ décrivant la variation du module de aimantation. Le champ effectif Be ff = HoHe if
est défini pour T<T, par :

- OoF M
By = —— H H, 1 —m?)m 7.2
ff 57 = Hofl +poH, + N (1 —m)m (7.2)

_om

avec X|| = pp.,; , la susceptibilité magnétique longitudinale. La susceptibilité transverse y |

est comprise dans Ha par U'intermédiaire des K; [59).

Dans le cas ou T<C T¢, on montre que la susceptibilité longitudinale devient une quantité
petite. La condition d’équilibre de I'aimantation définie par B,y = 0 donne alors directe-
ment M ~ My(T) = m = 1. Physiquement ce résultat a été expliqué par Xu et al. [210]
en considérant que si m varie hors de sa valeur d’équilibre, le champ effectif longitudinal, et
en particulier le champ d’échange suivant m devient trés important entrainant une relaxation
rapide de lordre de 1/hJ., sur des échelles de temps inférieures a la ps. En conséquence, le
champ effectif ne dépend plus de la susceptibilité magnétique. De plus, dans le cas ot I’on reste
a des températures inférieures a 7,/2, o) =0 et ya; = arr : on retrouve alors I'équation de
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Landau-Lifshitz qui suppose que le module de I'aimantation reste constant.

Notons qu'’il existe également une variante de LLB récemment dérivée par Xu et al. [209]
se voulant plus simple d’utilisation que LLB mais ne s’appuyant pas sur les mémes hypothéses
de départ. Une des conséquences est que l'aimantation dans LLB varie comme une fonction
de Langevin tandis que I’équation dérivée par Xu et al. comme une fonction de Brillouin. La
discussion de la différence entre ces deux équations dépasse largement le cadre de cette thése
et nous renvoyons le lecteur a 'article de Xu et al. [210] pour plus d’informations.

Dans notre cas, les études que nous allons présenter ont été réalisées a basse température
et pour des fluences de pompe faible (Fpompe=1.5 uJ cm™2). Dans ces gammes de fluences,
des manifestations de la variation du module de I’aimantation peuvent étre observées dans nos
signaux par le biais d’un fond exponentiel. Néanmoins, celui-ci a été évalué a 1.5 %, une valeur
suffisamment faible pour négliger la variation du module de l’aimantationﬂ Ainsi, pour des
questions physiques, 'utilisation de LLG nous a paru suffisante pour décrire les phénoménes
observés au cours de cette thése. En coordonnées cartésiennes, 1’équation LLG est définie a
partir de LL [I55] par :

dm L o= . dm
— = —y(1+aZ)(m x Hepf) + agmm x — (7.3)
dt dt
avec ag = apr/v. Par la suite, puisque , ag < 1, on fera 'approximation répandue dans

la littérature y(1 + a2) ~ 7.

7.1.2 Equation fondamentale de la précession

Pour des questions pratiques, nous utiliserons par la suite I’équation LLG en coordonnées
sphériques avec une source excitatrice imposant une variation impulsionnelle des constantes
d’anisotropie. Dans I'approximation de la précession aux petits angles, ’équation LLG prend
la forme suivante :

. Y OK; ag ¢
00 = ————((Fyod8 + Fagd Fore =) 50
¢ M, sin 6, 0000 + Fog00 + Z oK K; + sin 6,
56 = s <F¢96€ + Fyodd+ ) F¢KK7> — agsinfy 6¢
avec Iy, = % a la position d’équilibre de I'aimantation 6y et ¢g. Les termes dépen-

dant des Fj gk, représentent les termes sources correspondant a une variation des constantes
d’anisotropie et sont égaux a :

FQKQL :sin290 F¢K2L =0

Fyk,, =sin26, cos? B, Fyr,, =0
sin 260 . '

Forey = B - [ — 1+ sin2¢y] Fyre,, = cos2¢g sin® 0, (7.5)
— cos ) sin® 6,

1
5 [3 + cos 4¢0} Fok, = 3 sin 0, sin 4¢y

L’efficacité de Pexcitation dépendra de la valeur des coefficients dans 'Eq. [7.6] On peut
d’ores et déja souligner I'importance de la position d’équilibre de I’aimantation pour les excita-
tions optiques par une variation des constantes d’anisotropie ce qui sera discuté dans une partie

For,, =

La correction dans B,y n’étant qu’a 'ordre 2
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ultérieure (voir chapitre|8.1| de cette partie). Les formules décrites par I'Eq. et I'Eq. sont
les points de départ pour 'analyse de la dynamique de I’aimantation.

7.2 Théorie : fréquence de précession et amortissement

Dans un premier temps nous allons décrire les processus physiques ayant lieu aprés 'impact de
la pompe ce qui correspond a la solution homogeéne de 'Eq. [7.4] afin de définir des conventions
de notation Ces processus sont 'amortissement de 'aimantation avec un temps caractéristique
T, = —, et la précession de l'aimantation a une fréquence f; = w; /2w, I'index i correspondant au
numéro de I’onde de spin considérée. Ici la notion d’onde de spin n’est pas nécessaire pour com-
prendre la dynamique et nous y reviendrons dans le chapitre associé (voir partie IV chapitre E[)

7.2.1 Fréquence et amortissement

Dans notre cas, l'aimantation étant dans le plan de I'’échantillon (fy = 5), on a alors Fy,=0

Veo. On résout I'Eq. en considérant des solutions harmoniques de la forme 60(t) = 00
et ¢(t) = 6™, avec Q = w + z% On obtient alors le systéme d’équations suivant :

¢95A9+[AZ }&bzo

v : . e
_ [Ms Foo + mac} 50 + 006 =0

En calculant la partie réelle et imaginaire du déterminant de 'Eq. [7.6], on a :

(7.6)

oy (Fae + Fyg)? 1 Gy

\/1+aG\/ AM2(1+ a2) X6 = e T 2M, (1 + a2)

avec wy = Mis‘/ FyoFyy. La fréquence de précession est principalement déterminée par
I’énergie libre du systéme magnétique, ag étant une quantité petite. Par la suite, on approx-
imera w & wy, la correction en o étant négligeable [187]. Toutefois, 'expression de 7¢ dans
I'Eq. [7.7] va avoir un impact sur Uinterprétation des expériences en pompe sonde.

(Foo + Fyg) | (T.7)

w =

De maniére générale, yo va dépendre des K;, d'un champ magnétique appliqué ainsi que
d’un ¢y, la position d’équilibre de ’aimantation. Pour un champ magnétique suffisamment fort
par rapport aux champs d’anisotropies, Fypg et Fy 4 vont devenir égaux a poHey, lui méme égal

a /FypoFyus. On a alors xg = agwo.

7.2.2 Discussion sur ’amortissement FMR et pompe sonde

L’origine microscopique de I'amortissement en magnétisme est un transfert d’énergie vers le
bain de phonons et d’électrons des degrés de libertés du systéme magnétique a travers le cou-
plage spin-orbite L.S, L étant le moment orbital et S le spin de 'atome magnétique. Par
exemple, des systémes magnétique composés de Gd>T ou Fe*™ (composés ayant L=0) auront
un amortissement faible, tandis que des systémes composés d’atomes avec de forts L tel que
le Dy?*, le Sm®* ou encore 'Ho3" présenteront de forts amortissements. Une illustration de
ce phénomeéne peut étre retrouvé dans les travaux de Reidy et al. [144] o les auteurs se sont
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Figure 7.2: Ref Khazen et al. [86] : Spectre FMR pris & 9.3 GHz (a) et a 34.3 GHz a T=20 K (b)
avec leur modélisation en prenant un élargissement Lorentzien. c¢ : Elargissement en fonction de la
fréquence de cavité pour plusieurs températures avec un ajustement linéaire. d : Ref Lenz et al. [100]
représentation schématique de différentes contributions & ’élargissement. AH¢ représente la partie lié
a Gilbert, AHsyps la contribution a deux magnons, AHj la contribution inhomogéne intrinséque et AH
la somme de toutes ces contributions.

intéressés a I’amortissement suivant le dopage en terre rare.

Dans (Ga,Mn)As le mécanisme est quelque peu différent a cause de Ly, = 0. Celui-ci a
été expliqué par Tserkovniak et al. [I94] comme originaire de 'interaction d’échange entre les
porteurs délocalisés, ayant un moment orbital non nul, et les Mn et dépend du temps de relax-
ation transverse des porteurs (7s7) par rapport a sa fréquence de précession (w,), 'aimantation
quant a elle varie lentement par rapport a ces autres temps caractéristiques. Dans (Ga,Mn)As
, Tsf > Wirou, 1€ spin des Mn transférée aux porteurs aura le temps de précesser avant d’étre
communiqué & un autre Mn, freinant ainsi la dynamiqueﬂ Avec leur modele, avec 7,;=100 fs,
Tserkovnyak et al. obtiennent ag = 0.01, une quantité comparable aux expériences.

Expérimentalement, cette quantité peut étre mesurée dans le domaine temporel (pompe-
sonde), fréquentiel (FMR, BLS) via 'élargissement en champ du mode uniforme, ou encore
par la propagation de parois de domaines en utilisant le champ de Walker ou dans le régime

précessionel [192].

En FMR, 'amortissement se mesure via ’élargissement des champs de résonance. De fagon

2Dans l'autre cas limite, ’amortissement sera lui aussi augmenté car la surface de Fermi n’aura pas le temps de
s’adapter aux variations rapides de la polarisation en spin des porteurs
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usuelle, celui-ci est définit comme la somme de plusieurs contributions ayant des comportements
en fonction de la fréquence de cavité (w, qui se trouve étre aussi la fréquence de précession de
I'onde de spin). La premiére contribution est un élargissement homogéne qui va étre propor-
tionnel a w et ag (Fig. [7.2d). Les autres contributions seront des élargissements inhomogenes
pouvant étre indépendant ou dépendant de w. Une contribution inhomogéne dépendante de w
est généralement associée & une contribution a deux magnons (f’(w)) c’est a dire l'interaction
d’un mode de spin uniforme avec un mode de plus haut vecteur d’onde ([8] par exemple). Cette
contribution se distingue de I'homogéne par un comportement non linéaire [100](Fig. [7.21d).
L’¢élargissement peut alors se mettre sous la forme suivante :

AH = AHy + %agw + (W) (7.8)

En négligeant la contribution & deux magnons, ag peut alors étre déduit des courbes AH (w)
par un simple ajustement linéaire. En FMR, 'extraction de ag passe alors par 'utilisation d’'un
nombre suffisant de fréquences de cavité. L’utilisation d’une large gamme en fréquences (par
exemple Ben Hamida et al. [I3]) permet alors de modéliser de fagon plus fine les différentes
contributions a l’amortissement.

De maniére analogue, nous considérons également plusieurs contributions a l’amortissement
temporel. On définit y.g par :

Xeff = Xo + X& + X (w) (7.9)

Les expérimentateurs en pompe-sonde préférent par commodité travailler sur des quantités
adimensionnées. On définit alors un amortissement effectif de la forme suivante :

/
Xefl _ g = X0 4 X6 L X (7.10)
W w w W

et dans la limite ot ugH est grand devant les champs d’anisotropie, on obtient :

(7.11)

En pompe-sonde, la maniére adéquate pour extraire o consiste alors a monter a suffisam-
ment fort champ jusqu’a observer un aeg constant comme réalisé par Nemec et al. [123].

Amortissement FMR et pompe-sonde dans la littérature

Dans notre cas, les analyses FMR faites sur nos échantillons ont été réalisées par Cubukcu et
al. [32] avec deux fréquences & 9.3 GHz et 34.3 GHz (Fig. [7.2h,b). L’amortissement homogéne
Q¢ a ensuite été extrait en utilisant une interpolation linéaire dont on donne un exemple sur la
Fig. [86][32] ce qui présuppose de négliger une contribution & deux magnons. La pente est
directement proportionnelle & 'amortissement intrinséque.

Dans (Ga,Mn)As , en FMR, Cubukcu et al. ont trouvé des ag = 0.003. Ces valeurs sont trés
faibles par rapport a d’autres groupes comme celui de Woltersdorf et al. [208] avec cg=0.03
ou encore de Ben Hamida et al.[13] avec ag=0.02 soit un ordre de grandeur au dessus. Les
résultats de Woltersdorf et al. et Ben Hamida et al. se distinguent de ceux de Cubukcu et al.
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Figure 7.3: Signal obtenu sur Mn7P4 3 superposé a ’ajustement donné par I’'Eq. [7.12]

T=12 K ; polarisation pompe et sonde || [100]

par l'utilisation de plus de deux fréquences de cavité, mais sur une gamme restreinte (entre 3 et
10 GHz) par rapport a Cubukcu et al.. Ces résultats, méme si présentant des différences, restent
plus faibles par rapport aux valeurs communément observés dans la littérature sur (Ga,Mn)As
en pompe sonde avec des valeurs de g = 0.1 pour Qi et al. [I38]. Seul Nemec et al. [123] ont
obtenu I"amortissement homogéne a fort champ avec ag = 0.02, une valeur comparable a celles
de Ben Hamida et al.

7.3 Expérience : comparaison FMR et pompe-sonde

Dans cette partie nous allons étudier expérimentalement les variations de w et de aeg et
comparer les résultats obtenus avec les calculs utilisant les données de FMR. Chacun de ces
parameétres va dépendre de ¢g c’est a dire des K; évalués en FMR. En théorie, ¢y est entiére-
ment déterminé par une minimisation de 1’énergie libre du systéme en utilisant les coefficients
K; préalablement mesurés par FMR. L’hypothése sous-jacente de cette minimisation est que
nous pouvons négliger ’entropie du systémeﬂ c’est a dire que la condition d’équilibre du sys-
téme est décrite par OF,/0m = 0 a température fixée. Il n’existe alors qu’'une seule position
d’équilibre, ¢y déterminée entierement par I’énergie d’anisotropie dont on rappelle la formule :

sin 2¢g = —%H. Lorsque la température augmente, la nucléation de domaines magnétiques se
faisant plus facilement, I’entropie ne peut plus étre négligée et donc des déviations pourraient
étre observées. En FMR, ce point est peu probable car les champs appliqués sont suffisamment

importants pour aligner ’aimantation suivant le champ.

3Ce qui revient & considérer une température nulle par le troisiéme principe de la thermodynamique
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Figure 7.4: Evolution des fréquences en fonction de la température et comparaison avec les valeurs
attendues en utilisant les constantes trouvées en FMR. Les barres d’erreurs ainsi que la zone rose
correspondent & 1/7.g.

a : MnyP; s (barres d’erreur dans l’épaisseur des points) ; b : MnyPs4

Nous avons réalisé une série d’expériences en fonction de la température et du champ magné-
tique a faible fluence pompe et sonde (Fpompe=1.5 1 em ™2 et Fapnge=0.7 pJ ecm™2) sur plusieurs
échantillons et nous avons étudié les processus de relaxation. Dans un premier temps nous nous
intéresserons aux fréquences puis a 'amortissement. Enfin nous discuterons de la validité de la
correspondance FMR pompe-sonde et en tirerons les conséquences pour la suite.

7.3.1 Ajustement des courbes

Afin d’extraire les parameétres caractéristiques de signaux expérimentaux, nous ajustons nos
signaux par une fonction empirique de la forme :

*

Cmax

Ly Cepl=)] (7a2)

Tdown Tup

p(t) = Z A; sin(w;t + ¢;) exp(—aes; wit) + [exp(—

avec l'indice de sommation allant jusqu’au nombre de fréquences présentes dans les sig-
naux (typiquement 2). Pour une oscillation i, A; représente 'amplitude de 'oscillation, w; sa
fréquence, ¢; sa phase et aes; I'amortissement effectif (qef ; = i C™* représente 'amplitude
du signal exponentiel d’amplitude maximale C,,,4,.

La qualité d’un ajustement est présentée dans la Fig. ou l'on peut observer deux
fréquences et aucune exponentielle (C*=0). Dans le cadre des présentes discussions, seul le
mode ayant la fréquence la plus basse sera au centre de notre intérét. Les modes supérieurs
seront discutés dans le chapitre relatif aux ondes de spin (voir partie IV chapitre @
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Figure 7.5: Evolution des constantes d’anisotropies pour Mn7P43 (a) et Mn7P34 (b) a toutes les
températures (source Cubukecu et al. [32]).

7.3.2 Fréquences et correspondance FMR /pompe-sonde

Connaissant la variation des constantes d’anisotropie en fonction de la température, on peut
calculer les fréquences de précession attendues, en utilisant 'Eq. [7.7] & toutes les températures.
Deux résultats pour ce type d’expérience sont portés sur la Fig. pour les échantillons Mn;P, 5
(Fig. [7.4h) et Mn;P3 (Fig. [7.4p) avec la modélisation de I'évolution de la fréquence du mode

fondamental dans les deux cas.

Les fréquences expérimentales ont des évolutions similaires avec une tendance a décroitre en
fonction de la température. Qualitativement cet effet se comprend en considérant la diminution
des champs d’anisotropie (K;(T")/M,(T')) avec la température, entrainant alors une diminution
de la fréquence de précession.

Quantitativement, une bonne correspondance FMR /pompe sonde n’est pas observée sur
tous les échantillons. Si dans le cas de Mn;P43, 'accord entre les prédictions FMR et nos
mesures est quasi parfait ce n’est plus le cas sur Mn;P3¢4. Ces différences peuvent se com-
prendre en explicitant la forme de wy. On considére le produit FyyFy, pour deux directions
cristallographiques caractéristiques a champ nul :

FopFpp = (= 2K21 + 2Ky + Ko + oM7) 2Ky si o || [010](|Kay| > [ Ky ])
FogFyps = (= 2Ky + Ky + 2Ky + poM?) (2Ky — 2Ky))  si ¢y || [110](|Kyy| < |Koy)(7.13)

Lorsque ¢g s’aligne avec [1-10], on a Ky > Ky. Sinon, Ky > Ky|.

Mn7P4.3 : une correspondance parfaite FMR /pompe-sonde

L’anisotropie de Mn;P, 3 est biaxiale pour des températures en deca de 60 K, point ot Ky =
K. Sur la gamme de température étudiée (10-50 K), Ky domine toutes les autres constantes
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d’anisotropie (Fig. [7.5a). Il se trouve que la valeur de Ky n’a que trés peu d’influence sur la
fréquence, méme sur la gamme de température étudiée et la courbe expérimentale peut méme
étre reproduite de maniére satisfaisante dans un cas extréme en posant Ky =0 a toute tem-
pérature ou ¢o(1T") = ¢o(4 K), c’est a dire, sans variation de 'angle d’équilibre de ’aimantation.
Les fréquences ne dépendant alors que trés peu des fluctuations des K, celles-ci resteront bien
déterminées en prenant des constantes moyennées sur tout le matériau, tant que la constante
dominante est bien déterminée.

En conséquence, sur la gamme de température observée on aura un accord quasi parfait
entre les fréquences calculées par (7.7]), et nos observations en pompe-sonde. Cette correspon-
dance pourrait nous amener & penser que ¢ est bien déterminé en utilisant les données FMR.

Mn7Pg36 : désaccord pompe sonde/FMR. Position de ¢y?

A contrario sur Mn;P3g, la correspondance FMR/pompe-sonde n’est pas bonne (Fig. [7.4p).
Dans ce cas, c’est Ky, qui domine toutes les autres constantes d’anisotropie. Notons que
'anisotropie planaire (K et Kyj) est 3 fois plus faible par rapport a Mn;P43 & basse tem-
pérature. A basse température, Ky > Ky est dominant mais cette fois-ci, suivant la FMR,
lorsque 'on augmente la température 'aimantation devrait s’aligner suivant [1-10] vers 35 K
(K = Ky). En conséquence, nous devrions observer une fréquence nulle (voir I'Eq. ,
mais aussi comme nous le verrons par la suite, plus aucune excitation pour des températures
plus élevées (voir chapitre , ce qui n’est pas observé. La valeur de Ky aura donc ici une
importance capitale. L’absence de point singulier sur nos courbes de fréquences en fonction de
la température peut étre comprise de plusieurs maniéres.

La premiére explication est d’ordre purement expérimental. Notre fenétre temporelle max-
imale étant 3.5 ns, la fréquence minimale que 1'on pourra détecter sera de 0.28 GHz (trait
noir sur la Fig. ) Cette fréquence de coupure que nous calculons est bien en dega de nos
observations, on peut en déduire que ce facteur n’est pas limitant.

Regardons maintenant 'amortissement 1/7. 1/7 représente entre autres une dispersion en
fréquences autour de la fréquence centrale. Cette dispersion est représentée sur la Fig. [7.4p
sous la forme de barre d’erreur pour les points expérimentaux, et de région rose pour les
points théoriques. Cette dispersion n’est pas particuliérement plus importante au voisinage de
35 K comme on pourrait s’y attendre si le spectre de fréquence comportait une part de basses
fréquences.

La derniére hypothése remet en question la position de ¢y. Partant de I’hypothése que la
position d’équilibre reste bien définie en fonction de la température par minimisation d’énergie
(Fig.|7.6) ce qui suppose un seul état d’équilibre. Considérant que les mesures des K; par FMR
sont données sans barre d’erreur, il n’est pas impossible qu’un autre jeu de K; puisse étre tiré
des spectres expérimentaux. Nous penchons alors vers une mauvaise détermination de Ky et
Ky lorsqu’elles sont trés faibles devant Ko .

La valeur de ¢y étant gouvernée par le rapport Ky /Ky, nos résultats signifient soit que
Ky est plus faible, soit Ky est plus fort. Etant donné que les fréquences semblent étre du bon
ordre de grandeur, une augmentation de Ky entrainerait une augmentation de la fréquence.
Une diminution de K semble alors plus pertinente vis a vis de nos résultats. Notons que dans
le cas de Mn;P3, cette constante est extrémement faible et posséde un comportement curieux
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Figure 7.6: Evolution de la densité volumique de 1’énergie magnétique dans le plan en fonction de la
température pour Mn;P3g.

avec une premiére augmentation en fonction de la température.

Pour rendre compte du passage suivant [1-10] a plus haute température, une réduction de
Ky de 50 % est suffisante. Néanmoins la constante est tellement faible que poser Ky = 0 et
donc aucune réorientation de ¢y avec ¢o(T") = ¢o(12 K) donne des résultats tout a fait satis-
faisants sur la fréquence. Un dernier affinement pourrait étre trouvé en réduisant Ky, de 15%

(Fig. [7.4p).

L’échantillon Mn;P3 ¢ montre donc les limites dans la détermination des constantes d’anisotropies
par FMR lorsque celles-ci deviennent trop faibles. La méthode pompe-sonde fournit une
réponse, aul moins sur la position d’équilibre de I'aimantation déterminée par le rapport Ko/ Kyj.

...et dans la littérature

Dans la littérature sur (Ga,Mn)As , les K; évalués par FMR sont utilisés pour expliquer les
données pompe-sonde. Citons en particulier les travaux menés par Oiwa et al. [129], Wang et
al. [199] et Qi et al. [139]. La correspondance FMR pompe-sonde en appliquant un champ a été
démontrée par Oiwa et al. lorsqu’ils ont pour la premiére fois obtenu des signaux dynamiques,
puis par Wang et al. pour démontrer 'existence de plusieurs modes d’ondes de spin et les
identifier. Mais aucune de ces études jusqu’alors ne s’était intéressée comme nous a la validité
de ces coefficients sur une gamme de température aussi large.

Nemec et al. [I84] évaluent directement les constantes d’anisotropie en utilisant les données
pompe-sonde pour trois orientations du champ afin d’obtenir les K; de leurs échantillons, ce
qui donne une procédure se rapprochant de la FMR mais optique. Si cette approche présente
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Figure 7.7: Source [208] : a : dispersion des champs de résonnance sur un échantillon de (Ga,Mn)As
grace & un TRMOKE couplé & de la FMR a T=10 K et f=6 GHz. Les lignes en trait plein sont des
ajustements gaussiens. La largeur des distributions est de 1.0 mT poH || [100], 3.2 mT poH || [1-10] et
1.6 mT poH || [110]. Chaque distribution est consitutée de 80 mesures faites a différents points d’un
échantillon de (Ga,Mn)As . b Elargissement en fonction de la fréquence de cavité & une position fixée.

I’avantage de sonder localement les propriétés magnétiques, la description de I’anisotropie est
incompléte car il manque K4, n’intervenant pas dans ’expression de la fréquence. L’avantage
est alors que les auteurs connaissent les K; en un point de I’échantillon.

On peut trouver une approche originale par Woltersdorf et al. [208] ou les auteurs ont
réalisé le TRMOKE couplé a de la FMR sur (Ga,Mn)As en synchronisant le champ rf avec
un laser Ti:Sa. Ainsi les auteurs sont capables d’adresser les propriétés locales et globales
d’un échantillon dans les mémes conditions expérimentales. Woltersdorf et al. ont ainsi pu
démontrer que suivant la direction du champ appliqué, une dispersion des champs de résonances

était visible en déplagant le laser sur I’échantillon, la valeur moyenne étant celle déterminée par
FMR Fig. [7.7

Pour expliquer les dispersions des champs de résonance les auteurs considérent qu’elles
proviennent de fluctuations de Ky. Cette approche a été justifiée dans leur cas par la faible
sensibilité de leurs résultats a ce paramétre, un peu comme nous dans le cas de Mn;P43. De
plus l'origine de Ky pouvant provenir soit de fautes d’empilement lors de la croissance [94]
soit de formation aléatoire de paires Mn-Mn [I§] (les deux semblant reliés selon Kopecky et al.
[94]), il est raisonnable que ce paramétre puisse varier localement sur I’échantillon. Ces résultats
confirment alors notre approche consistant a réaliser des modifications de Ky, ce qui agit sur ¢y.

7.3.3 Amortissement

L’amortissement a.g est un paramétre des ajustements des signaux dynamiques. Au cours de
cette thése, nous avons étudié la variation de ce paramétre en fonction de la température, et
du champ magnétique sur plusieurs échantillons de (Ga,Mn)(As,P) . Chacune de ces variations
donne des informations différentes. La variation en température permet d’obtenir des indica-
tions sur la valeur des constantes d’anisotropie, a l'instar des fréquences, tandis que les mesures
en champ magnétique permettent d’atteindre la partie ag indépendante en fréquence, ag.
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Figure 7.8: Evolution de I'amortissement effectif en fonction de la température.

Echantillon MnyP,.3 ; Fpompe=1.5 p1J em™2 ; Foonde=0.7 puJ cm™2

Par commodité, nous préférerons par la suite présenter nos analyses sur aeg plutot que 1/7.
Nous présentons ici les résultats expérimentaux ainsi que leurs modélisation sur la Fig.
pour Mn;P, 3 en fonction de la température, et sur la Fig. pour Mn;P, 3 et Fig. pour
Mng 64Pg.64 €n fonction du champ. Le but est d’extraire de ces variations ag pour ces deux
échantillons.

Effet de la température (Fig. [7.8]

Les mesures ont pu étre effectuées jusqu’a 47 K , température au dela de laquelle le signal n’est
plus détectable. En fonction de la température, c.r; augmente de fagon monotone. Le temps

d’amortissement est de 'ordre de la ns. Ces observations correspondent & ce que 'on peut
trouver dans la littérature sur (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) [139][123][183].

Sur Mn;P, 3, dans la gamme de température étudiée en pompe-sonde, la largeur de la réso-
nance a été modélisée par Cubucku et al. avec AH,, = AH,+ Wiﬂagw. Les résultats montrent
une faible augmentation de a¢ (25 %, de 0.008 &4 0.01), et une variation linéaire de AHy (30 %).
Dans notre cas nous pouvons observer une augmentation de 250 % de aeg. Cette augmenta-
tion ne peut s’expliquer que par une réorientation de ¢q suivant [1-10] lors de I'augmentation
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en température; la dépendance que nous observons est alors un pur effet d’anisotropie. Deux
approches ont été utilisées pour modéliser nos données.

La premieére, celle donnant le meilleur accord, consiste & ne considérer aucune contribution
inhomogeéne et a appliquer 'Eq. [7.7] On obtient ainsi une borne supérieure pour le parameétre
d’amortissement ag = 0.065. La deuxiéme modélisation, se rapprochant trés certainement plus
de notre systéme physique, considére un ag et xo/w variant avec la température de la méme
maniére que ag et AHy en FMR. Les valeurs de ag mesurées par Cubukcu et al. semblant
suspectes car trés faibles, on prend une valeur typique d’amortissement que 1’on peut trouver
dans la littérature o = 0.02 (voir Nemec et al. [123] ou encore Ben Hamida et al. [13] par ex-
emple), et xo =0.1 GHz & T=10 K. A 10 K, xo/w ~ 0.4, la part de la contribution inhomogéne
est deux fois plus grande que la contribution homogéne.

Pour mieux rendre compte de la redescente de I'amortissement proche de 50 K, Ky a été
augmenté de 65 % (K = 371 J m™?) dans la premiére approche, et de 50 % (Ko = 331 Jm ™)
dans la deuxiéme approche. Ces modifications reviennent a aligner ’aimantation suivant [1-10]
a 49 K dans la premiére approche, & 51 K dans la deuxiéme approche au lieu de 60 K. La prise
en compte de la contribution inhomogéne ne change donc pas trop l'interprétation des résultats
en termes de Ky, seule la valeur de a¢ change.

Effet du champ magnétique

De facon similaire a un effet de température, le champ magnétique a aussi une influence sur
le paramétre d’amortissement. Si la variation pourra étre décrite par un effet d’anisotropie
magnétique grace a I'Eq. [7.7, deux approches permettent d’analyser les variations de cyy.

La premiére est identique a celle développée en fonction de la température et a été réalisée
sur Mn7P4 3. On va chercher & modéliser les variations de I'amortissement a ’aide de I’'Eq.
et avec I'Eq. On néglige dans un premier temps des effets comme la contribution & deux
magnons. Cette approche quoique simpliste permet de se faire une idée des effets mis jeu dans
le systéme magnétique. Les constantes d’anisotropie sont une fois de plus modifiées afin de
rendre compte d'un pic vers 50 mT.

Lorsque le champ est aligné suivant [110], en posant dw = 0 on trouve une valeur ag=0.065,
soit la méme que celle trouvée en fonction de la température. Toutefois, en prenant en compte
la contribution inhomogeéne, en prenant a=0.02, la valeur de dw est presque 5 fois plus forte
que pour les expériences en fonction de la température. Comme celles-ci avaient été faites un an
auparavant, nous supposons un vieillissement de ’échantillon sous 'effet des cycles thermiques
conduisant a cette augmentation de la contribution inhomogéne. De plus, nous avons di ici
faire appel & un Ky deux fois plus faible que celui donné par la FMR, et un K| augmenté
de 50 % ce qui revient a aligner ¢ suivant [110] & 60 mT au lieu de 100 mT. Toutefois, il est
possible que le maximum de a.s¢ soit a plus haut champ, ce que nous n’avons pas vérifié, la
bobine magnétique utilisée étant limitée a 70 mT au moment des expériences.

Avec le champ suivant [1-10], la modélisation conduit soit & une valeur ag plus grande, soit a
une contribution inhomogeéne presque deux fois plus importante par rapport au champ suivant
[110]. Notons que dans ce cas, le Ky correspond a celui que nous avons pu déduire lors de
I’étude en fonction de la température.

La deuxiéme approche permet d’obtenir la composante de a.sf, sans pouvoir réellement
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Figure 7.10: Evolution de 'amortissement effectif sur Mng g4Pg.64 en fonction de la fréquence, pour
deux orientations de champ.

Echantillon Mng.6;P6.64 ; T=12 K ; Fpompe=1.9 puJ em™2 ; Fyonde=0.7 pJ cm™2
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séparer la contribution indépendante de la fréquence. Plutét que de porter le paramétre
d’amortissement en fonction du champ, on le porte en fonction de la fréquence. Si la con-
tribution inhomogeéne x( est indépendante de la fréquence, a.s¢ tend vers ag. Le désavantage
de cette approche est qu’elle nécessite une gamme en fréquence suffisamment large pour pouvoir
en observer sa partie indépendante.

Cette approche n’a pu étre réalisée que sur MngesPg6s, un échantillon possédant une
anisotropie plus faible que Mn-P,3. On observe trés clairement sur la Fig. la. décrois-
sance de oy avec la fréquence. Faute de données a plus fort champ, il n’est pas certain
que le régime ol aes¢ devient indépendant de la fréquence soit atteint. Cependant une borne
supérieure de 0.05 pour a¢ peut étre déterminée (Fig. [7.10).

...et dans la littérature

En pompe sonde sur (Ga,Mn)(As,P) , la seule donnée existante dans la littérature sur laque-
lle nous pouvons nous appuyer est celle de Tesarova et al.[I81] sur un échantillon MngPyo o
ag = 0.02 a été mesuré en appliquant jusqu’a 600 mT.

Dans la littérature sur (Ga,Mn)As , les valeurs des c.ss mesurés sont dans les bons ordres
de grandeurs en comparaison des travaux de Qi et al. [139][I38] avec des valeurs comprises
entre 0.03 pour des concentrations en Mn faibles, jusqu’a 0.08 pour de plus fortes valeurs.

Par rapport a la FMR, les valeurs de a.ff, méme la partie indépendante de la fréquence,
sont trés importantes et nous avons démontré dans la section précédente que nous avions systé-
matiquement une large contribution inhomogéne & ’amortissement. De plus, une contribution
inhomogéne plus importante suivant [1-10], a déja pu étre mise en évidence par Woltersdorf et

al. (Fig.[7.7h).

Cette observation est une confirmation des mesures réalisées par Cubukcu et al. (Fig. en
particulier sur Mn;P, 3, avec un ag plus important suivant [1-10]. L’avantage de Woltersdorf
et al. par rapport & Cubukcu et al. réside dans I'utilisation de plus de deux fréquences de cav-
ité ce qui permet de modéliser plus finement les variations des élargissements dépendants de la
fréquence a 'instar des mesures réalisées par Ben Hamida et al. [I3] ou encore Lenz et al. [100].

Les résultats de Woltersdorf et al. indiquent la présence d’une contribution & 2 magnons
a 'amortissement. L’interaction d’un mode uniforme avec une autre onde de spin est connue
depuis longtemps dans les métaux [134] et peut étre retrouvée dans plusieurs travaux ot par
exemple la taille des impuretés magnétiques [I61], aussi bien que la présence de dislocations
[207], permet cette diffusion.

Il est intéressant de noter que la tendance a un élargissement inhomogéne plus grand suiv-

ant [1-10] que suivant [110] se retrouve aussi bien en pompe-sonde qu’en FMR sans que nous
puissions en déterminer la cause principale.

7.4 Conclusion sur la correspondance FMR /pompe sonde

Dans cette premiére partie, nous avons étudié ’évolution des fréquences de précession et de
I’amortissement en fonction de la température et du champ magnétique. Nous avons comparé
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Figure 7.11: Source Cubukcu et al. [32] : a : données FMR montrant 1’élargissement inhomogéne (a)
et Pamortissement « en fonction de la température pour plusieurs orientations du champ appliqué ;
BJ|[001] (noir, carré), B||[110] (cercle,rouge) , BJ| [100] (vert, triangle haut) et BJ|[1-10] (bleu, triangle
bas) pour Mn7Py 3

les résultats expérimentaux avec les valeurs calculées en utilisant les constantes d’anisotropie
déterminées par FMR. Nous obtenons un bon accord lorsque la contribution de Ky est faible.
En revanche nous constatons un désaccord lorsque la contribution de Ky est importante par
rapport a celle de K. Deux conclusions sont possibles : Ky est mal déterminée par la
FMR lorsque sa valeur est faible devant les autres constantes d’anisotropie, soit cette constante
d’anisotropie présente de grandes fluctuations spatiales a I’échelle de quelques dizaines de mi-
crometres.

[’amortissement quant & lui nécessite des expériences complémentaires a plus fort champ
magnétique pour tous les échantillons que nous avons étudié, pour passer outre la forte con-
tribution inhomogéne probablement due & des effets d’alliages en phosphore (ce qui n’avait pu
étre fait a ’époque).
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Chapitre 8

Excitation optique de la précession

Dans cette deuxiéme partie, nous allons nous intéresser de plus prés a l’excitation optique.
L’impact de la pompe sur 1’échantillon va entrainer une élévation transitoire de la température
AT et une injection de porteur Ap. 3 mécanismes d’excitation peuvent étre envisagés dans
(Ga,Mn)As (voir partie IIT chapitre [f]).

1. Thermique : 'excitation d’origine thermique s’observe lorsque I'élévation en température

provoqué par le faisceau laser est suffisante pour induire une variation de M, et des K,
cette derniére créant ainsi un champ excitateur. L’origine thermique des excitations a été
la premiére identifiée dans le Ni par Van Kampen et al. [196] puis dans (Ga,Mn)As ou
I’absorption du faisceau laser permet de modifier ’anisotropie uniaxiale et ainsi de mettre
en précession 'aimantation.

. OSTT : I’Optical Spin Transfert Torque (OSTT) c’est a dire, I'action de la polarisa-
tion des porteurs injectés sur I'aimantation a été identifié par Nemec et al.[125] en 2012.
Celui-ci tire son origine d’un temps de relaxation des électrons polarisés en spin op-
tiquement injectés (de l'ordre de la dizaine de ps) grand devant le temps de préces-
sion des porteurs (de l'ordre de 100 fs). Ainsi, durant leur temps de relaxation, les
élgctrons précesseront autour des Mn créant un couple sur I'aimantation de la forme
% — M Mn X 8§ = PeM M X (71X M wn) Ot P, représente le taux d’injection des porteurs
ayant une polarisation 7. Ce phénomeéne peut étre vu physiquement du point de vue de la
conservation du moment angulaire comme un transfert du moment angulaire des électrons
a celui du Mn sans perte a travers le bain de phonons (Fig. [8.1h).

Dans le cas de faisceaux lasers en incidence normale, 77 est donné par le sens de rotation de
la polarisation circulaire (c%) et est orienté suivant z. L’OSTT n’est alors efficace qu’en
présence d’une composante non nulle de 'aimantation dans le plan de la couche. Dans le
cas ot My, || & %= || 2, Paimantation partira donc hors du plan suivant £z selon la
polarisation des faisceaux laser (Fig. ) Ainsi, expérimentalement, ’OSTT peut étre

mis en évidence trés simplement en faisant varier la polarisation des faisceaux optiques.

. OSOT : I'action de porteurs injectés non polarisés en spin créant un couple sur 'aimantation
a ¢té identifié par Nemec et al. [I82] en 2012. Comme "OSTT, cet effet tire son origine de
la précession des Mn autour du champ créé par les porteurs photo-injectés. La différence
étant que la polarisation du faisceau laser ne compte pas et que le temps de relaxation
des porteurs est plus court (t< 1 ps). Lors de I'injection des porteurs, la polarisation des
porteurs dans la bande de valence change sur des temps de ’ordre de I'impulsion laser ce
qui applique un couple sur les Mn (Fig. ) Pour des fluences de pompe suffisamment
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Figure 8.1: a: (Ref Nemec et al.[I25]) schéma explicitant le mécanisme de 'OSTT. b : (Ref Nemec et
al.[125]) schéma représentant la dynamique de l'aimantation due & ’'OSTT pour une polarisation o .
c : (Ref Nemec et al.[I82]) schéma représentant le mécanisme de I’'OSOT. d : (Ref Nemec et al.[182])
dynamique expérimentale de I'aimantation sur (Ga,Mn)As montrant la présence d’'un OSOT.

grande, c’est & dire un Ap/p non négligeable (=~ 10 % dans [182]), et une aimantation dans
le plan, cet effet crée un couple faisant partir 'aimantation hors-plan trés rapidement (t<
2 ps) et avec un signe différent par rapport a une élévation thermique (Fig. [8.1d). La dif-
férence de signe s’explique en tenant compte qu'un échantillon & forte densité de porteur
renforce I'anisotropie Ky tandis qu'une variation en température ne fait que diminuer le
rapport Ky /Ky. L’OSOT aura alors tendance a ne produire qu'une variation de Kyj.

Au cours de nos expériences, le mécanisme d’OSTT n’a été clairement identifié comme étant
a la base de 'excitation que dans deux échantillons avec une forte anisotropie uniaxiale suivant
[1-10] et sans phosphore. Tous les autres échantillons ne présentant aucune différence pour
des o+, l'excitation est donc soit d’origine thermique, soit due a 'OSOT. De fagon effective,
nous allons pouvoir modéliser notre excitation par une variation impulsionnelle des constantes
d’anisotropie.

Dans cette partie nous présenterons dans un premier temps l’effet d’une excitation optique
sur I'aimantation en nous intéressant aux différents champs excitateurs créés par une variation
des K;. Puis nous présenterons le résultat de nos expériences et montrerons comment différentes
approches expérimentales de la dynamique permettent de mieux comprendre qualitativement
et quantitativement l'effet de I’excitation sur I’aimantation.
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8.1 Theéorie : efficacité des couples excitateurs

Nous allons commencer par développer la théorie phénoménologique de l'effet des variations
des constantes d’anisotropie. Pour ce faire, nous allons résoudre analytiquement 'Eq. [7.4 Le
terme d’amortissement n’étant pas nécessaire pour la compréhension, nous le laisserons de coté.
Dans le cas d’une aimantation dans le plan, en coordonnée sphérique, on rappelle I'Eq. [7.4] :

5 =

5Ki>

K;

f)/
M. <F9959 + Z FQKZ.Ki

(8.1)

: v 0K;

00 = — < (Fyo0 Fore 6,22

i \Foo ¢+Zi: ori i

On rappelle ici les expressions des Fj gk, que 'on classe en fonction de leurs valeurs lorsque
'aimantation est dans le plan (6p = 7) :

Termes non nuls Termes nuls
L. .

Fok,, = 3 sin 6y sin 4¢y Fyr,, =0

Fyk,, = cos2¢g sin® 0, Fyg,, =0

Fyok,, = sin26, cos? 6,

F9K2J_ = sin 290

sin 26 .
Fox,, = 5 0 [ — 1+ sin 2¢y]
— cos Oy sin® 6,
For,, = ; 0 [3 + cos 4¢0] (8.2)

Ces termes vont décrire les couples appliqués a ’aimantation lors d’une variation des con-
stantes d’anisotropie quelque soit I'origine physique. Lorsque I'aimantation est perpendiculaire
au plan, 6y = 0, tous les termes s’annulent et il est alors impossible d’exciter I’aimantation
avec une variation des K;. Si l'aimantation est dans le plan, (6 = 7), les seuls termes ne

SK. 5K . L
s’annulant pas sont K_TFQSKQH et K—‘]”F¢K4”. Autrement dit, seule une variation de Ky ou Ky
2 4
sera a méme de lancer la précession.

On comprend alors que pour des échantillon avec 8y = 0, comme par exemple ceux de Zahn
et al. [214], aucune précession ne peut étre observée, rendant obligatoire 1'application dun
champ tirant I'aimantation vers le plan. Nous avons vérifié expérimentalement ce point pour
Mnjo4Pgs (aimantation perpendiculaire au plan) en appliquant un champ dans le plan. La
précession apparait alors dans le signal dynamique. Au contraire pour Mn;P43 (aimantation
dans le plan), la précession disparait lorsque I'aimantation est tirée hors du plan par un champ
perpendiculaire (voir plus loin Fig. 8.3)).

8.1.1 Reésolution analytique

Nous allons nous intéresser au cas des échantillons & aimantation planaire afin d’obtenir une
solution analytique de 660(t) et d¢(t). L'Eq. se simplifie grandement et il ne reste plus que :

5 = L Fppot
M (8.3)

9 _
8 = —<-Fuob0 + X (1)



122 Excitation optique de la précession

1.0 — F

O

20

0.5- F¢K

a4/l

Q
o
\

Amplitude

o
(6)]
1

-1.01

[0-10] [1-'10] | [100] | [11'01 | [01'01
()]

0

Figure 8.2: Dépendance angulaire des coefficients Fy g, 4 €n fonction de la position d’équilibre de
I’aimantation.

avec X (t) = —vf(t)Xo ou f(t) représente une fonction impulsionnelle excitatrice sans di-
mension. Xy a la dimension d’un champ. Dans le cas général, celui-ci prend la forme suivante

cos(2¢y) sin 4¢y
Xy = Ko Aoy + Ky A 8.4
0= T Rt 5 Ka A (8:4)
avec Agy = ié—%j"‘. Lorsque l'on considére des expériences sans champ magnétique, en

utilisant la position d’équilibre donnée par sin2¢y = —Ky)|/ Ky lorsque Ky < Ky, I'Eq.
peut se réécrire sous la forme suivante :

~ cos(2¢o)
==

cos(2¢y)

Xo Y

Koy (Ag — Ayy) = Ky AK (8.5)

avec AK = Ay — Ayj. Pour résoudre la dynamique, on considére I’équation homogene,
sans X(t). Les valeurs propres du systeme sont Ay = dig-+/Fysfpe = Fiwy, de vecteurs

propres e+ = (57~ Fye, Liwp), avec wy la pulsation de I'aimantation définie dans la section .
La solution réelle de I’équation homogéne est alors de la forme :

do(t) = ng@ (A coswot + Bsin wot)
M (8.6)
30(t) = wo( — Asinwgt + B cos wot)

On s’intéresse a la solution particuliére dans le cas de I'excitation X (¢). Pour la calculer,
on applique la méthode de la variation de la constante sur I’Eq. en utilisant 'Eq. [8.3] Les
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fonctions 060(t) et do(t) solutions de I’équation sont alors des produits de convolution avec la
fonction excitatrice :

t
50(t) = (590 cos wot — doy % sinw0t> — ’YXO/O cos [wo(t — w)] f(u)du

do(t) = <5¢0 cos wot + 004/ %’;Z sin wot) —vXo4/ %;Z /0 sin [wo(t — w)] f(u)du

avec 00y et d¢ les conditions initiales. Notons que puisque ’on ne considére pas I’amortissement,
aucune condition sur la dérivée n’est nécessaire. Dans le cas de 'OSOT, les temps caractéris-
tiques d’interaction sont tels que l'on peut considérer 06y # 0 et dpy # 0. Autrement dit,
avant le début de la précession, on aurait une premiére variation de la position de I’aimantation
instantanée par rapport aux autres temps caractéristiques du systéme.

(8.7)

La conséquence de 1'Eq. est que les amplitudes des oscillations vont dépendre de la posi-
tion d’équilibre de 'aimantation (¢g). Sans champ magnétique, si 'aimantation est strictement
alignée suivant [100] (¢9 = 0 ou Ky = 0), aucune perturbation des K; ne peut lancer la préces-
sion (Fig. . Avec un champ magnétique suivant [100] on peut avoir ¢y = 0 et Ky # 0. Ainsi,
I'Eq. montre que seule une perturbation de Ky peut lancer la précession. Sil’aimantation
est strictement alignée suivant [1-10] (¢ = —7) que se soit sans champ (Ky > Ky ou avec un
champ [|[1-10], aucune perturbation des constantes d’anisotropie Ky et K4 ne peut lancer la
précession.

Afin de modéliser nos signaux nous calculons ’angle de rotation de la polarisation de la
lumiére & partir de 66(t) et 0¢(t) et des coefficients magnéto-optiques Pker €t Pyoigt précédem-
ment établis dans la partie des effets magnéto—optiqueﬂ et dont on rappelle ici les expressions

Jer 12(t) = —Prerd0(t) + 2(

AM,(t)
M,

Mﬁ(t) )Proige Sin 2(¢g — ) + 2Pyoigid0(t) cos 2(dg — 5) (8.8)

S

669(10:0 ou w(t) = :FPKerr (89)

8.2 Forme et durée de I'impulsion excitatrice

Pour modéliser finement 'effet d’une excitation optique, il est nécessaire de choisir une forme
et une durée d’excitation que l'on injectera dans 'Eq. 8.7

L’excitation optique se fait sur des échelles de temps de l'ordre de la durée des impulsions
laser (130 fs). Toutefois dans les signaux dynamiques, apparait trés clairement pour des polar-
isations a 45 deg de 'aimantation une composante exponentielle (Fig. [8.3a) ayant un temps de
montée de 150 ps et un temps de déclin de 1250 ps(Fig. [8.3b), trés long comparé a la largeur
des impulsions laser. La présence d'un tel signal peut étre retrouvé dans la littérature sur
(Ga,Mn)As dans les travaux de Kobayashi et al.[91] et Nemec et al.[I82]. Kobayashi et al.
interprétérent la présence de ce signal comme le signe d’une excitation longue en identifiant la
source de ce dernier a un champ effectif excitateur. Nemec et al. parvinrent a identifier cette

IPartie II chapitre 1 et I'Eq. [3.34
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signature comme étant la variation du module de I'aimantation §M /M, en s’appuyant sur sa
dépendance en polarisation. Toutefois, en analysant ses données de réflectivité différentielle,
Nemec et al. montrent que malgré un 0M/M; long, 'excitation est, elle, plus courte et doit
représenter une variation transitoire de la température.

Le probléme est le suivant : la variation du module de 'aimantation peut avoir pour origine
soit la variation de densité de porteurs, soit une variation transitoire de température. Aux
fluences utilisées, en prenant une profondeur de pénétration caractéristique du GaAs a 700 nm
3 pm [20] (I'ordre de grandeur est plutot respecté dans (Ga,Mn)As ), on obtient une densité
de porteurs photo-créés d’environ 10'7 porteurs/cm?3, 3 ordres de grandeur en deca de ce qui
aurait été nécessaire pour faire varier le module (ainsi que les K; partie I chapitre 2, Fig. [2.8g)
ne serait-ce que de 1 %. L’origine de 0 M,/M, doit ainsi étre forcément reliée & une variation
transitoire en température. Si on suppose que cette variation en température est reliée directe-
ment au mécanisme d’excitation, on est donc face a une excitation longue.

Nous voyons donc la une contradiction entre les travaux de Kobayashi et al. qui supposent
une excitation longue et Nemec et al. supposant une excitation courte, pour des conditions
expérimentales tout a fait comparables aux notres. Si une forme d’excitation du type e */77 —
e~!/7¢) semble raisonnable en premiére approche, il convient désormais de considérer les bonnes
durées d’excitation. Pour les déterminer, nous allons suivre une approche comparable a celle de
Nemec et al. en étudiant les signaux dynamiques en fonction de la polarisation de la lumiére.

8.2.1 Signaux en fonction de la polarisation sonde

L’étude en fonction de la polarisation se fait en ajustant chaque courbe par la fonction I'Eq.
dont on rappelle ici I’équation :

: C t t
p(t) = XZ: A; sin(w;t + ¢;) exp(—aw;t) + T [exp(—Tdown) — exp(—{p)] (8.10)
Ici nous nous intéresserons uniquement a C*(f) = ﬁ C*(p) présente une trés forte vari-

ation 7 périodique, avec un changement de signe entre [1-10] et [110](Fig. [8.3d). En utilisant
I'Eq. I'identification du signal magnéto-optique correspondant & C* est directe. Sachant que
I’aimantation se situe autour d’axe <100>>, le seul terme répondant a ce critére est celui dépen-
dant de 6 M,/ M, évoluant en Pyuig sin 2(¢g — (), m périodique, maximal si ¢pg — f = 7/4[n] et
nul lorsque ¢o— 3 = 0 [x] ce qui correspond tout & fait & nos observations. Avec Pyyig=0.5 mrad
a T=12 K on obtient 6 M;/M; ~ 1.5 %. Par rapport & Kobayashi et al. et Nemec et al.[123],
nous retrouvons bien une variation du module de ’aimantation avec une amplitude et des durées
caractéristiques comparables.

Pour compléter cette interprétation, nous avons réalisé des expériences avec un champ ap-
pliqué hors du plan, suffisamment fort pour aligner I’aimantation avec 8y = 0. Aucune excitation
de la précession par variation des constantes d’anisotropie n’est visible mais seule reste une par-
tie en exponentielle croissante et décroissante relié directement a celle que 1’on peut observer a
champ nul (Fig.[8.3c). Sur d’autres échantillons avec une aimantation hors-plan, nous avons pu
vérifier expérimentalement que l'inversion de la polarité du champ magnétique change le signe
de la courbe. En utilisant I'Eq. [8.9] on identifie alors directement le signal magnéto-optique a
dM, /Mg confirmant 'identification réalisée a champ nul.

Cependant, nous attirons 'attention sur le fait que méme si les temps caractéristiques de
ce signal sont tout a fait comparables & ceux obtenus a champ nul, I'amplitude de la variation
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du module a l'origine du signal n’est pas la méme. En effet, si 6y = 7/2 (champ nul, M dans
le plan), 0M,/M; est relié & Pyoig (nous avons vérifier également expérimentalement ce fait en

—

mesurant le signal dynamique en parcourant un cycle d’hystérésis) tandis que pour 0y = 0 (M
suivant 2), dM;/M; est relié & Pge,. On obtient alors d My /Mg =~ 0.1% lorsque "aimantation
est hors-plan, soit une quantité 15 fois plus faible que lorsque I'aimantation est dans le plan. A
notre connaissance, cet effet n’a jamais été observé dans la littérature, et nous n’avons aucune
explication sur ce phénomeéne.

Nous n’insisterons pas plus sur 'interprétation de I'origine physique de ce signal, toute les
expériences réalisées jusqu’a présent ne permettant pas de conclure de facon irréfutable que
celui-ci tire son origine de dM /M, (nous verrons deux cas avec du champ magnétique, et avec
la fluence de la pompe ainsi que la température). Pour le moment nous ne faisons que supposer
que celui-ci tire son origine de d M/ M.

8.2.2 Simulation : excitation courte vs excitation longue

Intéressons nous aux différences entre une excitation courte et une excitation longue sur les sig-
naux magnéto-optiques en résultant. Quantitativement, la bonne détermination de cette durée
est cruciale pour une analyse quantitative des signaux : pour une méme variation des constantes
d’anisotropie, plus 'excitation sera longue, plus I’amplitude du signal magnéto-optique sera im-
portante, celle-ci étant proportionnelle a 'intégrale de la fonction excitatrice. L’enjeu dans la
détermination de la durée de ’excitation est donc d’obtenir les A correspondant réellement a
notre excitation et donc par extension le AT responsable de ces variations.

Les simulations sont réalisées en résolvant LLG en prenant des fonctions excitatrices de
la forme e ¥/Tdown — =t Tw gyvec Tion =1250 ps et Tup—150 ps pour l'excitation longue, et
Tup =0.1 Ps et Tgoun =5 ps pour l'excitation courte. La trajectoire calculée pour chacune des
excitations est ensuite injectée dans 1I’'Eq. afin de calculer le signal magnéto-optique résul-
tant. Afin de toujours correspondre aux amplitudes expérimentales, 'amplitude des variations
initiales a été adaptée. Pour I'excitation courte, nous utilisons AT=15 K ce qui correspond a
Ay =40 % et Ag=20 %. Pour I'excitation longue, AT=3 K ce qui correspond & Ay =10 % et

Dans la Fig. et b sont représentées les trajectoires simulées de I'aimantation pour une
excitation courte et une excitation longue. Le point commun de ces deux excitations est que
I'aimantation commence toujours par partir suivant §6. Ceci s’explique simplement car le champ
excitateur s’applique sur d6 et non sur d¢. Pour une excitation courte, 60(t) et d¢o(t) sont en
quadrature. La rotation se fait autour d’un axe d’équilibre fixe. Dans le cas d’une excitation
longue, aprés avoir atteint 'amplitude maximale de ¢, on peut observer que d0(t) et do(t) ne
sont plus en quadrature car I'axe d’équilibre est désormais mobile (¢o(t)). La dynamique de
¢o(t) étant plus lente que celle de la précession, 'aimantation a le temps de précesser autour
de cet axe mobile plusieurs fois donnant a la trajectoire cet aspect en spirale.

Les signaux magnéto-optiques sont présentés dans les Fig. et d. Plusieurs différences
entre ces deux séries de courbes apparaissent. La premiére est aux temps courts, sur la toute
premiére oscillation. Dans le cas d'une excitation courte, on peut observer que la toute premiére
arche augmente toujours dans le méme sens (encart Fig. 8.4k) tandis que dans le cas d’une ex-
citation longue, celle-ci change de signe (encart Fig. ) Deuxiéme différence 1'angle 8 pour
lequel on observe une oscillation parfaitement symétrique. On peut constater que dans le cas
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d’une excitation courte, J est égal a gboﬂ. Dans le cas d'une excitation longue, ceci apparait
pour une polarisation éloignée de 10 deg par rapport a ¢y. Ceci est dii & une compétition entre
le terme en d¢(t) cos[2(¢g — 5)] et le terme en AM; /M, sin[2(py — ) pour lequel on rajoute une
contribution dans d¢(t) en ¢y(t) avec une dynamique lente.

En comparant les signaux magnéto-optiques expérimentaux aux signaux théoriques, on peut
constater que ceux-ci sont plus la résultante d'une excitation courte que d’une excitation longue.
Deux arguments viennent appuyer cette remarque. Premiérement les signaux magnéto-optiques
expérimentaux oscillent pratiquement autour de 0 d’une facon bien symétrique uniquement
lorsque la polarisation est proche de I'aimantation c’est a dire 1a ou le fond exponentiel s’annule.
Deuxiémement le comportement aux temps courts des signaux se rapproche plus de celui d'une
excitation courte que d’'une excitation longue. Ces deux éléments nous font donc clairement
pencher vers une excitation courte.

En s’intéressant donc purement aux effets magnéto-optiques, on en déduit alors que 1’'on est
en présence d’une excitation courte validant ainsi les conclusions de Nemec et al.[125].

8.2.3 Reconstruction de la dynamique

L’étude des signaux en fonction de la polarisation de la sonde nous permet d’aller un peu plus
loin en reconstruisant la dynamique. L’intérét de cette procédure est de pouvoir déterminer
différents régimes pour la dynamique comme ont pu le faire Nemec et al. pour déterminer la
présence de I'OSTT [125] et 'OSOT [182].

Pour reconstruire la dynamique, il est nécessaire de changer de point de vue. Plutot que
de considérer chaque courbe indépendamment & l'instar de ce qui est fait par Tesarova et al.
[184] et de sommer les courbes entre elles, on les considére toutes en méme temps en travaillant
sur leurs amplitudes en fonction de la polarisation & tout temps (cf Fig. ; on se rapproche
ainsi de la définition donnée par I'Eq. 8.9 qui prend en compte I'amplitude en fonction de la
polarisation pour tout temps. A chaque temps, le signal en fonction de 5 est ajusté avec une
fonction de la forme :

fi(t, B) = fo(t) + f1(t) cos2(¢pg — ) + fa(t) sin2(pg — B) (8.11)

Le résultat de ce traitement est présenté dans la Fig. [8.5] Les deux premiers termes dans
I'Eq. présentent des oscillations d’amplitudes différentes, amorties. Notons que le terme
indépendant de la polarisation (Fig. [8.5h) est plus grand que celui en cos 2(¢o — 3) (Fig. [B.5p).
Dans le terme dépendant du sin2(¢y — 5) (Fig. [8.5¢), on peut constater en plus d’'un signal
de forme exponentielle, de petites oscillations additionnelles. On rappelle qu’ici ¢y est aligné
suivant [100], ce qui correspond & une polarisation f=45 deg.

Chacun de ces signaux peut étre rapproché de I’'Eq. et connaissant I’amplitude des effets
magnéto-optiques, on obtient directement un 06(t), do(t) et IMg/M;. Afin d’étre précis, nous
avons tenu compte d'une dépendance en polarisation de I'effet Kerr que nous avons pu observer
en réalisant des cycles d’hystérésis d’effet Kerr polaire en fonction de la polarisation. Nous
avons ainsi pu mesuré que Pgerr(8) = Pkero + Pkerr1 $in2(45 — ) avec Pkeno = 7.13 mrad et
Pkerr1 = —1.15 mrad. Nos mesures ont montré que cet effet est indépendant de I'orientation
de I’échantillon ce qui nous oriente vers un artefact d’expérience. L’origine de cet artefact ne

*Dans le cas présent, ¢o est décalé de 5 deg par rapport a [100]
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nous est pas connu celui-ci ayant une modulation trop faible pour étre détecté aisément. La
correspondance pour chacun des signaux est alors :

fo(t) = —Pken0d(t)  f1(t) = +2Pvoigiod(t)  f2(t) = Pken106 + QPVoigt% (8.12)
S
Le résultat pour la dynamique compléte est présentée dans la Fig. [8.5d. Qualitativement,
aprés 'excitation laser, on observe que 'aimantation précesse autour d’un axe d’équilibre fixe,
en accord avec une interprétation d’une excitation courte. Notons toutefois la forme particuliére
de la dynamique qui au temps court n’est pas aussi circulaire que la dynamique obtenue dans
la simulation de la Fig. 8.4h. Ceci est due a la présence d'une onde de spin supplémentaire
oscillant a une fréquence de ~4 GHz comme le montre le résultat d’'un filtrage de la trajectoire
en supprimant les composantes de Fourrier du signal entre 3 GHz et 4.5 GHz(Fig. ) La
trajectoire du mode restant présente un aspect plus circulaire, précessant autour d’un axe fixe
ce qui correspond a la Fig. [8.4h. Ce mode de spin supplémentaire que nous continuons de
mettre de coté pour le moment sera au centre de notre attention dans la partie IV.

Par rapport a ce qui se fait dans la littérature, 'avantage de notre technique est donc de
pouvoir bien séparer 00(t) et d¢(t) et ce de fagon directe, par I'intermédiaire d’un ajustement
simple avec peu de paramétres. L’inconvénient de cette méthode étant qu’il est nécessaire
d’avoir la dépendance compléte en polarisation a chaque fois que 1’on fait varier un paramétre
(température, champ, puissance ...) ce que nous n’avons pas systématiquement réalisé, la
reconstruction ayant été un probléme secondaire. En comparaison, la méthode de Tesarova
et al. [184] est plus facile & mettre en oeuvre, celle-ci ne nécessitant que 3 courbes prises a
des polarisations clefs. Toutefois, nous attirons I'attention du lecteur que cette méthode s’est
révélée inapplicable dans notre cas car la premiére onde de spin ne posséde pas le comportement
en fonction de la polarisation mesuré par Tesarova et al. (voir Fig. et d). Actuellement
nous ignorons les raisons de cette différence en polarisation.

8.3 Efficacité de I’excitation optique

Dans cette partie, nous allons déterminer les mécanismes de 'excitation optique. Plus pré-
cisément, nous allons essayer de comprendre et de quantifier les perturbations des constantes
d’anisotropie les plus efficaces pour lancer la précession ce qui va nous permettre de faire une
étude quantitative du phénomeéne.

Pour rappel, toutes les expériences relatives a cette partie ont été conduites avec des fluences
de Fpompe=1.5 11J cm~2 pour la pompe et Fypu4.=0.7 pJ cm™2 pour la sonde. Les processus
indépendants de la polarisation étant au centre de notre intérét, la polarisation de la pompe et
de la sonde sont linéaires suivant [100]. Ici le paramétre que nous allons étudier est 'amplitude
des fréquences de précession en fonction de la température, puis du champ magnétique.

8.3.1 Variation impulsionnelle thermique des K;

Nous commencgons notre étude par les expériences en fonction de la température. Comme
présenté dans le chapitre [6.2] de fagon qualitative les amplitudes de précession diminuent en
fonction de la température.

Cette observation générale est la combinaison de deux effets. Le premier effet est d’origine
urement magnéto-optique, les coeflicients Pxerr €t Pyvoiet décroissant en température comme
, g
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M,(T) et M,(T)? respectivement. Le deuxiéme effet est une diminution de 'efficacité du couple

excitateur variant comme X, = %?T()T)KQH(AQH — Ay)). En pratique, notre signal magnéto-

optique sera la combinaison de ces deux effets.

Regardons si la variation de 'amplitude peut provenir d’effets purement magnéto-optiques,
c’est & dire des variations des constantes Pgen(7") et Pyoigt(17). S'il est difficile d’obtenir pré-
cisément Pyoigt(T"), Pker (7)) lui a été mesuré a partir de 'amplitude des cycles d’hystérésis en
champ perpendiculaire. Sur la gamme de température observée, Pke.(T) ne diminue que trés
peu (13 %) tandis que 'amplitude s’annule vers T=55 K (Fig. )ﬂ Ainsi, le fait que nous
n’observons plus de précession bien avant la T, (=~ 85 K) prouve que nous n’avons pas qu'un
effet purement magnéto-optique.

Une variation des constantes d’anisotropies. ..

Pour modéliser la variation de ’amplitude en fonction de la température, il faut donc con-
sidérer 'efficacité du couple excitateur. Connaissant la position d’équilibre de ’aimantation,
I’aimantation ainsi que les constantes d’anisotropies en fonction de la température, on peut
calculer le couple excitateur X, pour toutes les températures.

On s’attend alors a une diminution de 'efficacité en fonction de la température jusqu’a une
compléte annulation de I'excitation lorsque ¢q s’aligne suivant [1-10] (¢ = %) a partir de 60 K.
Le fait que nous puissions observer de la précession implique que X, n’est pas nul, autrement

dit que Ay # Ayy.
Trois parameétres pilotent alors les amplitudes de précession :
1. ¢o(T) obtenu a partir des K;(7T)
2. My(T)

3. Ay(T,AT) : la variation impulsionnelle des K;(T) reliée a la variation impulsionnelle de
la température AT

La troisiéme condition nécessite la connaissance de la variation des constantes d’anisotropie

en fonction de la température. On définit A (T, AT) par K"(TJFI?Z@;KZ'(T).

La procédure d’analyse de 'amplitude est alors la suivante. A une température donnée
on connait M(T") et K;(T"). On commence par calculer ¢o(7"). Dans le cas présenté, nous
utilisons un Ky augmenté de 40 % par rapport aux données FMR afin d’obtenir I’alignement
de laimantation selon [1-10] & 55 K, la température ot amplitude de la précession s’annuleﬂ
Ensuite, on considére une variation de température AT qui donne A;(7, AT). On obtient ainsi
Xp. La résolution de I'Eq. permet de calculer §0(t) et d¢p(t) puis 'amplitude du signal
magnéto-optique en utilisant 1'Eq. On trouve ainsi la valeur de AT qui donne le meilleur
accord entre 'amplitude mesurée et calculée. En considérant une excitation courte de la forme

f(t<0)=0, f(t) = e /™ TEq.[8.7 devient :

3Nous mettons une barre d’erreur importante sur le point a 52 K de la Fig. . Le signal ne permettant pas un
ajustement raisonnable, ce dernier a été mesuré "a la main" en prenant 'amplitude du premier pic.
4K2||(T) est proche de celui utilisé pour I'analyse de ’amortissement
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Figure 8.7: a: Evolution de 'amplitude A; et du coefficient Pker en fonction de la température.
b: élévation de température nécessaire afin de reproduire les amplitudes de a en fonction de la
température. c: Variation des constantes d’anisotropies en fonction de la température pour le AT

mesuré en c. d : calcul des couples excitateurs s’appliquant sur 66(t) (Xo) et sur do(t) (Xo,/ %9)

Echantillon : MnyP, s ; polarisation pompe et sonde ||[100]
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Figure 8.8: Variation de AT en fonction de 7p sur Mn;P4 3 avec une température de base de 12 K

Fyy —woe™ /™ + wq cos wot — L sinwot
do(t) = vXo r

1 2
Fog 7zt

1 -4 1 :
——e P + 75 Cos wol + wo sin wgt

30(t) = —yXo—=

(8.13)

1 2
= tw
2 T %o

Notons que dans I'Eq. [8.13, dans le cas d’une excitation infiniment courte c’est a dire
une fonction de Dirac, on se retrouve avec d0(t) et do(t) en quadrature. Dans la littérature
sur (Ga,Mn)As , cette dépendance est souvent considérée ([199] ou [125] par exemple) sans
justification et nous en voyons ici '’hypothése fondamentale.

...reliée & une élevation impulsionnelle de la température

La variation transitoire de température AT, la variation impulsionnelle des constantes d’anisotropies

(A;) ainsi que les couples excitateurs s’appliquant sur 66(t) (Xo) et sur d¢(t) (Xo, /%‘;) résul-

tant de la modélisation des amplitudes sont portées dans les Fig. [8.7b, ¢ et d respectivement.
Dans un premier temps, nous avons considéré 7p=>5 ps.

On observe que la variation de température AT est trés forte pour les basses températures,
de l'ordre de 15 K et diminue pour donner une élévation de quelques K vers 50 K(Fig. ) Les
variations des constantes d’anisotropies données par les AT(T") sont, elles, trés importantes, de
I'ordre de 40 % pour Ky & basse température, et de 20 % pour Ky (Fig. ) L’évolution est
de plus fortement non monotone et ainsi vers 30 K, ’excitation n’est plus due qu’a une variation
de Ky d’une vingtaine de % et la variation de K est nulle. L’amplitude des couples excita-
teurs est de 'ordre de 1 mT & basse température, le couple s’appliquant sur d¢ est toujours plus

fort que celui sur 00 avec un rapport évoluant a cause de la dépendance en , /%. Toutefois,
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I’amplitude des deux couples excitateurs ne fait que diminuer en fonction de la température
(excepté vers 40 K avec une légére augmentation). Soulignons ici que ce type d’analyse n’ayant
jamais été réalisé auparavant, aucun élément de comparaison ne peut étre donné par rapport
a la littérature. La seule analyse se rapprochant de celle décrite ici est celle de Kobayashi et
al.[91] qui ont calculé une amplitude de champ excitateur dont on commentera plus loin la
valeur par rapport a celles déduites ici.

Le paramétre important pour la détermination de AT est la valeur de 7p, la durée carac-
téristique de l’excitation. Physiquement, celui-ci représente un temps transitoire d’élévation
de la température du bain de phonons suite aux interactions électrons-phonons. Reprenons
I’Eq. [8.13, Dans le cas ou Tl > w, I'amplitude des oscillations sur d6(t) aux temps longs est
donnee par vXy7p. Plus 7p sera petit, plus la variation de température devra étre importante
pour rendre compte de 'amplitude observée et inversement pour des 7p grands (voir Fig.
a T=12 K). Notre excitation se faisant sur des temps courts, on peut voir que les AT sont
impactés de quelques degrés Kelvin suivant la valeur de 740, mais l'ordre de grandeur est
conservé. Dans notre cas nous avons considéré un temps de 5 ps ce qui est un peu plus que les
mesures de Patz et al. [I35] qui avaient mesuré un temps de relaxation trou-électron de 2 ps.
L’évolution en température de ce temps n’est pas pris en compte et nous verrons plus loin que
ces approximations sont raisonnables.

Mesure de la chaleur spécifique

Nous pouvons tirer de la valeur de AT une estimation de la chaleur spécifique que 1'on va
comparer avec la littérature ce qui apportera une justification de 'ordre de grandeur de AT et
donc de 7p. L’évolution de AT illustre bien que c’est ’excitation en elle-méme qui est de moins
en moins efficace lorsque la température varie. L’élévation de température peut s’exprimer
comme :

Ep

AT =
pCpV

(8.14)

ou E, est I'énergie déposée par chaque impulsion laser dans le volume V, C, la chaleur
spécifique massique et p la masse volumique. On fera les approximations grossiéres suivantes :
toute 1'énergie apportée par I'impulsion laser est transférée au réseau (et donc en chaleur); le
temps caractéristique de I’élévation de température AT est court durant le temps caractéristique
de diffusion dans le substrat ; la chaleur spécifique de la couche de (Ga,Mn)(As,P) est la méme
que celle de GaAs. En supposant une tache de focalisation gaussienne avec w le rayon a 1/e?
et un profil exponentiel d’absorption avec un coefficient d’absorption a,;s, on obtient :

2P7, (1 — R, 1
prw?(1 — 1) AT

e

C,(AT) = (8.15)

avec R représentant la réflectivité a A=700 nm (0.3 en prenant celle du GaAs [20]), 7, la péri-
ode de répétition du laser (13.2 ns), et P la puissance mesurée au Wattmétre avant 1’échantillon
(1 mW) (le facteur 2 tient compte de la modulation du signal). Le résultat du calcul est porté
sur la Fig. 8.9 Les valeurs de C), déduites sont tout a fait en accord avec celles de la littérature
(voir Blakemore et al.[20] pour le GaAs) ce qui confirme que les propriétés thermiques pilotant
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Figure 8.9: a Chaleur spécifique en fonction de la température déduites en utilisant les AT de la
Fig. [8.7k.b: chaleur spécifique dans le GaAs (source Blakemore et al. [20])

notre systéme sont plutot celles du GaAs. Citons également le papier de Yuldashev et al. [213]E]
et de Jaworski et al. [76] présentant des valeurs de C, pour (Ga,Mn)As ayant des valeurs peu
différentes de GaAs [20].

C, étant du bon ordre de grandeur par rapport a la littérature, on en déduit que les AT
obtenus le sont également ce qui valide notre modeéle d’excitation par variation des constantes
d’anisotropie ainsi que la durée d’excitation 7p=>5 ps et les A, trouvés. En utilisant M (T'),
do(T'), K;(T') avec X, on trouve une amplitude du champ excitateur de 1.2 mT.

On peut comparer ce résultat aux champs trouvés par Kobayashi et al. [90]. Ces derniers
avaient considéré empiriquement un champ effectif excitateur Hogp = (Hop,0, Hyf(t)) avec la
composante ¥ du champ alignée suivant I’aimantation permettant alors un désalignement de
I’aimantation suivant y et z. La forme de ce champ est donc trés différente de ce qui a été
considéré par nous méme ainsi que par Wang et al. [199](mais pour une excitation en forme de
Dirac) avec un champ excitateur suivant y et z.

Toutefois, méme si ces derniers arrivent & reproduire leurs données avec Hy =0.2 T, ce qui
donne un champ dans le plan 200 fois plus élevé que les notres et un champ hors-plan de 2 mT.
Seul le champ hors-plan peut étre comparé au champ de nos analyses et celui-ci est du méme
ordre du grandeur. Par contre, la valeur élevée de leur champ dans le plan s’explique par son
orientation suivant x, et non suivant y : a t = 0 'aimantation étant alignée suivant x, puisque
le champ suivant z est proportionnel a §0(t) (=0 a t=0) le couple total produit par ce champ
est proche de 0. Un trés fort champ est donc requis pour créer un premier 06(t) permettant
de lancer la précession d’ou la valeur de H, élevée. Toutefois, ces derniers observaient bien
une diminution du champ excitateur en fonction de la température ce qui correspond a nos
observations.

5Celle de Yuldashev et al. sont en désaccord avec la littérature mais nous supposons plus & une erreur d’unité qu’une
vraie différence.
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Figure 8.10: Effets de polarisation a fort champ magnétique.

Echantillon : MnyP; s ; T=12 K ; champ ||[1-10]

L’analyse que nous venons d’effectuer va donc un peu plus loin que les précédentes études
dans (Ga,Mn)As . Les études précédentes de Qi et al. [138] et Kobayashi et al. [90] avaient déja
argumenté sur une diminution de I'efficacité du couple excitateur sans relier celle-ci & une origine
physique précise. Dans notre cas, nous précisons 1’origine physique de l'excitation optique
comme étant due & une variation des constantes d’anisotropies due a un A7 transitoire, que nous
avons quantifié en tenant compte d’'une durée d’excitation compatible avec nos observations.
Ce AT permet alors de remonter aux champs excitateurs produisant la dynamique.

8.3.2 Effets sous champ magnétique : I’'influence de ¢,

Dans un cas trés général, on peut se poser la question de quelle constante d’anisotropie varie le
plus & I'excitation. Les expériences en température , quoique donnant des résultats satisfaisants,
s’avérent compliquées & analyser du fait de la dépendance en température des autres parameétres
gouvernant I'excitation. On peut aussi se retrouver dans un cas de figure ot Ay = Ay ce qui
entrainera ’absence d’excitation de la précession. Il existe donc des cas oll une simple variation
de température ne suffit pas pour ’étude de la dynamique de I’aimantation.

Une maniére de simplifier le probléme consiste a faire des expériences sous champ mag-

nétique, en faisant varier son intensité et sa direction d’application. L’avantage est qu’en
appliquant un champ avec une valeur ¢y, la condition d’équilibre de ’aimantation devient :

Ky cos 2¢g + Ky cos 2¢q sin 2¢g + poH M sin(pg — ¢p,) =0 (8.16)

L’excitation est toujours pilotée par X, mais avec ¢y dépendant du champ magnétique. En
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conséquence, le champ va déséquilibrer les poids entre les couples A2||K2HF¢>K2H et Ay Ky Fy Ky -
Ainsi, méme si Ay = Ay, excitation peut étre efficace. L’avantage est que 'on pourra par-
courir librement les courbes décrites dans la Fig. et remonter a la proportion entre les
différents termes excitateurs sans avoir la connaissance de I’évolution précise des K;(T).

A condition de bien connaitre tous les effets magnéto-optiques mis en jeu, et de remonter a
d¢(t) et 66(t), cette approche permettrait une étude quantitative de Ay et Ay.

Dépendance angulaire de I’excitation optique

Dans les expériences en température, la position de 'aimantation n’est connue qu’indirectement
par le biais d’'une minimisation de I’énergie libre. Afin de lever I'inconnue de la position de
I’aimantation, on applique un champ suffisamment fort pour aligner I’aimantation suivant le
champ. Ceci nous permet alors & un AT fixé, de mettre en lumiére le role de ¢q. La position
de 'aimantation étant désormais connue, on tourne le champ suivant ¢y et on enregistre les
signaux dynamiques obtenus.

Afin de décorréler l'efficacité de l'excitation des effets magnéto-optiques, il est nécessaire
d’ajuster la polarisation incidente 3 de sorte a conserver un angle 8 — ¢ constant. Un exemple
est montré dans la Fig. ou le champ a été aligné suivant [1-10]. Lorsque on monte le champ
de sorte a aligner I'aimantation suivant sa direction, on passe d’un signal ot des oscillations
sont visibles & un signal dominé par une courbe de forme exponentielle, attribuée a 6 M,/ M; et
ne dépendant que de l'effet Voigt. Pour retrouver un signal magnéto-optique dépourvu d’effet
Voigt, on réaligne la polarisation de la sonde suivant [110], découplant ainsi les effets magnéto-
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optiques de I'excitation.

Lorsque I'on tourne le champ, une maniére de compenser les effets magnéto-optiques con-
siste & surveiller C*(L’amplitude d’un fond exponentiel) et d’ajuster la polarisation sonde pour
I’annuler. Cette procédure n’a néanmoins pas donné les effets escomptés. Lorsque I'on a tourné
de 10 deg le champ magnétique, nous avons dii ajuster la polarisation de 45 deg. Ce résul-
tat serait attendu si I'aimantation avait tourné de 45 deg, en contradiction avec ce que nous
calculons en minimisant ’énergie FMR. Ensuite, aucun ajustement de la polarisation n’a été
nécessaire.

Puisque nous ne sommes pas strs de notre procédure pour découpler les effets magnéto-
optiques des effets d’excitation, nous nous contenterons ici d’'une démonstration de principe
méme si I’essentiel du signal provient de d6.

Le résultat de cette expérience est néanmoins instructif et est présenté sur la Fig. et
b ot un champ de 0.15 T a été appliqué. On a pris garde & ce que ce champ soit suffisant
pour aligner 'aimantation suivant son axe pour toutes les valeurs en minimisant 1’énergie libre.
Cette procédure est réalisée simplement en appliquant un champ suffisamment fort suivant I’axe
difficile & basse température. On peut constater que les amplitudes sont beaucoup plus faibles
lorsque le champ appliqué est proche des axes cristallographiques. Le fait que les signaux ne
s’annulent pas tout a fait est lié¢ a la précision expérimentale de I’alignement du champ par
rapport aux axes cristallographiques de ’échantillon. Cette expérience confirme donc le role
essentiel de ¢y dans l'excitation optique de maniére directe.

Cette expérience est en parfait accord avec ce que 1’'on trouve dans la littérature, en partic-
ulier dans un Heusler de Co,MnSi avec une anisotropie cubique ot le méme genre d’expérience
en fonction de 'angle du champ a été effectué par Liu et al. [I07]. De la dépendance en ampli-
tude en fonction de I'angle du champ, Liu et al. prouvent que son excitation est bien provoquée
par un changement des constantes d’anisotropie. Dans le cas de (Ga,Mn)As , 'analyse est
moins triviale car notre anisotropie magnétique a une composante uniaxiale.

Détermination du couple le plus efficace

L’expérience en fonction de ’angle du champ magnétique permet de fournir la démonstration
que notre modeéle fonctionne. Afin de déterminer un rapport entre Ay et Ay, nous allons
donc désormais mettre en pratique nos analyses sur Mn;P43 ot ce rapport est connu et sur
Mng 4Pg.64 0U celui-ci ne I'est pas. En outre, cet échantillon posséde la particularité de ne pas
précesser a champ nul, alors que ¢y n’est pas suivant un axe cristallographique. Une maniére
simple de faire consiste & appliquer sur ces échantillons un champ magnétique suivant [1-10] et
[110].

La procédure pour la modélisation consiste a calculer la position de ¢y en minimisant
I’énergie libre, puis a calculer les couples appliqués a I’aimantation pour obtenir la dynamique

(66(t) et 0¢(t)). Enfin on injecte ces quantités dans I'Eq. [8.9]

Mn~P4.3 : Renforcement de la précession sous champ

Nous commencerons notre analyse par Mn;P4 3. Les résultats ainsi que la modélisation sont
représentés dans la Fig. [8.12l Comme on a pu commencer a le voir sur la Fig. |8.11], consid-
érant que 'amplitude de la fréquence de précession est minimale lorsque I'on est suivant un axe
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Figure 8.12: Amplitude du mode fondamental en fonction de la direction du champ ainsi que la
modélisation associée a : champ || [110], b : champ || [1-10].

Echantillon : MnyP; 5 ; Pyeige=0.5 mrad ; Pgerr = 7.1 —1.16 cos 2(8 — ¢o) mrad

cristallographique de type [100] (¢9 = 0), l'excitation optique s’explique alors par une faible
valeur de Ay et donc nous avons Ay > Ay (cf 'Eq. .

Un raffinement supplémentaire de I'analyse peut étre fait en regardant les données avec
le champ appliqué suivant [110] (Fig. [8.12h). Dans ce cas, 'aimantation passe suivant [100]
pour puoH =~ 10 mT ce qui fait passer 'amplitude du terme excitateur par un minimum. La
position de ce minimum nous permet alors d’en déduire un rapport Ay/Ay. On trouve alors
avec 14Ky pmpr, Aaj/Az = 2 ce qui correspond aux précédentes analyses en fonction de la
température.

Qualitativement, ces parameétres permettent de bien reproduire les courbes, néanmoins un
meilleur accord quantitatif peut étre trouvé avec AT =8 K pour le champ suivant [110], et pour
le champ suivant [1-10] a des variations Ay = 60% et Ay= 28% ne permettant pas de remonter
aun AT. Toutefois, en se référant a Ay, on aurait AT=20 K. Ces valeurs sont raisonnablement
dans la méme gamme que celles trouvées précédemment, néanmoins aucune explication ne peut
étre donnée sur la raison d’une plus grande excitation lorsque le champ est aligné suivant [1-10].

Mng 64P6.64 : apparition de précession sous champ

Le méme type d’analyse a été effectué sur Mngg4Pg64. En n’appliquant aucun champ, nous
n’observons aucune précession, ce qui va dans le sens d’un rapport AKy/AK, ~ 1. Néan-
moins, un doute peut persister quant a la présence de domaines avec différentes orientations
de M dans la tache de focalisation de la sonde donnant un signal dynamique moyen nul, méme
si le systéme est bien réinitialisé a chaque fois par 'application d’un champ suffisamment fort.
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Figure 8.13: a : Amplitude expérimentale du premier mode d’onde de spin en fonction du champ
pour deux directions du champ. Les symboles correspondent aux données expérimentales, les traits
pleins aux courbes simulées. b : représentation des couples s’appliquant dans Mng g4Pg 64 ainsi que
leur somme. Les fleches indiquent le sens de parcours de la somme des deux couples lors d’une
augmentation du champ, suivant [1-10| (fleches ocres) ou suivant [110] (fléches noires).c : signaux
expérimentaux pour un champ appliqué suivant [110]. d : signaux expérimentaux pour un champ
appliqué suivant [1-10].

Echantillon : Mng.g;Ps.6; ; T=12 K ; polarisation pompe : ||[110] ; polarisation sonde ||[100]
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Pour lever cette indétermination, on applique un champ suivant [110] ou [1-10]. Pour le champ
suivant [1-10], les amplitudes restent trés faibles en comparaison de celles pour un champ suiv-
ant [110] (Fig. , c et d). La différence est remarquable, allant jusqu’a un rapport 20 pour
une méme puissance de pompe.

Sur Mng 4P6.64, 'angle d’équilibre ¢ est environ de -20 deg (Fig. [8.13p). Qualitativement,
lorsque 'on applique le champ magnétique suivant [110], le fait que I'on ne voit qu’une aug-
mentation signifie que contrairement a Mn;P43 Ay est non négligeable par rapport a Ay
(Fig. ) Considérons maintenant un champ appliqué suivant [1-10], la faiblesse des am-
plitudes ne peut s’expliquer qu’en considérant une compensation des couples Ag 4 Ky 4 Fyx,, Al
(Fig. ) Ces deux éléments combinés font que ’excitation sur Mng 4 Pg.64 ne peut s’expliquer
qu’en considérant Ay ~ Ay, confirmant ainsi notre hypothése de départ. Puisque nous ne
connaissons pas les coefficients magnéto-optiques sur cet échantillon, nous ne pourrons pas aller
plus loin dans notre analyse.

Le cas de Mngg4Pg 64 différe grandement de celui de Mn;P43 en particulier a cause de sa
faible anisotropie. Suivant les mesures FMR, il n’existe pas de AT tel que Ay = Ayj. Les
constantes sont donc probablement mal déterminées car trop faibles.

8.3.3 Conditions d’observation de ’effet des porteurs polarisés en spin

La bonne détermination des conditions d’observation des effets indépendants de la polarisa-
tion des porteurs permettent de mieux comprendre comment observer d’autres mécaniques
d’excitation comme I’OSTT dépendant des porteurs polarisés en spin. L’observation de ces
derniers a été beaucoup plus rare dans la littérature. L’étude la plus poussée a été réalisée
uniquement par Nemec et al. [125].

Sur les nombreux échantillons que nous avons étudiés, seuls les échantillons de (Ga,Mn)As
sans phosphore ont présenté des effets de la polarisation lumineuse, en particulier des différences
o+ attestant d'un effet des porteurs polarisés en spin (OSTT). Nous n’avons en revanche pas
été en mesure d’identifier de fagon univoque 'effet de porteur non polarisé en spin (OSOT). En
effet, a cause de la forte densité de porteurs des échantillons, nous n’attendions pas réellement
a pouvoir observer la présence de ’'OSOT. Cet mécanisme d’excitation requerrait plutot des
échantillons a faible densité de porteurs de sorte & avoir un Ap/p non négligeable plus facile-
ment, mais aussi un échantillon ot une seule bande est occupée.

Lorsque 1'on compare les amplitudes de précession des échantillons sans phosphore Mn;P,
et Mnjo4Pg, on s’apercoit que les amplitudes de la dynamique sont particuliérement faibles car
'axe facile & basse température est proche de [1-10] réduisant alors considérablement les effets
dus a des variations des constantes d’anisotropie. Les effets thermiques entrainant une variation
impulsionnelle des K; étant réduits, on devient sensible a d’autres effets comme 'OSTT.

L’OSTT dépendant de la polarisation des électrons et non des trous, la présence de ce dernier
est possible méme en présence d’échantillons a forte densité de porteurs. Les observations que
nous avons réalisées font écho a 1I’étude de Nemec et al.. Dans cette étude, les auteurs ont
réussi a faire apparaitre des effets en fonction de la polarisation en changeant les contraintes
de leurs échantillons par le biais d’un transducteur piézoélectrique, renforcant artificiellement
I’anisotropie uniaxiale. Cette approche est équivalente a avoir un échantillon & forte anisotropie
uniaxiale naturellement : le seul parameétre important est donc la valeur de ¢y. Partant de
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cette hypothése, une solution plus facile pour étudier les effets de la polarisation des porteurs,
consisterait alors & appliquer un champ de sorte a orienter I'aimantation suivant [1-10].

8.3.4 Conclusion

Ce type d’analyse permettant de remonter quantitativement a l'effet d’une excitation optique
est & notre connaissance la premiéres tentative dans (Ga,Mn)As . Qualitativement, cet effet
avait été compris par Nemec et al. [I83] mais sans modélisation. La détermination aussi bien
qualitative que quantitative des A;; semblent donner des résultats satisfaisants vis a vis des
propriétés physiques déduites, par rapport & ceux trouvées dans la littérature.

Un autre point se dégageant de ces analyses est 'importance de ¢y permettant d’obtenir
de fortes amplitudes a l'instar d’'un bras de levier, pour une méme excitation. En appliquant
un champ magnétique, on est alors capable d’induire des amplitudes de précession plus fortes.
On peut imaginer alors qu’en se placant 1a ot 'on a un maximum d’effet, I’augmentation
de la puissance de la pompe permettrait d’augmenter encore plus les amplitudes, permettant
d’atteindre plus facilement d’autres régimes de dynamique.

8.4 Excitation optique et effets de la pompe

Les sections précédentes portaient sur des effets subtils de température transitoire ou position
de ¢ permettant d’obtenir une excitation efficace et ce sans avoir a augmenter la fluence. Dans
cette partie nous allons tester la réponse du systéme magnétique en maintenant une température
de consigne de 11.5 K, sans champ magnétique mais en faisant varier la fluence de la pompe.
Dans un premier temps, nous étudierons les élévations en température induites par la pompe
et nous les comparerons aux résultats de la partie II, chapitre [5. Puis nous nous intéresserons
a l'influence de la fluence sur I'excitation. Ces expériences sont les plus compliquées a analyser
et a comprendre et pour le moment nous ne délivrons que des débuts d’explication obtenus a
partir de la compréhension des expériences a basse fluence de pompe.

8.4.1 Fluence de la pompe

Lorsque nous nous sommes intéressés aux effets stationnaires (partie II, chapitre , nous avons
déja mis en évidence qu’augmenter la fluence de la pompe revenait & augmenter la tempéra-
ture stationnaire de notre systéme magnétique. En dynamique, I’augmentation de la puissance
de la pompe entrainera également une évolution des A, 4, ainsi que des AT et 6M,/M, plus
important.

Nous avons étudié principalement la dynamique en fonction de la fluence sur Mn;P, 3 avec
une polarisation de la sonde alignée suivant ’aimantation a basse température. Nous avons
porté dans la Fig. I’ensemble des courbes qui seront discutées par la suite.

Détermination de la température de base de la dynamique

Précédemment nous avons évalué la température stationnaire de notre systéme grace aux am-
plitudes et champs coercitifs des cycles Voigt (méthode "statique"). Ici, nous allons utiliser une
méthode "dynamique" plus répandue dans la littérature consistant a mesurer les fréquences de
précession a basse fluence de pompe, en fonction de la température (Fig. ), et a tempéra-
ture fixe en fonction de la fluence de la pompe (Fig. ) Nous comparerons directement
chacune de ces variations afin d’en déduire une température effective. Cette expérience a été
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Figure 8.14: Dynamique en fonction de la fluence de la pompe sur MnyPy 3.

T= 12 K ; polarisation pompe || [110] ; polarisation sonde || [100].

réalisée a A=700 nm et A\=770 nm. L’intérét de cette méthode est de savoir si en sondant
une température effective nous pouvons étre sensibles aux effets de température transitoire. Le
deuxiéme intérét est de pouvoir comparer les résultats des deux méthodes.

Sauf a forte fluence aux temps courts (0-200 ps), la fréquence de précession n’évolue pas
avec le temps sur 4 ns ce qui indique une température qui ne change pas dans cette fenétre. A
A=700 nm (Fig. et b), on peut constater que les fréquences diminuent en fonction de la
fluence comme en fonction de la température, ce qui rejoint nos observations par la méthode
statique.

De ces deux courbes on peut déduire une température effective en fonction de la flu-
ence(Fig. et d). La Fig. montre également la variation de température en fonction
de la fluence pour la pompe & A\=770 nm. Les fréquences de précession étant une propriété
magnétique, indépendante des effets optiques, nous avons utilisé la variation des fréquences en
fonction de la température & A= 700 nm pour obtenir cette courbe.

Sur la Fig. B.I5c, on peut noter que I'augmentation en température est fortement sous-
linéaire comme ce que nous avions déja observé pour la calibration température-fluence a 'aide
des cycles Voigt (voir chapitre . Les élévations de températures sont comparables entre les ex-
périences "statique" et "dynamique" ce qui signifie que nous n’observons qu'un effet d’élévation
stationnaire de la température.

Quantitativement, on peut observer de légéres différences entre les courbes par méthode
statique et dynamique & 700 nm. Tout d’abord, la pente & l'origine est moins forte en dy-
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Figure 8.15: a : fréquence de précession en fonction de la fluence de la pompe & A=700 nm. La
fluence de la sonde a été diminuée pour les points a trées faible fluence afin d’avoir Fyompe > Fisonde- b :
fréquence de précession en fonction de la température & basse fluence pompe et sonde. ¢ : comparaison
entre les températures effectives de I’échantillon en fonction de la fluence de la pompe & 700 nm
déduite par méthode "stationnaire" (courbe en pointillé) et "dynamique". Les carrés réprésentent les
données, le trait plein I'ajustement par une fonction allométrique. d : comparaison entre les élévations
de température déduites par méthode dynamique pour un faisceau pompe & A=700 nm et A=770 nm.

Echantillon : MnyP, 3 ; Température de consigne : T—12 K

A H ai ‘ag
Méthode statique
700 nm [| 4.08 | 0.38
Méthode dynamique
700 nm || 1.25 | 0.64
770 nm || 0.96 | 0.66

Figure 8.16: Paramétres pour les ajustements des températures effectives en fonction de la fluence de
la pompe. L’ajustement a été réalisé sur une fonction allométrique de type Teg(F') = Tp + a1 F*2.

namique qu’en statique. Ensuite, l'effet de saturation de 'augmentation de température est
plus faible dans les courbes issues de la dynamique. De plus, si les courbes statiques ressem-
blaient & une premiére augmentation linéaire suivie d’une saturation, les courbes dynamiques
quant a elles présentent une variation en forme de loi de puissance. En fait, on peut ajuster
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Figure 8.17: Fréquences en fonction de la fluence de la pompe et de la température. Ref a Tesarova
et al. [I82],b : Qi et al. [138]. a: Ip=7 uJ cm~2, A=756 nm ; b Ip=0.75 uJ cm~2 (b et a:T=10 K,
A=770 nm ; 838 nm et 898 nm)

chacune de ces courbes par une fonction empirique allométrique, Tog(F') = Ty + a1 F'*? en forme
de loi de puissance de maniére satisfaisante. Les paramétres pour chaque type d’ajustement
sont résumés dans la table Les différences entre les parameétres sont probablement dus a
une thermalisation différente de 1’échantillon dans les deux expériences.

De la méme maniére que précédemment (voir chapitre [5)), en augmentant la longueur d’onde
(A= 770 nm) pour se rapprocher de I’énergie correspondant a la largeur de la bande interdite
(E, =~ 1.51 €V), on continue de voir des augmentations non négligeables de température alors
qu’on s’attendrait & réduire de maniére importante ces effets par diminution de ’absorption.
Cette observation va a l’encontre des justifications données par le groupe de Zahn et al. [214], on

ces derniers assuraient réduire grandement les effets thermiques en travaillant a grande longueur
d’onde (A =800 nm).

Qualitativement la calibration température-fluence par la méthode stationnaire confirme
celle de la méthode dynamique.

Discussion

Dans la littérature, les élévations en température sont obtenues de facon similaire & la méthode
"dynamique", la méthode "stationnaire" n’ayant jamais été utilisé dans (Ga,Mn)As a notre
connaissance. On peut comparer les élévations en température obtenues avec celles de Nemec
et al. [182] et Qi et al. [13§].

Dans le cas de Qi et al. [138] (Fig. B.17p), les auteurs travaillent & trés faible fluence de
pompe (maximum 3.75 uJ cm™2). Une variation linéaire en température est visible avec une
pente de 2.6 K/uJ cm™2 ce qui & leur fluence donne une élévation de 10 K a 770 nm. Lorsque
I'énergie de l'excitation devient inférieure & la largeur de la bande interdite (E, = 1.51 eV),
les élévations deviennent plus faibles avec une pente de 1.3 K/uJ em™2 ce qui & leurs fluences
correspond a une élévation de 5 K au maximum. Ces mesures sont compatibles avec nos observa-
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Figure 8.18: Amplitude & un temps fixe correspondant au premier pics des courbes (fleche sur les
graphiques en encart), en fonction de la puissance. Les symboles représentent les points expérimen-
taux, les traits plein les ajustement par une loi puissance.

a : Echantillon MnyP, 3 ; b : Echantillon MnyPg.g. Polarisation sonde || [100] et Fsonge=0.7 puJ cm™>
dans les deux cas

tions lorsque l'on fait varier la longueur d’onde. Lorsque I'on se rapproche de la bande interdite,
I’absorption diminue ainsi que les effets de relaxation en énergie responsables de I’émission de
phonons incohérents. Ainsi I’élévation de température est moins importante. Notons qu’aucun
phénomeéne de saturation de AT avec F' n’a été observé ici, leurs Fa,—3.75 1 J cm™2 étant
bien inférieure a la notre.

Tesarova et al. [182] (Fig. [8.17h) ont travaillé avec des fluences de pompe deux fois plus
élevées que celles que nous utilisons, a A=756 nm. Leurs courbes ressemblent plus a ce que
nous avons obtenus par la méthode stationnaire, avec deux régimes clairement distinguables. Le
premier régime a une pente de 0.28 K/uJ cm™2 soit plus faible que les résultats de la Fig. .
Le deuxiéme régime commence a 50 pJ cm™2, la hausse de température reste constante avec
une élévation de 11.7 K par rapport a la valeur sans pompe, soit un peu plus faible que ce que
nous avons trouvé.

Ces différentes mesures sont plutot en accord avec ce que nous mesurons avec des élévations
en température du méme ordre de grandeur. Les différences peuvent étre principalement dues
a des paramétres thermiques quelque peu différents (collage de 1’échantillon, travail dans un
gaz d’He).

8.4.2 Amplitude et amortissement

L’étude en fonction de la fluence de la pompe a également porté sur ’évolution de I'amplitude
de la précession, de I’amortissement ainsi que de I'amplitude d’un fond exponentiel.

8.4.3 Augmentation de ’amplitude des ondes de spin

On peut constater que plus on augmente la puissance de la pompe, plus les amplitudes des ondes
de spin augmentent. Nous regardons principalement 'effet Kerr polaire ; les oscillations ob-
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servées représentent plus particuliérement le §6(¢). On peut aisément observer sur nos courbes
Fig. ou encore de fagon plus nette sur Fig. [6.7, qu'une sorte de pic pousse au temps court.
Celui-ci se comprend grace a I'Eq. ou encore grace a l'Eq. ou l'on voit que le couple
principal de I'excitation optique s’applique sur 66.

Afin de mieux mettre en évidence ce phénomeéne, plutét que de porter I'amplitude des oscil-
lations issues d’un ajustement pouvant étre parfois approximatif (Fig. , on peut regarder
les signaux bruts du premier pic pour lesquels on a retiré la partie aux temps négatifs agis-
sant comme un offset. Cette approche permet de mieux approcher les courbes expérimentales
lorsque qu’aucun ajustement correct n’a pu étre réalisé et suppose que la position de ce pic
maximum ne dépend pas de la puissance, ce qui est plutdt bien vérifié expérimentalement (cf
Fig. par exemple). Le résultat du traitement est porté sur la Fig. pour Mn;P,3 et
Mn,P5 ¢ avec une échelle logarithmique.

On peut constater que I'amplitude de ’excitation en fonction de la puissance de la pompe
varie comme une loi puissance et ce de facon plus ou moins universelle sur nos échantillons.
Contrairement aux fréquences de précession qui vont plutdt représenter la température sta-
tionnaire du systéme, ce premier pic va représenter I'amplitude du couple que l'excitation va
imposer au systéme. Si on considére ’équation de la chaleur avec le terme source, les coefficients
thermiques sont tels que 'on peut considérer que I'établissement de la température est presque
instantanée. Nous nous heurtons toutefois au fait que nous connaissons mal les constantes de
temps relatives a ’excitation, celle-ci pouvant varier en fonction de la puissance. Par exemple,
en supposant un temps d’excitation trés court constant en fonction de la fluence, dés 10 uJ cm ™2
on arrive & des AT dépassant la T, (85 K) ce qui ne semble pas raisonnable.

Les variations telles qu’on peut les observer sont cohérentes avec ce que ’'on peut retrouver
dans la littérature sur (Ga,Mn)As . Citons en particulier I’étude de Zahn et al.[214] ot méme si
les auteurs n’ont pu observer des ondes de spins, ’amplitude en fonction de la fluence posséde
exactement les mémes caractéristiques que celles présentées ici méme avec une saturation de
I'excitation optique . La différence entre Zahn et al. et nous étant simplement que les auteurs
travaillent & des fluences 1000 fois plus forte que nous. D’autres comme Nemec et al. [184] ou
encore Qi et al. ont pu trouver le méme genre de résultat. En particulier Qi et al. ont interprété
la présence d’'un plateau a forte puissance de pompe comme étant due a un réalignement de
I'aimantation suivant un axe de type [1-10]. Ce dernier point interdirait toute excitation par
variation des constantes d’anisotropies ce qui indiquerait alors un autre processus d’excitation.

Temps d’excitation variable?

Un indice nous permettant de dire que le temps d’excitation varie en fonction de la puissance est
donné par le fond exponentiel. Lors de nos précédentes études, nous avions identifié 1’origine
de ce fond exponentiel a dM;/M, (C*), un terme variant en sin2(¢g — ) (¢o ~ 0 ). Nous
venons de voir que varier la fluence de la pompe est équivalent & augmenter la température
stationnaire d’un échantillon. ¢q étant une fonction de la température, lorsque ’'on augmente
la fluence et nous devrions retrouver une trace d’une exponentielle dans nos signaux. Dans un
premier temps, a basse puissance nous avons fait en sorte d’annuler C* ou tout du moins le
rendre aussi faible que possible. Ensuite nous avons augmenté la fluence.

Nos ajustements de courbes ont révélé qu’il était toujours nécessaire de considérer une expo-

nentielle lorsque 'on augmente la fluence, mais sur des temps plus courts (ex : & Fppmpe=504 pJ cm™

on a Ty,= 183 ps et Typun = 457 ps) en comparaison des temps du M, /M, trouvé dans la par-
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Figure 8.19: a: Evolution des amplitudes des ondes de spin et de l’exponentiel en fonction de la
fluence ; b: Evolution de la position du maximum de I’exponentiel en fonction de la fluence.

Echantillon Mny,P; 3 ; T=12 K ; polarisation pompe : || [110] ; polarisation sonde : || [100]

tie précédente (7u,= 123 ps et Tgown = 1250 ps) ce qui signifie que exponentielle que nous
mesurons ici tire son origine physique d’un phénoméne différent.

Il est néanmoins surprenant de ne pas voir réapparaitre le signal que nous avons attribué a
dM/Mj, celui-ci étant une fonction dépendante de ¢y et nous voyons encore une fois la limite
de notre premiére interprétation. Toutefois, lorsque 'on fait varier la température, la signature
dynamique de ce signal semble avoir la méme dépendance en polarisation comme si ¢, était
constant en température. Cette hypothése a été testée avec le modeéle des variations des Kj,
trés sensible a la valeur de ¢ et trés rapidement aucune variation des K; ne permet de tenir
compte des amplitudes mesurées. Cela signifie que ¢q varie en fonction de la température, en
accord avec nos précédentes expériences d’effet Voigt.

Sachant que I’augmentation en fluence est équivalent & une augmentation de température, il
est peu surprenant de ne pas voir réapparaitre ce signal attribué a § M, /M. Le signal exponen-
tiel que l'on peut observer dans les expériences en fonction de la fluence est probablement di
a la convolution de I'excitation et pour la différencier de la désaimantation, nous ’avons noté
D*. La position temporelle du pic de cette exponentielle (t,,4.) porte alors la signature de la
durée de I'excitation. t,,,, passe d’'une valeur inférieure a 100 ps a une valeur proche de 400 ps
avec une tendance vers 'obtention d’un plateau ce qui signifie que plus la fluence augmente,
plus I'excitation s’allonge ce qui mécaniquement entraine une augmentation de I'excitation. Ce
point n’a encore jamais été évoqué dans la littérature et la question de la durée précise fait
encore l'objet de travaux de notre part.
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8.5 Conclusion partie dynamique de ’aimantation

Dans cette partie nous nous sommes intéressés a la dynamique de 'aimantation induite par
une excitation impulsionnelle optique en faisant varier plusieurs parameétres comme la fluence,
la température, la polarisation de la pompe et le champ magnétique.

Dans le chapitre 2, nous avons discuté de la correspondance FMR /pompe-sonde et nous
avons démontré que celle-ci n’est pas systématiquement vérifiée. L’origine de ces désaccords
est certainement due a des variations des K; sur I’échantillon : la FMR ne donnant que les K;
moyen alors que les techniques pompe-sonde sont sensibles aux K; & un emplacement donné.
Nous avons également pu déterminer ’amortissement et nous avons mis en évidence une forte
contribution inhomogéne.

Dans le chapitre 3, nous nous sommes intéressé a ’excitation optique en elle-méme. En con-
sidérant que la plupart de nos effets sont liés & des variations transitoires de température, nous
avons développé un modéle phénoménologique permettant de décrire les variations d’amplitude
en température et sous champ magnétique. Nous avons démontré que I'excitation optique pou-
vait se décrire de fagon effective comme une variation impulsionnelles des Kj, en particulier Ky
et Ky lorsque I'aimantation est dans le plan. En I'absence de champ magnétique, I'excitation
n’est efficace qu’a la condition ot Ay # Ayj.

A partir des expériences en fonction de la polarisation de la sonde, nous avons réussi a recon-
struire la trajectoire de 'aimantation, nous permettant ainsi de conclure a une excitation courte
pour des basses fluences de pompe. Cette conclusion nous a permis de remonter a ’excitation,
a travers 'amplitude de la variation impulsionnelles des K; originaire d'un AT transitoire ce
qui nous a permis d’évaluer la chaleur spécifique de notre systéme.

En étudiant les comportements en champ magnétique des amplitudes des fréquences de
précession, nous avons été en mesure de mettre en évidence I'importance de 'orientation de
I’aimantation dans le plan de la couche. Les amplitudes des fréquences de précessions en fonc-
tion du champ se révele treés sensible au rapport de la variation de Ky sur Ky). En théorie, ce
rapport peut étre déduit en considérant un AT transitoire & partir de la variation des K;(7T).
Toutefois sur les échantillons & trés faible anisotropie, cette procédure se révéle trés incertaines
a cause des incertitudes sur les K;(7T) obtenus par FMR.

Ces séries d’études nous ont servi de base afin de comprendre les évolutions des différents
parameétres observés en fonction de la fluence de la pompe en particulier les fréquences de pré-
cession, les amplitudes et 'amortissement. En étudiant les fréquences de précession en fonction
de la température et en fonction de la fluence, nous en avons déduit une élévation station-
naire en température que nous avons comparé a celle préalablement obtenue grace aux cycles
d’hystérésis (voir partie IT chapitre . Nous avons également observé la signature de notre
excitation, convoluée avec le systéme magnétique. Qualitativement, ’amplitude ainsi que la
durée de I'excitation augmente avec la fluence de la pompe et des études complémentaires sont
réalisées afin d’évaluer quantitativement cette durée.
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Partie IV

Ondes de spin
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Chapitre 9

Identification des ondes de spin et
conditions d’observation

Dans la partie précédente, nous avons pu observer des dynamiques d’aimantation variées et
notre intérét ne s’est porté jusqu’a présent que sur l'excitation et ’amortissement d'un seul
mode de précession. Toutefois, un oeil attentif ou habitué aux signaux TRMOKE aura repéré
immédiatement la présence de plusieurs fréquences de précession attribuées a la présence d’ondes
de spin (un exemple est donné pour Mn;P34 dans la Fig. .

Les ondes de spin peuvent étre visualisées comme de petites déviations par rapport a la
position d’équilibre de 'aimantation. Depuis leurs premiéres observations par Seavey et al.
[167], celles-ci ont été considérées pendant plusieurs décennies comme des outils efficaces per-
mettant de déterminer les propriétés micro-magnétiques des matériaux comme les constantes
d’anisotropie ou encore la constante d’échange. Avec ’évolution des techniques de crois-
sance et de lithographie celles-ci sont désormais utilisées de fagon originales comme vecteur
de I'information grace a leurs caractére ondulatoire, mais aussi comme support de I'information
du fait de leurs petites longueur d’onde (de 'ordre de quelques nm). On regroupe I’ensemble
de ces techniques sous le nom de magnonique [96]. Le désavantage est qu’il faut des matériaux
d’excellente qualité, avec des temps d’atténuation trés long afin de pouvoir faire se propager
des ondes avec le minimum d’atténuation (par exemple voir Au et al. [I1] avec la propagation
d’une onde de surface résolue par microscopie magnéto-optique).

Plusieurs types d’ondes de spin existent. Historiquement les premiéres prédictions et obser-
vations ont été réalisées par Kittel et al. [88] et Tannenwald et al. [167] en 1958. Kittel proposa
un modele ol les ondes de spin stationnaires sont confinées dans 1’épaisseur de la couche et sont
reliées par la constante d’échange. Ces modes sont appelés modes de Kittel avec une fréquence
évoluant en n2, ., Nmoae représentant le numéro du mode (Fig.[9.1p) [f] Les seconds type de mode
possible sont des modes magnéto-statiques et ont été prédis puis observés par Damon et al. [36].

Pendant plusieurs décennies, les ondes de spin ont été mises en évidence grace aux expéri-
ences de FMR sondant les champs de résonance. Le développement des lasers impulsionnels, en
particulier les titane-saphir avec des largeurs d’impulsions de I'ordre de la centaine de fs, ainsi
que des détections synchrones, a rendu possible la description de la dynamique de I’aimantation
par le biais d’expériences optiques de type pompe-sonde, permettant ainsi ’observation de ces
ondes dans le domaine temporel. Toutefois, méme si ces deux techniques observent le méme
phénoméne, elles différent grandement par leur processus d’excitation. Si on considére une

Nous appellerons ondes de spin ou magnons y compris le mode uniforme pour rester aussi général que possible.
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Figure 9.1: a: Signal dynamique obtenu sur ’échantillon Mn7;P3 4. Les points représentent les données
expérimentales superposées a l'ajustement (en trait plein) obtenu par I'Eq. La décomposition
sur les deux modes visibles est représentée en décalant les courbes. Dans ’encart est représentée la
transformée de Fourier du signal expérimental montrant deux pics correspondant aux deux modes
observés. b : Schéma représentant les PSSW dans une couche magnétique d’épaisseur L sur un substrat.

T=11.5 K ; Fpompe=1.5 pJ em™2 ; Feonge=0.6 pJ cm™2 ; polarisation sonde : [100] ; polarisa-
tion pompe : [110].

onde de spin comme un oscillateur & une fréquence w, 'excitation ne sera efficace que si elle
contient la composante de Fourier correspondante a w. Dans le cas de la FMR, I'excitation
sélectionne les ondes de spin & exciter en forcant le systéme grace a un champ oscillant. En
pompe-sonde, la largeur des impulsions lasers (130 fs, dw= 7.6 THz) fait qu’a priori aucune
sélection en fréquence n’est effectuée et donc toutes les ondes de spin peuvent étre excitées.

Au regard de la FMR, 'observation des ondes de spin dans des matériaux ferromagnétiques
par des techniques optiques est trés récente, aussi bien dans les métaux que dans (Ga,Mn)As
. En 2002, dans du Ni, Van Kampen et al.[I96] observaient plusieurs fréquences de précession
identifiées comme des ondes de spin stationnaires perpendiculaires (PSSW par la suite). En
2007, Wang et al. [199] réalisaient les mémes observations et interprétations que Van Kampen
et al. sur (Ga,Mn)As , mais en considérant une hybridation d’ondes stationnaires de volume et
de surface lié a 1’échange. L’observation de plusieurs ondes de spin dans (Ga,Mn)As a ensuite
été confirmée en 2012 par Nemec et al. [123] puis nous mémes en 2015[169].

Au cours de cette thése, nous avons cherché & identifier les ondes de spin détectées afin de
répondre a plusieurs questions comme : pourquoi les excite-t-on? Mais aussi pourquoi arrive-t-
on a les détecter 7 Ces questions sont fondamentales afin de comprendre les amplitudes de nos
signaux, la présence de plusieurs ondes de spin ou non, mais aussi pour calculer la constante
d’échange.

Dans un premier temps, nous nous intéresserons aux ondes de spin en elles mémes abordées
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de maniére phénoménologique a partir de LLG. Le but est d’identifier les ondes de spin excitées.
Nous aborderons ensuite la question du processus de détection des ondes de spin.

9.1 Modes couplés surface/volume

L’ingrédient essentiel pour observer des ondes de spin stationnaires est 1’échange. Physique-
ment, cette quantité permet de relier la dynamique de plusieurs spin voisins lorsqu’ils ne sont
pas tout a fait alignés I'un par rapport a 'autre. Communément dans la littérature, la dénomi-
nation de celle-ci varie suivant le point de vue adopté. Dans le systéme international, on définit
la constante d’échange A., en J m~! & partir du terme A.,(Vmi)? dans LLG. L’utilisation de
cette grandeur est particuliérement adaptée lorsque 1’on s’intéresse a la propagation des parois
de domaine, ou la largeur de la paroi est donnée par une relation du type Apy = \/Aer/ K, K

étant la constante d’anisotropie en J m~3.

Lorsque 'on s’intéresse aux ondes de spin, on préfére parler de raideur de spin reliée a
)
2Acx

I’échange avec D., = e en T nm? ou en multipliant par gup, en meV nm?, ce qui présente
I'avantage de travailler sur une quantité normalisée par I'aimantation. Les T nm? sont plutot
utilisés dans des modeéles macroscopiques lorsque l'on s’intéresse aux champs de résonance
ou encore aux fréquences de précession. Quelques ordres de grandeurs dans les métaux :
Deeni=37 T nm? [196] ou encore D.yp.=26 T nm? [I01]. Afin de comparer les différentes
couches de (Ga,Mn)As a notre disposition ainsi que celles de la littérature, nous utiliserons par
la suite D, en T nm?. (Pour indication : multiplier la valeur de D, en T nm? par 0.115 pour

obtenir un ordre d’idée en meV nm?)

9.1.1 Relation de dispersion

De la méme maniére que dans la partie III chapitre 2, nous utiliserons ’équation LLG avec
I’amortissement et en rajoutant le terme d’échange. Pour calculer le champ d’échange en
coordonnées sphériques, on part de la définition de I’énergie d’échange :

00\ 2 0¢
Ee = Ae(5) +sin?0(52)] 9.1
0z e 0z (0.1)
On obtient alors en calculant les dérivées fonctionnelles ‘;icg :
0E 0P\ 2 020 oE 0?
= Asin20(50) - 2455 . _9A,,sin? 052 2
30 SN 82 922 0o S (92)
Pour une aimantation planaire avec 6y = 7, I’équation a résoudre pour obtenir la relation
de dispersion des magnons est alors :
. 028 .
00 = ——L 386+ 7Des o8 — o
M, 022
_ y 5250 . (9.3)
0p = Fp00 — Do —— 00
¢ A Ve 55 +ag

On cherche les solutions stationnaires a I'Eq. On découple les parties spatiales et tem-
porelles des ondes de spin en posant §0(t, z) = 00(2)e™® ,6¢(t, 2) = d¢(2)e™* avec Q la fréquence
complexe.
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Pour la partie dépendante de I'espace, les solutions de I’'Eq. [9.3] dans 'approximation des
petites déviations sont des fonctions harmoniques de la forme cos kyz (sin kyz) pour les modes
de volumes et cosh ksz (sinh ksz) pour les modes de surfaces pairs (impairs) par rapport au
centre de la couche, k, et k;, représentant les vecteurs d’ondes pour les modes de surface et de
volume respectivement. Pour ces modes, I'Eq. devient alors :

i006(2) + ( oy + iS00 + Ky Dea ) 36(2) = 0

s

- (]\Z Fyp + iQac + kgwez) 50(2) +i66(2) = 0

Le signe +(-) correspond aux ondes de volume (surface). Le déterminant de 1'Eq. est :

(9.4)

2 yald
021+ a2) = #F%Fw + ﬂM (Foo + Fs) (9.5)
2 v’ . 4272
:tks De$ _M (Fgg + F¢¢) + 2@90&@’}/ + ]{IS’)/ Dem (96)

On pose 2 = w + 7 et on calcule la partie imaginaire pour I’amortissement, et la partie
réelle pour la fréquence. On a alors :

agy [(F%'+f%¢)

+2k% D., .
2(1+a2) M, b,s (97)

Xvol,surf =

pour I"amortissement et pour la fréquence angulaire :

:L{LF F _a—2p F..)?
CL)vol,surf m MSQ 0014 pop 4M82(1+O[2G)( 99+ d)d))

k2 Dey Fyy + F, k. D2 y1/2
1 s 90 + 06 | s }

My, 14af 1+ag (9.8)

Les indices vol et surf désignent les ondes de volume et de surface. Les relations de dispersion
f(k) = % ainsi que 1/x(k) et acrr = x(k)/w(k) pour les ondes de volume et de surface
sont portées sur la Fig. 9.2l En k = 0, la fréquence n’est déterminée que par les constantes
d’anisotropie et dans une moindre mesure par ag. La courbure des relations est déterminée
par la raideur de spin D,.,. Notons que l'introduction de ’amortissement dans le probléme
ne change de facon significative la relation de dispersion que pour des valeurs de ag grandes
(ag = 0.3 dans 'exemple donné ici). La constante d’amortissement a.s; des modes de volume
est pratiquement indépendante de k mais le temps d’amortissement 1/x diminue en fonction
de k. Le cas des ondes de surface est plus subtil & cause du lien existant entre k; et ks comme
nous allons le voir immédiatement.

9.1.2 Hybridation des modes volume-surface

Suivant les travaux de Wang et al. [199)], on considére I’excitation d’ondes de spin hybrides
c’est & dire une superposition d’ondes de volume et de surface. L’idée est de rendre compte
de l'observation de modes d’ondes de spin non uniformes de valeur moyenne non nulle dans
I’épaisseur de la couche. Les dépendances spatiales prennent alors la forme suivante :
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Figure 9.2: a Relations de dispersion de magnons calculées a partir de '’Eq. Les modes de surfaces
sont en bleu, et les modes de volume en rouge. Le calcul a été fait pour ag = 0 (courbes en trait
plein) et ag = 0.3 (courbe en traits pointillés). b : Evolution du temps de décroissance 1/x,01(k) et

en encart de aefp = % pour les modes de volume.

Echantillon MnyP; 3 ; T=12 K ; Dep=53.6 T nm?

$(z) = A B
{ 5515(2) $C08 kyz + Bycosh kyz 9.9)

00(z) = Agcos kyz + Bgcosh kyz

avec Ay, By les amplitudes des différentes contributions au profil des ondes. Par définition
de I’hybridation, les modes de volumes et de surfaces sont a la méme énergie. Il existe alors
une relation entre kg et k, définie a partir de wyo = Wsury. On obtient alors une équation
indépendante de la constante d’amortissement :

1
(F + k2) | (K = k) Dea + = (Fyo + Fas)| = 0 (9.10)

Le premier terme de I'Eq. décrit le cas ot I'on a purement des ondes de volume ou de
surface avec . Le deuxiéme terme décrit I’hybridation entre des ondes de volume et de

surfaces avec :

1
ky = \/k‘g — DM (Fgg + F¢¢) (9.11)

Dans leur traitement d’ondes hybrides, Wang et al. n’ont pas considéré la présence du terme
d’amortissement & cause de 'impact négligeable de ce dernier sur les valeurs numériques des
fréquences de précession. Néanmoins la présence de celui-ci rajoute une condition trés forte sur
I'égalité des parties imaginaires si on considere Q2,0 = Wyor + PXvot = Qsurf = Wsurf + WX surf,
changeant la physique du probléme. En effet, ’égalité des amortissements impose k, = ik, ce
qui signifie que les modes propres ne peuvent étre que des ondes purement de volume ou de
surface. Le calcul de leur amplitude montre que leur existence est restreinte a la condition d’'un
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piégeage strictement nul. Des modes hybrides peuvent néanmoins exister transitoirement avec
un amortissement de la partie surface différente de celle du volume.

Toutefois méme dans ce cas, ’amortissement des ondes de volumes et de surfaces suivent des
régles bien précises. A cause du lien entre ky et ks on a Xyor = —Xsurf €t ce pour tout k. Dans le
cas d'un mode avec ky, = 0 et ag = 0.01, on obtient 1/x,,= 5.8 ns. Ce temps est plus long que
ce que l'on observe et en pratique nous avons déja montré précédemment (partie III chapitre
Fig. que nous sommes limités par une contribution inhomogéne a ’amortissement trés
importante.

Expérimentalement nos observations ne nous permettent pas de trancher sur ’existence ou
non des modes hybrides et nous continuons de considérer la possibilité d’une telle hybridation,
celle-ci résultant de la présence d’une anisotropie de surface.

9.1.3 Anisotropie de surface et condition aux limites

La relation de dispersion ayant été établie, on doit désormais trouver les ondes de spin au-
torisées par le systéme magnétique c’est-a-dire la quantification des kg et k. Cela permettra
alors de calculer les fréquences ainsi que les profils des modes d’ondes de spin. Pour ce faire,

on considére des conditions aux limites sur l'aimantation aux interfaces substrat/(Ga,Mn)As
et (Ga,Mn)As /vide.

Dans la littérature, les conditions aux limites particuliérement utilisées sont celles de Kittel
avec 0¢p(£L/2) = §0(+£L/2) = 0 aussi appelées conditions de fort piégeage en surface. Ces
conditions donnent une quantification k,, = nw/L pour les modes confinés d’ondes de spin
dans la couche. Suivant les valeurs de n, les profils des modes que 1’on obtient sont des modes
de volumes pairs ou impairs par rapport au centre de la couche. Les interprétations basés sur
ces modes ont donné pléthore de résultats satisfaisants depuis leurs prédictions par Kittel ([167]
par exemple).

Le probléme des conditions de Kittel réside dans le mode uniforme avec k, = 0 ce qui donne
un mode indépendant de la position dans 1’épaisseur de la couche magnétique. En considérant
ce mode plat, comment ce dernier peut-il exister avec les conditions de Kittel sans étre égal a
0 partout? Comment expliquer alors I'observation d’un tel mode dans la littérature?

Les conditions de Kittel présentant une certaine limitation, nous considérons les conditions
de Rado-Weertman qui présentent ’avantage d’utiliser les dérivées de I’aimantation permettant
ainsi l'observation d’'un mode uniforme. L’utilisation de ces conditions implique la possibilité
d’une anisotropie de surface non nulle introduisant alors de nouveaux couples s’exercant sur
I’aimantation a la surface. La dérivation de I’équation de conditions aux limites a été réalisé par
Rado et al. [141], en regroupant les termes ne dépendant que du volume uniquement, c’est a
dire tous les termes a ’exception de celui dépendant de I’échange qui continue d’agir en surface.
En intégrant LLG sur un parallélépipéde et en faisant tendre 1’épaisseur de celui-ci vers 0, on
obtient les conditions aux limites & la surface nommeées usuellement condition aux limites de
Rado-Weertman|141] :

- D,y OM
exa—) ~0 (9.12)

N (¥ Pt =

avec 77 la normale a la surface orientée vers 'extérieur en j:é. L’anisotropie de surface tient
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compte de la brisure de symétrie lorsque 'on arrive en surface, et seul le terme d’échange en

. , - 1s . . M?2

est impacté. On considére que I'anisotropie est de la forme Fiut = K57 = K, cos? fy. Dans ce
S

manuscrit nous ne considérons pas la possibilité d’avoir en plus la présence d’une anisotropie

de surface dans le plan. En coordonnées sphériques, dans le cas ou 'aimantation est dans le
plan, I'Eq. devient :

o 95 2K,

2. -0 5 T oo (913)

en £L/2. Notons que les conditions de Rado-Weertman ne sont strictement équivalentes

aux conditions de Kittel (66 = d¢) = 0 en +L/2) uniquement dans le cas d'un piégeage fort et

d’une anisotropie de surface dans le plan (calculs réalisés par Catherine Gourdon, non présentés

ici) permettant de relier % a 5Agb. Avec une anisotropie de surface hors-plan, le régime de fort
z

piégeage ne donne que 06 = 0 donc un cas intermédiaire.

9.1.4 Profil d’aimantation : quantification des vecteurs d’ondes

Pour une épaisseur L de la couche magnétique, on calcule les vecteurs d’ondes k; et k;, autorisés,
sachant que 'un se déduit de 'autre par I’'Eq.[9.11} L’équation & résoudre se trouve en partant
des profils des ondes de spin que 1’on injecte dans I'Eq.

Dans un cas général, les ondes de spin détectées vont dépendre de la valeur de ’anisotropie
de surface K, aux interfaces. Dans la littérature, on considére le plus souvent des conditions
aux limites symétriques|[I41][199] ce qui suppose la méme anisotropie de surface a 'interface
substrat /couche magnétique, et couche magnétique/vide. Dans la réalité, cette condition n’est
trés certainement pas remplie. On se propose ici d’étudier le cas général en considérant des
conditions aux limites asymétriques avec K= la valeur de 'anisotropie de surface en +1L/2. Les
conditions étant asymétriques, les modes que nous observerons seront un mélange de modes
pair et impair. Le profil des modes dans la couche est alors :

{ 5A6’(z) = Aqgcos kpz + Aggsin kyz + Byg cosh kyz + Bog sinh kg2 (9.14)

5A¢(z) = Ay cos kpz + Agpsin kyz + By cosh ksz + Bog sinh kg2

ou les A; et B; sont les inconnues du systéme. Pour trouver les vecteurs d’ondes, on com-
mence par injecter les expression des dans le terme en 06 de I'Eq. (9.3 (on néglige le terme
d’amortissement). Cette premiére étape permet de relier les A;p et By aux A;s et B;s. En
identifiant terme & terme, on obtient directement :

Ay = %FBAM, By = %FSBM, (9.15)
AQ@ - %FBAM) ng = %FSB2¢> (916)

avec Fp = 5% + k?De, et Fg = Sy k2D.,. On utilise ensuite les conditions aux limites
S S

de Rado-Weertman. On obtient alors un systéme d’équation (cf Annexe A) dont on calcule le

+
déterminant que 'on égalise & 0. Par commodité, on note %L]\;s = kT en £L/2. L’équation de

conditions aux limites permettant de trouver k;, et k, est alors :
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0 = 2k, Fp Fort i, + { = Deaky P2k 4+ K2) (5 + 1) cos ky L
+[(F2KE — R2FR)RT kT + D2,(kE + K2)2K2KE ] sinky L) } sinh b, L

~ Fskyk, [ — 2FpkT kT coskyL + Doky(k2 + k) (kT + K7 sin kbL] coshk,L  (9.17)

avec ky relié a kg par I’'Eq.[9.11] Pour calculer les profils d’aimantation, on résout numérique-
ment 1'Eq. sur ks. On obtient ainsi kj et k.

Les amplitudes des fonction trigonométriques des profils sont obtenues en utilisant le systéme
d’équation nous ayant permis de calculer le déterminant. On exprime alors toutes les amplitudes
en fonction de Ay, que 'on normalise (les expressions complétes peuvent étre retrouvées dans
I'appendice A). Pour une onde de spin donnée, on calcul sa fréquence en utilisant 1'Eq.
puis son profil spatial avec I'Eq. Les différents types de profils que I'on va obtenir vont
dépendre des valeurs des anisotropies de surfaces considérées. On définit le numéro du mode
en fonction du nombre de zéro de la fonction 66 (en dehors de £L/2).

Piégeage nul et mode uniforme

En prenant K, = 0 c’est a dire aucun piégeage en surface, les vecteurs d’ondes sont quantifiés
avec ky = “F, et la fréquence des modes confinés est proportionnelle a N2, e OU Ninode correspond
au numéro du mode (Fig.[9.3p). Ici les modes sont uniquement des modes de volumes et méme
sl existe des solutions pour les vecteurs d’ondes de surface (k;), la contribution de ces modes
aux profils est nulle.

Pour K, = 0 l'observation d’'un mode uniforme en k;, = 0 est possible. Ceci s’explique
par le fait que pour ce mode les dérivées de chaque composante de 'aimantation sont bien
constantes et égales a 0 dans toute 1'épaisseur, sans que 'aimantation soit nulle (Fig.|[9.3p). La
conséquence de la présence de ce mode est qu’il ne variera pas avec 1’épaisseur de 1’échantillon
rendant ainsi aisée son identification (Fig.[9.5h). Toutefois, dans le cas ot nous serions sensible
a l'aimantation moyenne des modes dans la couche, seul le mode uniforme serait visible, tous
les autres ayant une moyenne nulle.

Faible piégeage K, > 0

Lorsque le piégeage est faible en surface, les ondes de spin que l'on observe seront des modes
hybrides surface/volume. Par rapport a K, = 0, les k; glissent en bloc vers des valeurs plus
grande faisant que les modes ne sont plus confinés avec un vecteur d’onde en nrw/L. La con-
séquence est que les modes pairs auront une aimantation moyenne non nulles. Toutefois, les
fréquences de chaque mode dépendront de I’épaisseur de I’échantillon, et il n’y aura pas de
mode uniforme.

De plus, en considérant des modes asymétriques, les modes résultants seront mixtes pair/im-
pair. Par exemple, sur Fig. le mode 0 n’est pas plat et ressemble plus a un mode impair,
tandis que le mode 1 commence & ressembler & un mode pair. La principale conséquence est
que l'intégrale du mode 1, originellement impair, a désormais une valeur non nulle.



9.1 Modes couplés surface/volume

161

Piegeage nul (K = 0)

10
=~ 1.0
18 N/ 1\
o OE[S -
o Mode 2 “ 0.0
e , =)
g " Mode 1 .
3 -0.5- —— 50, - uniforme
\C 5. Mode 0 —8¢0:unif|orme
\ —— 50, : impair (x/L)
-1.0; —— 50, : pair (2 n/L)
O T T ! T T
0 oL op/L 3w/l 4/l b) -20  -10 0 10 20
a) k (1/nm) z (nm)
Piégeage intermédaire (K_= 10 pJ/m?)
10 1.0
84
0.5
5 /
O .
g Mode 2 g 0.0
g 4 Mode 1 ©
8
T Mode 0 -0.51
— 50, =3¢,
—_—0, =30,
0 T 1 '10 T T T T T
0 0 n/L  2n/L  3n/L 4/l d)_zo -10 0 10 20
k (1/nm) z (nm)
Piegeage fort (K =5 mJ/m?)
10
1.0+
| \
g 0.5
o 6+ Mode 2 =
(O] o
% 44 Mode 1 % 0.0
o
E 2_—< Mode 0 -0.5-
—30, =30,
0 0 —0, =30,
0wl 2mL 3wl 4wl 20 -10 0 10 20
e) k (1/nm) f) z (nm)

Figure 9.3: Illustration de 'effet de l'anisotropie de surface sur les fréquences et sur les profils des
modes. Dans les figures a, ¢ et d sont portées les relations de dispersions des modes de volume (en
rouge) et des modes de surface (en noir). Les symboles correspondent aux ky (carré rouge) et ks (carré
noir) autorisés. Sur les figures b, d et e sont portés les profils correspondant & chaque anisotropie de

surface des trois premiéres ondes de spin.

Echantillon MnyPy 3 ; T=12 K ; Dey = 3.42 T nm?
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Piégeage fort (Fig. [9.3,f

Lorsque le piégeage est suffisamment fort (typiquement > a 50 u.J/m?), les profils en 60 des
ondes de spin finissent par étre nul en surface ce qui correspond a une des condition de Kittel
(60 =0 en :I:%) Les fréquences quant a elles continuent de suivre la tendance visible pour un
piégeage intermédiaire. Notons que dans ce cas qui se rapproche des conditions de Kittel, le
mode 0 n’est plus un mode uniforme mais toujours un mode pair dans la couche.

Piégeage non nul : K, <0

Dans le cas ou K, < 0, on peut commencer & observer des modes d’ondes de spin purement de
surface, pair ou impair par rapport au centre de la couche (Fig. et d). On dénomme ces
modes pur surface car leurs vecteurs d’ondes ne se trouvent que sur la relation de dispersion des
ondes de surfaces et obéissent a la condition k;, = ik,. L’intérét principal de ces ondes est que
I’on peut obtenir une intégrale non nulle beaucoup plus facilement qu’avec des modes hybrides.

9.1.5 Conséquences de ’anisotropie de surface

La valeur de 'anisotropie de surface va avoir un impact sur la fréquence (Fig. et méme
la nature des modes que 'on pourra observer. Comme précisé plus haut, on ne pourra tout
d’abord plus réellement parler de mode pair ou impair et la seule fagon de les distinguer consiste
a compter le nombre de 0 entre +1/2.

On peut constater sur la Fig. [9.5h, les fréquences des modes n’évoluent fortement que sur
une tres petite gamme de K, avant d’atteindre rapidement un comportement indépendant de
I’anisotropie de surface. Pour un méme mode, ’écart entre les fréquences pour des valeurs de
K positives et négatives peut étre relativement important, de 'ordre de 1 GHz pour le mode
1, jusqu’a plusieurs GHz pour les modes d’ordre plus élevé. Notons que les fréquences pour des
grands K, dépendent également du type de conditions aux limites utilisées et la considération
de conditions asymétriques rend la fréquence moins sensible aux variations de K,. Expéri-
mentalement, lorsque l'on arrive & identifier les modes que I'on génére, K n’apparait plus que
comme une simple variable d’ajustement pour comparer des fréquences calculées avec les K; par
I’Eq. avec les fréquences expérimentales, ce qui pourrait étre aussi réalisé en ajustant les K.

La dépendance des modes en fonction de I’épaisseur est peu sensible & la valeur de K
Fig. 9.5b. Un mode 0 gardera une faible dépendance en fonction de ’épaisseur malgré la
présence d’une anisotropie de surface tant que les épaisseurs des échantillons ne sont pas trop
faibles (> 30 nm). Un mode 2 lui conservera une évolution trés comparable au cas K, = 0.
L’écart entre les modes 2 et 0 ne sera aussi que peu affecté par K, et restera principalement
déterminé par D, et 1’épaisseur.

Le seul apport significatif de ’anisotropie de surface est la présence d’une valeur moyenne
non nulle pour des modes autres que le mode uniforme. Prenons par exemple le mode 2 et des
conditions aux limites symétriques et supposons que les deux modes soient excités avec la méme
amplitude. Si nous faisons la méme hypothése que Wang et al. [199] c’est a dire que le signal
magnéto-optique résultant du mode 2 correspond & la valeur moyenne de 66, I’'observation d’'un
mode 2 nécessiterait une valeur K, non nulle (Fig. [9.5).



9.1 Modes couplés surface/volume 163

Condition asymétriques
K_=5mJim’en -L/2 et K =0 L/2

10 T
Fréquence k autorisé /
1 Surface M Surface 1.04
8 Volume @ Volume
1 0.5 1
g g
: e \
oae
§ 1 » g oo
s 41 / Mode 1 e
. 051 0 )
[
2_< Mode 0 Mode 0 — Mode 2
Mode 1
; -1.0 Mode 2
0 \ I S
0 n/lL 2n/L 3n/L 4rn/L -25-20-15-10 -5 0 5 10 15 20 25
a) K (1/nm) b) z (nm)
Condition symétriques
+-L 2
K™= -12 pJ/m
S
10 r
Fréquence k autorisé 34 Mode surface 0
Surface B Surface Mode surface 1
8 Volume @® Volume Mode 2
4 2]
N Mode 3 14
é 6_ -/ \
[0} 4 / / D 0
Q 2}
O 44 Mode 2
g / ode B / \
© |
w Mode surface1/
2 -2
JMode surface 0 /
-3
0 . AN . N N
0 /L 2/l 3/l an/L 25 -20 -15 10 -5 0 5 10 15 20 25
c) k (1/nm) d) z (nm)

Figure 9.4: Ilustration de I'influence de I'anisotropie de surface sur les ondes de spin. Sur les figures
a et ¢ sont portées en trait plein les relations de dispersion pour les modes de volumes (rouge) et de
surface (noir). Les symboles correspondent aux vecteurs d’onde de volume (carré rouge) et de surface
(carré noir) autorisé. Sur les figures b et d sont portés les profils des 3 premiéres ondes de spin en §6
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Paramétres de calcul : Echantillon MnyP;3 ; T=12 K ; D¢y =342 T nm? ; a kg =5 mJ/m”?
et kF=0;br; =12 pJ/m=2 et kF =7 pJ/m=2
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Figure 9.5: a : Evolution des fréquences des ondes de spin en fonction de K. Les courbes en
tiret correspondent & une anisotropie asymétrique avec k; # 0 et k7 = 0. Les labels des modes
correspondent & leurs nombres de 0 entre £L/2. b : Calcul de la fréquence de précession en fonction
de I'épaisseur de la couche magnétique pour différentes valeurs de K. c : évolution du rapport de
I'intégrale du mode 2 sur le mode 0 en fonction de 'anisotropie de surface (les conditions aux limites
sont symétriques).

Parametres de calculs : échantillon MnyP; 3, T=12 K et Dep=3.6 T nm?

9.2 Identification des modes

L’identification des modes d’ondes de spin étant cruciale, nous avons fait varier 1’épaisseur
de la couche magnétique et observée la dynamique associée. Cette approche est relativement
standard en FMR ainsi qu’en pompe sonde dans les métaux [196] mais n’a été réalisée qu’'une
fois dans (Ga,Mn)As [123]. L’idée consiste a étudier la dépendance fréquentielle des modes
avec 'épaisseur (Fig. ) pour éventuellement identifier un mode uniforme dont la fréquence
ne varie pas avec ’épaisseur. En outre cette approche permet de vérifier I’homogénéité de
I’aimantation dans la couche, et de prouver que les modes supérieurs sont bien des modes reliés
par 'échange et non des modes magnéto-statiques?|

9.2.1 Procédure de gravure chimique

L’épaisseur des couches de (Ga,Mn)As étant de 50 nm, nous avons réalisé une gravure chimique
basée sur des cycles d’oxydation et désoxydation. A chaque étape du cycle, on commence par
oxyder la couche de (Ga,Mn)As avec une solution de HyOy pendant 20 s. On rince ensuite
une premiére fois pendant 1 min a I'eau désionisée. La fine couche d’oxyde créée est ensuite
enlevée en utilisant une solution de HC1 a 12.5 % pendant 20 s. Le cycle se termine en ringant
I’échantillon une derniére fois pendant 3 min. Avec cette procédure, la vitesse de gravure est
approximativement de 2.5 nm/cycle.

Cette procédure a été réalisée sur un morceau de Mn;yP, 3 afin de réaliser un échantillon
en forme de marche d’escalier, chaque marche faisant 5 nm de hauteur. Chaque marche était
protégée de la procédure de gravure par une résine. Deux régions ont été protégées, I'une avant
la premiére marche, et 'autre juste aprés la derniére marche, de sorte d’avoir deux témoins des
propriétés magnétiques du systéme a 50 nm.

2La faible valeur de I’aimantation dans (Ga,Mn)As par rapport aux métaux rend ce dernier cas trés improbable
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Figure 9.6: a : Fréquence de précession expérimentale et calculée en fonction de I’épaisseur de
I’échantillon. b : Evolution de la fréquence du mode 0 en fonction de la position sur 1’échantillon

Echantillon MnyP;.3 ; Fpompe=1.5 p1J em™2 ; Fyonde=0.7 pJ cm™2

9.2.2 Identification du mode uniforme

Le résultat des expériences pompe-sonde réalisées sur I’échantillon en forme de marche d’escalier
est présenté sur la Fig.

On observe que la fréquence du mode de plus basse énergie ne varie presque pas en fonction
de I'épaisseur tandis que le premier mode excité lui augmente lorsque 1’on diminue ’épaisseur
de la couche. Ce résultat signifie que le mode de plus basse énergie est un mode uniforme ou
tout du moins, un mode trés proche de ce dernier, tandis que le mode de plus haute excitation
correspond & une PSSW. Ce résultat prouve que ’on pourra extraire la raideur de spin de I’écart
fréquentiel entre les modes.

Procédure de détermination de K et D,

On commence par ajuster les courbes expérimentales pour en retirer les deux fréquences de
précession des modes d’onde de spin. A partir des deux fréquences mesurées, la procédure de
détermination de K, et D,, est la suivante :

1. En utilisant les K; et 'Eq. 9.8 on calcule la valeur de la fréquence attendue pour le
mode 0 en ajustant la valeur de K si nécessaire pour reproduire la plus basse fréquence
expérimentale.

2. En supposant 1’observation d'un mode 2, on ajuste la fréquence du deuxiéme mode avec
une valeur de D., afin que celle-ci corresponde a la valeur expérimentale de la fréquence
la plus élevée.
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Lorsque K est non nul, la position du mode 0 dépend un peu de la valeur de D.,. On
réapplique alors itérativement les étapes 1 et 2 jusqu’a ce qu’il y ait convergence entre les
fréquences calculées et observées.

Une anisotropie de surface faible

La fréquence du mode le plus bas étant légérement différente de celle calculée d’apres les don-
nées de FMR (< 0.5 GHz), nous avons envisager plusieurs cas de figure.

1. Conditions aux limites symétriques : on trouve KZ=-7 uJ m~2, et
D.,=3.4 4+ 0.3 T nm?.

2. Conditions aux limites asymétriques : en laissant une surface sans piégeage, on
trouve K;=-7 uJ m~2 avec K =0 et D.,=2.84 &+ 0.3 T nm?

3. Conditions libres en surface : en supposant aucune anisotropie de surface, la fréquence
du mode 0 s’obtient en réduisant Ky de 20 % et on obtient D,,=3.05 £0.3 T nm?

Suivant le cas envisagé, la valeur de D., ne change que trés peu. Le cas o 'on fait varier
les K; représente une sorte d’intermédiaire entre des conditions aux limites symétriques et
asymétriques pour la valeur de D,.,. Toutefois & chaque fois que nous considérons la présence
d’une anisotropie de surface, celle-ci est relativement faible et peut varier d’un point a ’autre
de I’échantillon.

Que I'on considére des conditions symétriques ou asymétriques ou encore I’absence d’anisotropie
de surface, ces expériences permettent de déterminer D, avec une bonne précision. De maniére
générale, par cette approche, la barre d’erreur n’est déterminée que par 'incertitude sur ’épaisseur
de I’échantillon par la formule 2D.,AL/L (nous avons pris AL/L =5 %). On peut noter égale-
ment une légére dépendance de la fréquence du mode uniforme avec 1’épaisseur mal reproduite
dans tous les cas de figure étudiés ici. Dans les faits, I’évolution du mode 0 dépend plus de la
position sur ’échantillon que de son épaisseur comme le montre la Fig. en comparant les
deux points avec des épaisseurs de 50 nm, ce qui irait dans le sens d’une variation des constantes
d’anisotropie seulement. Nous sommes donc probablement dans un cas ou K, = 0 ou est tres
faible (en divisant par I'épaisseur de la couche, K, = —130 J m™ ce qui reste une valeur 3 fois
plus faible que la plus faible des constantes).

Notons que 'utilisation de notre modéle suppose une aimantation homogéene dans I’épaisseur
de la couche ce qui a été vérifié sur un échantillon provenant de la méme plaque récemment par
des expériences de XMCD en synchrotron par Tonerre et alf] Les auteurs ont ainsi pu montré
qu’il était constitué d’'une couche aimantée uniformément dans le plan de 49 nm d’épaisseur,
ainsi que d’une couche de 2 nm d’oxyde en surface non aimantée. La présence d’un tel oxyde est
connue dans (Ga,Mn)As (voir par exemple Haghgoo et al. [65]), I'oxygéne se liant facilement
avec les Mn proches de la surface.

L’expérience en fonction de I’épaisseur permet ainsi de démontrer que nous sommes bien en
présence de modes d’ondes de spin reliés par ’échange ce qui nous permet d’extraire la valeur
de la raideur de spin D,,

3Communications privées non publiées
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9.2.3 Comparaison des D,., dans la littérature : identification du second mode

Avant de continuer, comparons la valeur de D,, obtenue ci-dessus avec les valeurs de la lit-
térature obtenues par méthode pompe-sonde dans (Ga,Mn)As . En pompe-sonde la constante
d’échange n’a pu étre mesurée que par Wang et al. [I99] et par Nemec et al. [123][I81].

Wang et al. ont considéré que le second mode observé était un mode pair et ont trouvé pour
des échantillons de (Ga,Mn)As de 120 nm D,,=25 T nm?, et pour des échantillons de 71 nm
et 47 nm D.,—5.4 T nm?. Pour les échantillons de 47 nm et 71 nm, la valeur de ’échange est
comparable & ce que nous mesurons. L’écart pour I’échantillon plus épais de 120 nm s’explique
par une aimantation probablement inhomogéne dans la couche rendant ainsi I’analyse incorrecte.

Nemec et al. au contraire supposent que le second mode est un mode impair et trouvent
une valeur pour D, de 20 T nm?, pour un échantillon de (Ga,Mn)As [123] et de 16 T nm?
pour un échantillon de (Ga,Mn)(As,P) [I83], avec des épaisseurs de 50 nm, optimisés pour
obtenir des couches de bonnes qualités (7.> 120 K). Afin de bien vérifier I'homogénéité de
I’aimantation dans la couche, les auteurs ont également réalisé un test en fonction de I’épaisseur
afin d’identifier les ondes de spin dans le cas de (Ga,Mn)As . Si les auteurs avaient supposé
un mode pair (ou nous un mode impair), la valeur de D,, aurait été divisée (multipliée) par 4
et on retombe sur des valeurs comparables. Leur supposition d’'un mode impair est faite par
analogie avec ce qui se passe dans les métaux ou a cause de ’absorption, on peut exciter et
détecter tous les modes pourvu qu’ils aient une amplitude non nulle a la surface.

Les valeurs pour D,., dans la littérature du pompe-sonde semblent donc étre en accord avec
la notre sous réserve de la bonne identification du mode supérieur. Le noeud du probléme
est qu’en pompe-sonde rien ne permet de faire la distinction entre ces deux types de modes.
Supposons comme le fait Wang et al. que le signal détecté est uniquement di & la moyenne de
I'aimantation du mode i dans la couche (A;). Considérant que nous sommes probablement dans
un cas ou K = 0, 'aimantation moyenne des modes pairs ou impairs serait également nulle et
on ne devrait observer que le mode uniforme. En prenant en compte la présence de 1’absorption
et des déphasages optiques (ce que nous développerons par la suite dans la section , le
probléme ne se résout pas plus car dans ce cas tous les modes pourraient étre observables.

De plus, contrairement a ce que supposaient Wang et al. [199], tenir compte de I’anisotropie
de surface ne résout pas non plus le probléme. En supposant des conditions symétriques, seul
un mode 2 peut étre observé avec un rapport A, /Ay = 0.2 et A;/Ag = 0. Le mode 1 pourrait en
revanche s’observer avec des conditions asymétriques, stirement plus proche de notre systéme
physique. En supposant ’observation du mode 1 et en prenant une valeur 4 fois plus grande
pour D, environ, on trouverait A; /Ay = 0.26.

Expérimentalement, le rapport entre des amplitudes est plus proche de 0.4. Considérer
K, = 0 ou non ne résout donc pas le probleme de la nature de ce deuxiéme mode. Pour
déterminer la nature du mode observé de fagon siire, nous avons comparé les valeurs de raideur
de spin a elles obtenues par d’autres techniques expérimentales.

9.2.4 Comparaison avec la FMR

La premiére technique dont nous avons cherché & comparer les données est la FMR, méme si
celle-ci se base également sur 'observation et la numérotation des modes de spin. Strictement
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Figure 9.7: a : Signal dynamique avec un champ magnétique de -5 mT appliqué suivant [110] (en
symbole) et la courbe d’ajustement associée (en trait plein). b : Signal FMR sous champ dans le plan
a 40 K avec une fréquence d’oscillation de 9.34 GHz.

Echantillon Mng.6;P6.6; ; a: T=12 K, Fpompe=1.5 p1J em™2, Foonde=0.7 nJ em ™2

parlant, la FMR est sensible la moyenne de I'aimantation dans la couche, celle-ci étant différente
de 0 uniquement lorsque l'on tient compte d’une anisotropie de surface. Le probléme est que
du fait des faibles valeurs de I’anisotropie de surface, les modes d’ondes de spin non uniforme
sont difficilement observables car leurs intégrales sont quasi nulles. Néanmoins lorsque un mode
est observé, on peut directement comparer les résultats donnés par les deux techniques sur un
méme échantillon.

Sur Mn,P, 3 aucun mode autre que le mode uniforme n’a été observé en FMR ce qui va
dans le sens de K, = 0, et qui serait en accord avec notre conclusion sur Ky en TRMOKE. Par
contre sur Mng 64P¢.64 les données FMR ainsi que les données pompe-sonde montrent clairement
une onde de spin en plus du mode uniforme, lorsque le champ est dans le plan Fig. 9.7 En
supposant un mode pair et aucune anisotropie de surface, on trouve en pompe-sonde par la
technique décrite précédemment 4.4 T nm?2. Pour calculer D,, en FMR, on calcule I'écart des
champs de résonance des deux ondes de spin en utilisant I’Eq. avec f = 9.4 GHz.

Pour analyser les données FMR, on suppose une anisotropie de surface nulle. En prenant
les deux modes en ky, = 0 et k, = 27/L, pour une valeur AH,=60 mT et f=9.4 GHz, on
obtient D., = 3.8 T nm? (Fig. ) On a alors une correspondance des données FMR et
TRMOKE. Cette correspondance n’est pas fortuite et a été observée sur tous les échantillons
ou la réalisation de cette analyse a été possible.

Toutefois, le signal donnée par le mode 2 est beaucoup plus faible que celui du mode uni-
forme ce qui est un signe d’une faible anisotropie de surface (proche de 0) donnant une moyenne
de 'aimantation proche de 0. Cependant le mode pair et impair présenterait les mémes carac-
téristiques. La FMR ne nous permet alors que de confirmer les valeurs trouvées, mais pas de
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Figure 9.8: a: Image obtenue en microscopie Kerr sur I’échantillon de I’équipe de Nemec et al. (MngP1¢)
ayant servi dans [183] 4 T=95 K (T /T, = 0.86). b : Schéma représentant I'organisation & T= 95 K. ¢ :
D¢, en fonction de la température normalisée par la T.(=85 K) mesuré¢ en TRMOKE sur Mn7P, 3. En
encart est représentée I’évolution des fréquences de précession en fonction de la température normalisée
par T¢.

trancher entre la nature des modes.

9.2.5 Comparaison avec les domaines magnétiques

Sur certains échantillons a aimantation perpendiculaire on peut observer par microscopie magnéto-
optique une auto-organisation des domaines Up et Down en forme de rubans avec une période
(Wdomaine) (Fig. et b). Dans d’autres cas, on peut observer la présence de domaines de type
ruban accrochés a des centres de piégeages. Ces observations permettent d’extraire la raideur
de spin[65] [64]. Lorsque cette auto-organisation est présente, il suffit de mesurer la périodicité
des lamelles pour remonter a D.,. Lorsque des lamelles piégées sont observées, c¢’est la largeur
de ces lamelles qui permet de déterminer D, .

Ces techniques présentent I’avantage que la mesure de I’échange est alors indépendante d’une
numérotation quelconque. L’inconvénient est que la valeur de ’échange pourrait étre dépen-
dante du type de paroi que l'on considére et de ’épaisseur. Le modéle que nous utilisons ne
prend en compte que des parois de Bloch alors que des parois mixtes Bloch-Néel sont obtenues
par simulation micromagnétique [65].

Le modeéle de ruban a été appliqué par Gourdon et al. [64] sur Mn;Pq et les auteurs ont pu
déduire D.,=5.2 T nm?2. Dans cette thése, nous avons étudié MngPg et Mn; 4Py par TRMOKE.
Les valeurs de la raideur de spin obtenues pour ces deux échantillons sont respectivement de
4.8 T nm? et 4.75 T nm?. Le fait que nous obtenions deux valeurs de D,, identiques pour des
échantillons & concentration en Mn différentes améne & penser que la raideur de spin n’est pas
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influencée par la concentration en Mn sur la plage observée. De plus, le fait que I’étude des
domaines donnent le méme résultats que le TRMOKE semble indiquer que nous observons bien
un mode pair.

Pour confirmer ce résultat, nous avons étudié un méme échantillon par les trois techniques
(TRMOKE, FMR et auto-organisation des domaines). Sur Mnjg 4Pg, on trouve en TRMOKE
5.4 T nm? et en FMR 4 T nm?. Dans le cas de I'auto-organisation de domaines (thése de Hagh-
goo et al.[65]), on trouve une valeur de 10.1 T nn?, une valeur certes plus élevée que les mesures
FMR et TRMOKE mais beaucoup plus proche de la raideur de spin trouvée avec I’hypothése
d’un second mode pair plutét que d’un mode impair (qui donnerait D,, =20.8 T nm?). Cette
valeur élevée peut étre due au fait que les parois de domaines sont des parois mixtes Bloch-Néel
dans la couche, alors que nous supposons des parois de Bloch dans le modéle d’auto-organisation.

De plus, nous avons appliqué la méthode de I’auto-organisation en domaines a un échantillon
du groupe de Nemec et al. (MngPyg, Fig. [0.8h) qui a récemment fait I'objet d’une publication
[183] avec une valeur de D.,=16.4 T nm? en TRMOKE en supposant un second mode impair.
Une auto-organisation a pu été observée a 95 K et donne D.,—=4 T nm? soit un facteur 4 par
rapport aux analyses de Nemec et al. ce qui confirme que le second mode en TRMOKE doit
étre un mode pair. Il est intéressant de noter que ’échantillon de Nemec et al. est moins épais
que ceux utilisées par Haghgoo et al. et nous mémes ce qui donne un caractéere plus Bloch que
Bloch-Néel aux parois ([65]), expliquant probablement un meilleur accord entre le modele des
domaines et les expériences de TRMOKE.

Un dernier doute peut persister considérant que la mesure a été effectuée a 0.857,.. Toutefois
nos propres expériences TRMOKE sur Mn;P, 3 montrent que D., ne diminue quasiment pas
jusqu’a 0.67,. confortant alors la valeur de D,., mesurée a 95 K pour I’échantillon de Nemec et
al. (Fig.[9.8¢). Le second mode est bien un mode d’onde de spin pair.

9.2.6 Conclusion sur l’identification des modes

Pour conclure, en recoupant les résultats donnés par 3 techniques différentes, nous avons déter-
miné que les deux modes d’ondes de spin sont le mode uniforme et un mode pair en approxi-
2

mativement ky = 7.

9.3 Conditions d’observation des ondes de spins : modéle de couche
finie

Suivant les travaux de Wang et al.[I99], nous sommes partis de I'hypothése que le signal mesuré

était un signal moyen sur la couche, défini par < 06 >= 1/L f_JFLL/; 50
la section précédente, nous avons prouvé que l’anisotropie de surface était trés proche de 0
dans nos échantillons : & part pour le mode uniforme on a alors < §6 >= 0 pour tous les
modes supérieurs et seul le mode uniforme serait visible. L’hypothése de départ nécessite donc
d’étre affinée pour tenir compte de ’épaisseur de la couche connue pour influer sur les signaux

magnéto-optiques ([193]).

(z)dz. Néanmoins dans

Dans cette section, nous allons utiliser un modéle développé par Catherine Gourdon prenant
en compte la réponse magnéto-optique d’'un échantillon ayant une aimantation variant contint-
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Figure 9.9: Schéma représentant la modélisation des effets magnéto-optique dans un modéle de couche
finie.

ment dans une couche magnétique d’épaisseur finie. Nous calculerons 'effet Kerr polaire et nous
considérerons un échantillon a aimantation perpendiculaire. Cette démarche est équivalente a
considérer un échantillon a aimantation planaire et a réaliser des développements sur la petite
composante de I'aimantation en tenant compte de d6(t). Les deux versions de ce calcul ont été
réalisées, néanmoins seule la version avec M| sera présentée ici, la deuxiéme version étant plus
complexe.

9.3.1 Matrice de passage

On considere une couche magnétique que I'on discrétise en petites tranches d’épaisseur dz,
numérotée i. Dans chacune de ces tranches, 'onde E; sera la somme d’une onde se propageant
vers les z positif Ey, et vers les z négatifs £, que I'on décomposera suivant les vecteurs propres
du systéme. On a alors :

E; = apEe 0" )+OébE e W)
+ BpEi_e WU 4 By By e ) (9.18)

avec F;, = (@) et B, = (i) et app = w ny = n;\/1+Qmy; et

By = M définis a partir des vecteurs propres. Dans un premier temps, nous allons
calculer la matrlce de passage entre une tranche i et j en utilisant les conditions de continuité
des composantes tangentielles de E; et H; a instar de ce que nous avons réalisé précédemment
pour le calcul de leffet Voigt (Partie II, chapitre (3)).

Pour une tranche i, d’indice n; avec une aimantation m;, on rappelle I'expression du tenseur
diélectrique €, (cf Partie II Chapitre 1) et on calcule les vecteurs propres D, et D_ :
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1 —i@m; 0 2 2
i . 2 (1 ) = . 2(1 — Qm,) =
& =n2liQm; 1 0= D, = MJ&; 5ol —@m) 5 (9.19)
0 0 1 2 2

En utilisant la relation entre D et H , on obtient & l'interface entre deux milieux :

— a
Hl-zn—ny++—"Dy+ 5fD +f”
* (9.20)
H,=<LD D 5 ! B
y — — Y+ T T Mo+t + Dw— 3:—
ny n_
Pour une sous-couche d’indice i, la matrice M;; donnant EZ a partir de Ej est alors :
o n; — nj
1 1 7 Qo —Qu\ 070,
My=—| "4 “Ca Qo (9.21)
tiy | —Qii Qi 1 T tij = — e
Qij —Qiy Ty 1 o

Qij = i(m; —m;)t;Q/4

Cette matrice est obtenue dans un cas trés général ou les indices de réfraction d’une couche i
et d’une couche j peuvent étre différents ce qui permet de prendre en compte les interfaces vide /-
couche magnétique et couche magnétique/substrat. Le cas ot Q = 0 redonne les coefficients de
Fresnel de transmission et de réflexion.

9.3.2 Effet magnéto-optique

Pour calculer la réponse magnéto-optique due a une aimantation variable dans la couche, on
considére la matrice de passage calculée que 'on applique sur chaque couche d’épaisseur dz
avant de passer a la limite pour une couche continue en faisant tendre dz a 0. En surface,
I’expression de Ej et E,. est donnée par :

Era :<HM~» M, )M 0 (9.22)
EOy - 1,04+14 9,141 N,s E » .
Ery 0

ou My, représente la matrice de propagation des ondes électromagnétiques suivant les
vecteurs propres du systéme :

e i 0 0
0 €% 0 0
M¢,i 0 0 e ip; 0 (9 . 23)
0 0 0 el

n;woz

avec ¢; =
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On cherche & passer du cas discret au cas continu. On pose Ey, = Ejcos 5 et Ey, = Eysin 3.
On applique dans un premier temps ['Eq. et on calcule les composantes I, et E,, en
prenant n; = n pour toutes les couches magnétiques. Puis on calcule le rapport E,,/E,, en
développant au premier ordre en (). Aprés simplification, on obtient :

Ey- _2 SeC2 6 indzw indzw indzw
Ey = n2Q 0 Bsin(n Zw)[mle e + moye? : + - 4+ mye ¢ } +tan B (9.24)
rT n® — c

X:

Pour calculer cette somme, on considére que z; désigne le milieu de chaque tranche i. On
__ 0z _ 35z __ bdz . s . )
aura donc z; = %, 20 = %57, 23 = °5* .... En injectant ces expressions dans I'Eq. et en

généralisant pour N couches avec 6z = L/N (L I’épaisseur de la couche), on obtient :

—2n@ sec? B Sin(%) N aminz; [,
= LIN ije N + tan g (9.25)

=1

Le passage au cas continu s’obtient en passant a la limite lorsque N — co. On obtient alors
directement en utilisant les formules donnant la rotation et 'ellipticité développées partie II
chapitre [3] :

_47T n2 L i47‘rnz

0Pk = Re[T . 1@ i d0(z)e' > dz] (9.26)
_47T n2 L i47‘rnz

g = Im[T o 1@ i d0(z)e' > dz] (9.27)

Ce résultat signifie que ce n’est pas la valeur moyenne de 'aimantation que nous observons,
mais une moyenne pondérée par un facteur de phase e A et I’absorption e~ %s* définie par
Qaps = 4mng; /A avec n = ng,. + Ing;. L’absorption va déséquilibrer les poids des intégrales. Dans
le cas d'un matériau fortement absorbant (par exemple, a.s =76 pum™' dans le Ni [132]), les
signaux magnéto-optiques ne seront sensibles qu’a I’amplitude des modes proches de la surface.
Dans (Ga,Mn)As a contrario, la profondeur de pénétration est grande (agps=3.6 um=') et c’est
le facteur de phase qui modifie les intégrales des modes de sorte a les rendre non nulles.

En développant le terme e 47”;02, on obtient pour la rotation (idem pour lellipticité) :

—4r n*Q [t

4 4
ULULS —mo’”z))]dz (9.28)

08Kk = Re[ (59(2’)6_%1’32(005 isin —
Les termes oscillants & I'intérieur de I'intégrale couplés avec la partie réelle et imaginaire du co-
efficient Q vont avoir une grande incidence sur 'amplitude des modes en fonction de 1’épaisseur
de la couche. Le poids des intégrales va dépendre principalement des quantités ng, et ny; avec
Q, et ;. Toutefois puisque nous sommes dans un cas oul ng, > ng;, les quantités dominantes
seront ng,Q; et ng.Q,. Dans le cas ol toutes les ondes de spins sont excitées, pour certaines
épaisseurs, a cause de ces termes oscillants, on peut ne pas étre en mesure d’observer certaines
ondes (Fig.[9.10p). Suivant les valeurs du paramétre ), on peut se retrouver dans un cas ou
aucune précession ne soit visible. Une conséquence supplémentaire sera une évolution du rap-
port des amplitudes des deux modes d’ondes de spin en fonction de 1’épaisseur de la couche.
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Figure 9.10: a: Amplitudes des modes d’ondes de spin pour K, = 0 en fonction de I'épaisseur

suivant 1'Eq. b : Rapport des amplitudes des modes d’ondes de spin en fonction de
I'épaisseur pour K = 0. ¢ : Rapport des amplitudes As/Ap en fonction de K avec I'hypothése
< 60moy >= 1/L fj_LL /22 5A9(z)dz. d : Amplitude expérimentale des deux modes d’ondes de spin
mesurées en fonction de I’épaisseur de la couche et de la position sur I’échantillon.

Echantillon MnyPy3 ; ng = 3.705 +i0.228 ; Q = 0.0135 4 i0.0135 ; A = 700 nm

9.3.3 Amplitudes des ondes de spin

Nous allons désormais montrer que le modeéle couche finie permet ’observation d’onde de spin
autre que le mode uniforme, méme dans le cas de faibles anisotropies de surface. Les paramétres
clefs du modéle tel que @ et ng n’ayant pas été mesuré sur tous les échantillons, nous utilisons
les parameétres de Mn;P4 3 qui ont été obtenus par ellipsométrieﬁ pour ng (ng = 3.703+1:0.228 a
A =700 nm), et par I’étude de ellipticité et la rotation Kerr avec des cycles d’hystérésis pour @)
(@ =0.0135 414 0.0135 & A =700 nm). Encore une fois, nous allons nous intéresser au rapport
en amplitude des modes de plus haute fréquences sur le mode de plus basse fréquence (A4;/Ap).
Expérimentalement sur Mn7P, 3, ce rapport est d’environ 0.4 sur la Fig. pour la couche
de référence.

En prenant en compte le modéle de couche finie, on peut constater qu’en théorie & 50 nm
on devrait étre en mesure d’observer un mode uniforme, un mode pair et impair. Dans les

4Faites par Bruno Gallas, INSP
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Figure 9.11: Amplitude en fonction du champ appliqué suivant a [110] et b suivant [1-10] pour les
deux modes d’ondes de spin.

Echantillon MnyP; 3 ; T=12 K ; Fpompe=1.9 pJ em™2 ; Fyonde=0.7 pnJ cm™2

faits, nous n’avons jamais observé 3 ondes de spin dans nos signaux ce qui signifie que c’est
I'excitation et non la détection qui est le mécanisme déterminant. Pour pouvoir exciter unique-
ment le mode pair et uniforme, il faut que ’excitation posséde non seulement les composantes
de Fourier temporelles (pour pouvoir exciter de multiples fréquences), mais aussi spatiales ce
qui signifie que son profil posséde une forme se rapprochant d’un mode pair.

Sachant que nous n’avons qu'un mode uniforme et un mode pair, on peut s’intéresser au
rapport des amplitudes Ay/Ag. Expérimentalement, le rapport que 'on mesure sur Mn;P, 3
est proche de 0.4 pour la couche de référenceﬂ Fig. . Pour une épaisseur de 50 nm, le
modeéle "couche finie" permet de tenir compte d’une forte contribution de la seconde onde de
spin avec un rapport Ay /Ay = 0.45 pour K, = 0 ce qui est en accord avec I'expérience en faisant
I’hypotheése (forte) que ces deux modes sont excités de maniére équivalente. Ainsi I'utilisation
de ce modéle nous évite ainsi de faire appel a des grandes valeurs de K, pour expliquer la
présence du mode pair comme ce qui a été effectué par Wang et al.[199](Fig. 9.10c).

Cependant, la dépendance de Ay et Ay avec ’épaisseur n’a pas été observée dans nos ex-
périences. Ceci est trés certainement due au fait que l'on convolue plusieurs effets comme
'excitation. Comme on peut 'observer sur la Fig. [0.10[d, "amplitude des modes semblent plus
dépendre de la position sur I’échantillon que de I’épaisseur de la couche et des expériences com-
plémentaires seraient requises. Néanmoins, nous observerions bien un rapport A, /A, diminuant
(Fig.9.10d) mais plus a cause de Ay qui augmente, et non d’une diminution plus rapide de A,
par rapport a Ay en fonction de I’épaisseur comme le laisserait suggérer les Fig. et b

Le modeéle "couche finie" permet d’expliquer I'observation d’une seconde fréquence et en
pratique, nous avons observé une seconde fréquence de précession dans tous les échantillons
sauf un. Ceci laisserait & penser que le mécanisme a l’origine de ’excitation du mode pair est
général dans (Ga,Mn)(As,P) . Toutefois, l'excitation de ce dernier s’est révélée extrémement

5L.=50 nm
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Figure 9.12: a Comparaison d’un signal magnéto-optique simulé avec le modéle couche fini ou en
prenant une moyenne de 'aimantation dans la couche. b Profil apparent des ondes de spin. Les
courbes en pointillés correspondent au cas ot I'on observe ’aimantation moyenne, les traits plein, le
cas avec le modéle couche fini.

Parameétres utilisés : échantillon Mn,Pg3¢, ng- = 3.7, ng; = 0.23, Qr = @Q; = 0.013, L =50 nm

sensible au champ magnétique, aussi bien par son intensité que par son sens d’application. Par
exemple sur Mn;P,4 3, en appliquant un champ suivant [1-10] 2 ondes de spin peuvent étre ob-
servées méme a fort champ, tandis qu’en appliquant un champ suivant [110], la deuxiéme onde
disparait dés 10 mT. Aucune explication & ces phénoménes n’a été trouvée et la question de
I’excitation d’un mode pair et de la non excitation d’un mode impair reste une question ouverte
de nos travaux.

9.3.4 Conclusion sur le modéle de couche finie

Pour conclure cette partie, nous proposons d’illustrer I’effet du modéle de couche finie en por-
tant dans la Fig. [9.12h un signal magnéto-optique simulé a partir des K de Mn;P3 {f selon que

I'on considére le modéle de couche finie, ou < 06,0, >=1/L f Jf //22 (59 dz. Pour simuler cette
courbe, nous avons considéré une excitation ayant un profil spatial du type 14 0.5cos 2 Tz, ce

qui permet de pouvoir exciter un mode uniforme et un mode 2 (pair) avec un rapport pour
les amplitudes comparables a l'expérience (Ay/Ag = 0.23), et K =-7 uJ cm™2. Ici K, nous
sert de paramétre d’ajustement pour faire coller la fréquence du mode quasi uniforme calculée
avec celle observée. En utilisant le modéle "couche finie", un deuxiéme mode est clairement
observable alors qu’en utilisant simplement la valeur moyenne de 'aimantation Fig. [9.12pb, on
ne peut observer qu'un mode uniforme.

Nous voyons donc qu'une description précise des effets magnéto-optiques permet d’expliquer
I'observation d’'un mode ayant une aimantation moyenne nulle dans la couche. Le modéle

5Cet échantillon a été choisi & fin pédagogique & cause de I'écart fréquentiel des deux modes.
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présenté ici est prometteur pour expliquer la présence d’ondes de spin ayant une aimantation
moyenne nulle ce qui n’enléve pas la possibilité de 'existence d’effets supplémentaires dus a une
anisotropie de surface, méme faible. Toutefois ’application compléte de ce modéle nécessiterait
des données précises des coefficients magnéto-optiques ce que nous n’avons pas pour tous les
échantillons.
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Chapitre 10

Determination de la constante de raideur
de spin dans (Ga,Mn)(As,P)

Dés leurs débuts, nos études sur les ondes de spin ont été motivées par la mesure de la con-
stante d’échange dans (Ga,Mn)(As,P) . En effet, grace a l'observation de plusieurs ondes de
spin, nous avons été en mesure de remonter & D,., et d’en étudier son évolution en fonction de
la concentration en phosphore. L’échange est un parameétre au coeur de nombre de phénomeénes
magnétiques comme la déviation a basse température de la valeur de M, par rapport au modéle
de Weiss, ou encore la présence d’un pic dans la chaleur spécifique lorsque l'on s’approche de
la T, ou bien encore a la largeur des parois de domaines proportionnelle & la racine carrée de
I’échange (plus les parois sont épaisses, plus elles se propagent rapidement sous champ magné-
tique donnant des vitesses de I'ordre de la centaine m-s~* dans Mn;P|188]).

10.1 Etat de ’art

Dans (Ga,Mn)(As,P) , I’échange entre ions Mn est relié¢ a I'interaction entre spin des porteurs
et spin des Mn (J,4) qui détermine les propriétés électroniques du systéme (splitting Zeeman,
polarisation des trous, niveau de Fermi ... (voir Partie I chapitre 2.2.3))). L’échange étant un
parameétre difficile a modifier, nous avons chercher a vérifier expérimentalement les premiers
calculs ab-initio de Masek et al. [115] qui montraient une augmentation de ’échange avec le
phosphore.

10.1.1 Reésultats expérimentaux dans la littérature

Expérimentalement 1’échange a été étudié principalement dans (Ga,Mn)As en fonction de la
concentration en Mn. On peut classifier les types d’expériences permettant de déterminer
I’échange en deux catégories : celles qui utilisent explicitement les ondes de spins comme la
TRMOKE et la FMR, et celles utilisant des propriétés magnétiques stationnaires comme les
domaines magnétiques ou M (T). Les ondes de spins ont été principalement utilisées pour
déterminer D.,, en FMR par Goennenwein et al. [62] Khazen et al. [86], Bihler et al. [17],
Dreher et al.[47] et Liu et al.[105], et en TRMOKE par Wang et al. [199] et Nemec et al. [123].
La mesure de D,, par des méthodes stationnaires est plus rare et a été réalisé par Potashnik et
al. [136] qui ont extrait D., grace a la valeur de My(T) & basse températurd'| et par Gourdon

LCette méthode n’est pas toujours valable car la forme de M, (T) peut différer d’une fonction de Brillouin suivant la
densité de porteurs [42]
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Figure 10.1: Raideur de spin en fonction de la concentration de Mn dans la litterature. Les symboles
pleins sont pour des couches d’épaisseur inférieure & 100 nm, les évidés entre 100 et 200 nm, les évidés
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[I81], (12) Shihab et al. [169).

o
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et al.[64] a partir de 'étude des domaines magnétiques.

En comparaison de (Ga,Mn)As , (Ga,Mn)(As,P) n’a été que trés peu étudié. Il n’existe
actuellement que trois études (nous compris) s’intéressant a D, : la premiére celle de Haghgoo
et al. [65] en utilisant I’auto-organisation de domaines magnétiques sur des échantillons a forte
concentration en phosphore (Mn,P.¢) & aimantation hors-plan, celle de Tesarova et al. [181]
sur MngPy¢ ainsi que nous mémes [169] sur une large gamme en phosphore. C’est cette derniére
étude qui sera présentée ici.

Nous avons résumé les résultats dans la littérature pour (Ga,Mn)As et (Ga,Mn)(As,P) dans
la Fig. en fonction de la concentration en Mn nominale (tous les auteurs ne donnant
pas systématiquement suffisamment d’information pour obtenir la concentration effective). Les
valeurs montrent une certaine dispersion a cause des échantillons épais (> 100 nm). Dans le cas
de ce type d’échantillon, Nemec et al. [123] a démontré que de fortes valeurs de D., peuvent
étre obtenues (D, > 60 T nm?) uniquement & cause d’une aimantation trés inhomogene. Nous
ne prendrons donc pas en compte ces échantillons dans les prochaines discussions.

Pour les échantillons les moins épais, une tendance semble se dégager autour de la valeur
de 5 T nm?, et ce pour différentes techniques, concentration en Mn et méme épaisseur lorsque
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Figure 10.2: a : (Ref Warpachowska et al.[205]) évolution théorique de la raideur de spin (courbes
noires) en fonction de la concentration en Mn. b : Effet de la concentration en P sur ’échange en
fonction de la taille de la maille élementaire (a).

celle-ci est faible (inférieure ou égale & 100 nm). En ce qui concerne (Ga,Mn)(As,P) | la seule
valeur de Tesarova et al. [I83] est presque 4 fois plus grande que celle de (Ga,Mn)As , et celles
de Haghgoo et al. [65] deux fois plus grandes.

10.1.2 Modélisation

Coté théorie, peu d’études se sont intéressées a (Ga,Mn)As , la difficulté étant la complexité de
la structure de bande, et le fait que (Ga,Mn)As est un matériau désordonné en comparaison de
métaux par exemple. Une étude a été menée par Bouzerar et al. [23] ou les auteurs ont utilisé
une méthode de champ moyen en tenant compte du désordre du systéme. Un des résultats
de I'étude est une augmentation de D., avec la concentration en Mn. Les valeurs calculées
sont relativement élevées par rapport a l'expérience, et montent jusqu’a 25 T nm? pour des
échantillons de type MnyPy. Une contribution importante a été réalisée par Werpachowska et
al. [205] [204] en utilisant un modéle de liaison fortes, en repartant de ’hamiltonien du systéme.
Encore une fois, les auteurs prédisent une augmentation avec la concentration en Mn, et les
valeurs calculées sont deux fois plus fortes que celles de I'expérience.

Pour (Ga,Mn)(As,P) , Maseck et al. [I15] ont suggéré un mécanisme permettant de con-
troler la valeur de J,q grace & une réduction du parameétre de maille. A l'aide d’un calcul
ab-initio pour une couche de (Ga,Mn)(As,P) relaxé, celui-ci montre qu’il y aurait possibilité
d’obtenir une augmentation de la constante d’échange en augmentant la concentration en phos-
phore. L’introduction du phosphore diminuant le paramétre de maille de (Ga,Mn)(As,P) , on
aurait alors un renforcement de Jp4 et donc a fortiori de I’échange. La réduction de la maille de
(Ga,Mn)As permettrait également de réduire les possibilités que les Mn se placent en position
interstitielle ce qui entrainerait une augmentation de la T, jusqu’au dela de la température
ambiante.
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Figure 10.3: a: (Mn7P43) Evaluation de D., & champ nul lorsque les K; donnent des fréquences
proches de celles observées. b: (Mn7Py): Evaluation de D, lorsque 1’accord FMR /pompe-sonde n’est
pas respecté.

Afin de tester ces hypothéses, nos études ont porté sur un grand nombre d’échantillons
avec des concentrations allant de I’échantillon de (Ga,Mn)As avec une aimantation planaire,
aux échantillons de (Ga,Mn)(As,P) avec de plus fortes concentrations en phosphore (>6 %)
avec une aimantation hors-plan. L’hypothése concernant une augmentation de la T avec [P a
¢été invalidée par Cubukcu et al. [34] en montrant que (Ga,Mn)(As,P) posséde une transition
métal-isolant pour de fortes concentrations en phosphore, ce qui se traduit par une diminution
de Tc.

Dans notre cas nous allons nous concentrer sur 1’échange grace aux ondes de spin. A
I’exception de Mn;oP12, en utilisant toute nos précédentes études, nous avons été capables
d’induire une dynamique d’aimantation en lumiére non polarisée et sur tous les échantillons
analysé sauf un, nous avons réussi a observer plusieurs ondes de spin. Nous avons donc eu acces
a D,, sur une large gamme de |P| et pour quelques concentrations en Mn.

10.2 Meéthode pour mesurer D,,

L’obtention de D,., n’est parfois pas aussi facile que dans le cas présenté précédemment sur
Mn;P43 ou le calcul en utilisant les constantes d’anisotropie données par la FMR donnent
directement la bonne fréquence du mode fondamental. A partir de I'observation de deux
fréquences de précession, les seuls parameétres a prendre en compte sont I'anisotropie de surface
(K), permettant de faire correspondre exactement la fréquence observé avec celle attendue, et
D, qui va déterminer I’écart fréquentiel entre les modes. Typiquement K ici nous sert de vari-
able d’ajustement et ne peut étre utilisée lorsque 1’écart entre les fréquences calculées a 'aide
des données FMR et les fréquences obtenues en pompe-sonde est trop grand (voir Fig. [9.50).

Lorsque les constantes d’anisotropie et K, ne permettent pas de reproduire les fréquences,
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Figure 10.4: Evolution de la raideur de spin en fonction de la concentration en phosphore, évaluée
soit par TRMOKE, FMR ou encore analyse de domaine. Les lignes avec des tirets relient les points
correspondants & un méme échantillon.

nous avons appliqué un champ magnétique de sorte a faire varier les fréquences et on s’intéresse
directement & leurs écarts. On simule cet écart fréquentiel pour Ky = 0 en supposant un mode
en k, = 0 et ky, = 27/L, et en ajustant D,., de sorte & obtenir un bon accord avec les don-
nées expérimentales. Lorsqu'un champ magnétique devait étre appliqué afin d’obtenir de la
précession (cas des échantillons avec un axe facile hors-plan a champ nul), cette méthode a été
systématiquement appliquée. Un exemple est donné dans la Fig. sur Mn,P, ou le champ
servait a orienter 'aimantation & une position autre que [1-10]. L’utilisation d’une large gamme
de valeurs de champs magnétiques permet de minimiser les erreurs dues aux incertitudes quant
a l'orientation exacte du champ.

10.3 Indépendance de I’échange avec [P]

Dans la Fig. [10.4] sont portés les mesures expérimentales de D,, en fonction de [P] obtenues
en utilisant les données issues d’expériences TRMOKE, FMR (obtenues par Cubukcu et al.
mais analysées par nous mémes pour D.,) et 'analyse des parois des domaines (obtenues par
Haghgoo et al. [65] et Gourdon et al. [64] sur des échantillons & aimantation hors-plan). Les
barres d’erreur sur D., en TRMOKE sont principalement dues a l'incertitude sur 1’épaisseur
de la couche magnétique.

Les données obtenues en TRMOKE sur Mn, Py couvrent une gamme de y= 0 % a y= 9 %.
Certains échantillons ont une concentration nominale (effective) en Mn de x=7 % (z.ff =
3.5 %), d'autres x= 104 % (zerp= 5.2 %). Sur cette gamme, la valeur de D., semble étre
relativement constante autour de 4.5+ 1 T nm?, équivalent & ce que 'on trouve dans la littéra-
ture sur (Ga,Mn)As dans le cas de couches minces recuites. Notons que 'utilisation de D,, et
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non A., permet de comparer des échantillons avec des aimantations différentes. Ainsi certains
échantillons comme Mny4P56 et Mn;P5 ¢4, ainsi que Mng 4Py et Mn;Pg, ont des valeurs de D,,
trés proches ce qui va dans le sens d’une faible dépendance de D,, avec = (Fig. [10.1)).

Nous avons comparé nos résultats avec les autres techniques utilisées pour obtenir D, sur
nos échantillons. Les expériences de FMR et de TRMOKE présentent systématiquement un
bon accord concernant D,., ce qui conforte nos analyses en plus de permettre d’obtenir des
points manquant en TRMOKE (notamment sur Mn;P; ou seul le mode uniforme a été ob-
servé). L’accord entre les expériences TRMOKE-FMR /analyse de domaine est quant a lui a
nuancer. Pour les échantillons de (Ga,Mn)As , 'accord est quasi parfait, toutefois pour de
fortes valeurs de y, I'analyse des domaines donnent des résultats légérement supérieurs a ce que
I’'on peut obtenir en TRMOKE ou FMR. Toutefois, FMR et analyse de domaine semblent étre
en accord pour y= 11 % ce qui irait dans le sens d’une légére augmentation de D, pour des
y>10 %, sans toutefois que les expériences TRMOKE aient pu confirmer cette tendance.

Dans un modéle simple, D., est censé varier comme p'/ .J2, B3] avec Jyq dépendant du
volume de la maille [IT5]. Une indépendance de D., en fonction de y peut signifier la présence
d’une concentration en porteurs variable en fonction de y (ce qui a déja été mis en évidence
par Cubukcu et al. [34]), ou alors d’une valeur de Jp; constante. Notons que Maseck et al.
effectuent leurs calculs pour des couches complétement relaxées ce qui surestime la diminution
du volume de la maille par rapport aux couches épitaxiées sur substrat de GaAs. Toutefois,
nos résultats expérimentaux ne peuvent ni affirmer, ni infirmer les prédictions de Maseck et al.,
nos études portant sur une faible gamme par rapport a celle étudiée par Maseck et al..

En I’absence de données complémentaires pour des y plus élevés, nous penchons vers une
faible dépendance de D,, avec le phosphore.
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Conclusion de la partie ondes de spin

Cette partie a été dédiée a I’étude des ondes de spin observées dans les signaux TRMOKE.
Nous nous sommes intéressés a leur nature a leur détection ainsi qu’a la détermination de la
raideur de spin (D,,) grace a leur observation.

Partant de I’hypothése de Wang et al. [199], nous avons considéré que la possibilité d’observer
des ondes de spins nécessitait forcément la présence d’'une aimantation moyenne non nulle. Ceci
nous a conduit a nous intéresser a ’hybridation de modes volumes et de modes de surfaces ainsi
qu’a I’é¢tude de I'anisotropie de surface en utilisant les conditions de Rado-Weertman et non les
conditions de Kittel.

En utilisant le modéle développé avec les conditions de Rado-Weertman, nous avons démon-
tré expérimentalement la présence d’une faible anisotropie de surface attestant de I’'observation
d’un mode 0 proche d’un mode uniforme ce qui nous a permis d’obtenir une valeur de la raideur
de spin, relié a la constante d’échange. Afin d’obtenir la bonne valeur de D.,, nous avons réussi
a prouver la présence d’un mode pair en utilisant des valeurs de D, obtenues par I’analyse des
domaines magnétiques.

En présence d’une faible anisotropie de surface, la présence d’un mode pair étant sur-
prenante, nous avons utilisé un modéle développé dans I’équipe permettant d’obtenir la réponse
magnéto-optique d'un échantillon fini avec un profil d’aimantation variable dans 1’épaisseur.
Nous avons ainsi pu démontrer que malgré une moyenne de 'aimantation nulle, nous sommes
en théorie en mesure d’observer toutes les ondes de spin. Nous en sommes arrivés a la conclu-
sion que l'absence du mode 1 signifiait que ce dernier n’était simplement pas excité et ce pour
une raison inconnue.

Enfin, sur Mn,Py, nous avons été en mesure d’obtenir la constante de raideur de spin (D,
sur une gamme de concentration en phosphore y allant jusqu’a 9 %. Nous avons conclu & une
faible dépendance de D,, avec y ce qui semblerait en contradiction avec les prédictions faites
par Maseck et al. par des calculs ab-initio.
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Conclusion et perspectives

Au cours de cette thése expérimentale, nous avons étudié les processus d’excitation, de relax-
ation et de détection de la dynamique de I'aimantation dans (Ga,Mn)(As,P) . Nos travaux se
sont articulés autour de 3 axes : I'étude d’effets statiques comme les effets magnéto-optiques et
les effets thermiques stationnaires, 1’étude de 'excitation et la relaxation de la dynamique de
I’aimantation, et enfin 1’étude des ondes de spin. Chacun de ces axes nous a permis d’avoir une
vision globale de la dynamique de I'aimantation dans notre systéme.

Apres avoir séparé les effets stationnaires des effets dynamiques, nous avons montré que
I'excitation optique dans la plupart de nos matériaux était d’origine thermique. La mod-
élisation par une variation des constantes d’anisotropie magnéto-cristalline nous a permis de
comprendre la présence ou non de dynamique de l'aimantation, et d’augmenter ou diminuer
I'efficacité de 'excitation sans modifier de la puissance. Nous avons pu également expliquer
pourquoi des échantillons a forte anisotropie étaient les seuls & montrer un mécanisme dépen-
dant de la polarisation des porteurs (OSTT).

Aprés avoir compris comment induire une excitation efficace, nous avons étudié les ondes
de spin dans un grand nombre d’échantillons avec une concentration en phosphore variable.
Motivé par la perspective de démontrer le controle de D, par la concentration en phosphore,
notre objectif était alors d’obtenir la constante de raideur de spin. L’identification des ondes
de spin que l'on excite nous a permis de démontrer que la concentration en phosphore n’influe
pas sur D.,.

L’étude des ondes de spin nous a permis de mieux comprendre les mécanismes nous per-
mettant de les observer en TRMOKE. Gréace & un modeéle ou 'aimantation varie continument
dans une couche mince magnétique, nous avons démontré que le signal magnéto-optique auquel
nous sommes sensibles était dii a des termes de déphasage optique.

Perspectives

Avec le développement d’un modéle sur les conditions d’excitation de la précession par vari-
ation des Kj;, et du modéle de "couche finie" permettant d’expliquer 1’observation d’ondes de
spin, nous avons désormais une bonne vision et compréhension de notre systéme magnétique.
Ces différents modéles formalisent mathématiquement de facon générale des interprétations
réalisées sur d’autre matériaux. Méme si nous avons testé ces modéles sur (Ga,Mn)As , ces
derniers peuvent étre appliqués tel quels sur d’autres matériaux ferromagnétiques pour réaliser
une excitation thermique efficace.

Dans nos échantillons de (Ga,Mn)As , de nombreuses questions restent en suspens comme la
raison de la non excitation d’un mode impair, I'identification du fond exponentiel dans nos sig-
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naux, assimilé a § M, /M, ou encore la bonne détermination du paramétre d’amortissement ho-
mogéne de nos échantillons, ce dernier n’ayant pas été mesuré a cause de limitations techniques.
La compréhension des mécanismes d’excitation thermique nous permet désormais d’envisager la
possibilité de faire apparaitre des effets dépendants de la polarisation des porteurs en appliquant
un champ suivant un axe de type [1-10], annulant ainsi toute excitation purement thermique.
La plupart de nos études s’étant intéressée au régime des basses fluences, la possibilité de la
reconstruction de la trajectoire de I’aimantation sera un outil efficace pour comprendre les dif-
férents régimes d’excitations intervenant en fonction de la puissance de la pompe.

Les études que nous avons menées jusqu’a présent peuvent étre vues comme des études
préliminaires en vue de retourner l'aimantation de fagon ultra-rapide dans nos échantillons.
Cette voie a été ouverte par Stanciu et al. [I74] dans des grenats, ol les auteurs montrérent
qu'un retournement réversible et parfaitement controlé était possible, grace a la présence d’'un
effet Faraday inverse géant. Dans (Ga,Mn)As le retournement de I’aimantation ne s’est fait
jusqu’a présent que de maniére irréversible par nucléation et propagation de parois de do-
maines (voir Astakov et al. [9] et Ramsay et al. [142]). Cette nucléation peut étre juste
d’origine thermique, ou étre influencée par la polarisation des porteurs injectés.

Une autre voie possible récemment explorée par Thevenard et al. [I87] consiste a retourner

I’aimantation en induisant une amplitude de précession suffisamment grande, grace a des ondes
)

acoustiques. Ce méme type de piste pourrait étre explorée grace a des impulsions optiques
ol par exemple un champ pourrait orienter ’aimantation a un endroit tel qu'une impulsion
laser induise une amplitude de précession suffisamment grande pour pouvoir passer d’une vallée
d’énergie a une autre. En utilisant ensuite une deuxiéme impulsion, on pourrait étre en mesure
d’arréter la précession, figeant I’aimantation dans une nouvelle position d’équilibre.
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Annexe A

Conditions aux limites asymétriques

Cette partie est dédiée aux résultats analytiques des calculs pour des ondes de spin asymétrique.
Les profils dans I’épaisseur des ondes de spin sont :

{ &9(2) = Ajpcos kyz + Aggsinkyz + Big cosh kyz + Bogsinh kg2 (A1)

5}15(2) = Aypcoskpz + Aoy sin kyz + By cosh ksz + By sinh kyz

On rappelle également quelques autres notations : Fg = % + ngem, Fq = % — k2D, et

2DK]\SE = k4 en £L/2.

Le systeme d’équations permettant de calculer les vecteurs d’ondes autorisés est :

—ky sin kbé ky, cos kbg ks sinh ksé ks cosh ksé Ay

ki sin i ki cos kg —ksinhkk K coshkk A

FB[— ry cos(kyZ) Fp [kbcos(k;b%) —Fs |:I€s_ cosh(kyZ) Fgs [/{:s cosh(ksL)

B =0(A.2
+ks Sin(kbé)} +K; sinh(kSL)] 16 (A.2)

+ky sin(kyZ) +r; sin(ky%)

| S

Fp [H;- cos(k:b%) Fp [kb cos(kbé) Fy [/{;‘— cosh(k:b%) Fg [ks cosh(ksL)

. L ¥ L . L + o BQ¢
—ky s1n(l<;b§)} +x] 81n(kb5)] +kg sm(kbg)} +x smh(ksL)]

Le déterminant étant donné dans le chapitre [9) on donne ici les amplitudes correspondantes
pour les A;, et B;y, normalisé¢ par A;s. On a :

L L L
ky, sin(k:bg){ sinh(QkS—) [k‘?(FS — Fp)+ Fgl-@:/{;] + kg cosh(ka—) [Fg(/{: + K, ) — FB/{:]

Az _ +FB,€;I€S} + 2F ik ks cos(ky ) sinh (ks )[’# sinh(k.%) + ki cosh(ksé)}

Ao, cos(k;bg){ — sinh(2k, %) [k*g(Fg ~Fp)+ Fsm;m;} + ki, cosh(2k, %) [FBH;," ~ Fy(kt + m;)}

L L L L
—I—FBKS_]{,‘S} + 2F gk, ks sin(k:bg) COSh(ksE)(/{j cosh [ksg) + ks sinh(ksg)]
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L L L
Fy (k‘s cosh(ksE){ sin(2k‘b—) [kg(FB — Fg) — FB/@j/ﬁzs_} —ky cos(2kb§) [FB(/{j + Ky )
By —Fsl-@j] + FSk‘bI{;} + Fskyr, sinh(kq ) [/{* COS(2k:b2) ky sin(kaé) + /{j])
Ao Fgk, cos(kbg){ — sinh(2k,L) [kg(Fs — Fp) + Fglﬁjli;] + k, cosh(2k,2) [FBFL;"

L L L L
—Fs(kf +k;))+ FBH;]CS:| + 2FpFsk; ky sin(kbE) COSh(kSE) [/@'j cosh(ksg) + ks sinh(ksa)}

L L L L
[FL: cosh(2k, ) + ks sinh(2k35)} {k tanh(k, ) [sin(2kb§)< — Fk? + Fgrtwo + Fsk§>

Byy  Fg +kp cos(2ky Z) (FB(nj +K;)— anj> + ngblﬁs_] + Fshkyk, [252_ sin®(kp %) + ko sin(2kb§)] }
Ay Fs {kb cos(kyZ)sech(k,%) [/{Jr cosh(?k:sé) + ks Sinh(kaé)} [sinh(stg) <k;§(FS — Fp)

g ( KT+ K, FBrij> — FBﬁgks] — Fpr; ks sin(k;bg)

+2 KT —

(! + k) cosh(k )]}

+FS/£:/<;;) + ks cosh(2k;

[(( )2 4 k2) cosh(3k, L) Kk, sinh(3k, L) 4
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Annexe B

Liste des échantillons et caractéristiques

Cet appendice est dévolue aux caractéristiques de chacun des échantillons étudiés. La liste est
présentées ci dessous, et les valeurs des constantes d’anisotropies en fonction de la température
dans les pages qui vont suivre. Les K; ont été mesurées par Cubukcu et al. par FMR.
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Figure B.1: Constantes d’anisotropies pour les échantillons a : Mnyg4Pg ; b : MngPq ; ¢ : MngP7 ; d:
MH8P5.6.
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