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RESUME

Une avenue prometteuse pourlefuturdes t echnol ogies de stockage de
 umi r e pour mactaiontde ¥acoae rultralagide,i soit sur des échelles de temps
femtoseconde a picoseconde (10'° a 102 s). Pour développer de telles technologies, il faut
®tudier I 6interaction entre |l a lumi re et | es mat ¢
d®sai mant ati on -aditrrearlagp icdheyt ec 6dees tl 6 ai mant ati on se
lorsque celui-ci est excité par une impulsion laser femtoseconde. Bien que ce phénomeéne soit

connu depuis 1996, certains mystéres subsistent quant aux mécanismes qui en sont responsable.

Plusieurs méthodes permettan t do®t udi er | a d®s existena nd pluparton ul t |
requiérent des sources de rayonnement ultraviolet extréme ou de rayons X qui sont
dispendieuses et peu accessibles telles que les synchrotrons et les lasers a électrons libres. Ici,

nous présentons plutdt des méthodologies basées sur des sources de petite envergure

disponibles en laboratoire. De plus, nous étudions comment les caractéristiques del 6 i mpul si on

| aser ut i | i s ®ehantillonupeuveatxaffdcterelas dyhain®ues ultrarapides de la

désaimantation.

La méthode conventionnellement utilisée pour produire desi mpul si ons courtes dan:
extr°me en | aboratoire est | a g ®mdRtefaid, deprocesdud har mo n
ne per met g®n ®r al ement pas dobéobtenir un fl ux ®I €
pr®sentons dbéabord une s o uesdinpulsioishaser uitracourtesdens b as ®e
| ongueur do onm.dCette doercelofire8ub flux élevé de photons autour de 155 eV, ce

qui permet de sonder la désaimantation ultrarapide du terbium dans un alliage.

Nous pr ®sentons ®galement | 6effet de | a | ongueur d
des échantillons multicouches contenant du cobalt. Nous obser vons que | o6effic
d®sai mantation augmente avec |l a |l ongueur dodéonde ¢
tendance ne semble pas so0®tendre ° | 6infrarouge |

caract®ristiquesut empaor elbleeasidatli d@dinmpnt un effet

de la désaimantation.

Ces mesures reposent sur deux méthodes expérimentales. La premiére exploite une source
harmonique offrant un flux élevé de photons & 60 eV. A ce sujet, nous proposons une technique
pour contrbler les caractéristiques spatio-temporelles des impulsions laser utilisées pour la
g®n®r ation dbébharmoni ques, ce (unsauxséciiictdsrequsesd apt er

par une application donnée. La s econde e s effet Kerrs i@agnétesaptique. | Une



optimisation analytique de la configurationdumo nt age per met ddéen. maxi mi ser

Mots-clés: D®s ai mant ati on wultrarapide; g ®n ®r difusioon doéha
magnétique résonante de rayons X; effet Kerr magnéto-optique; expérience pompe-sonde;

infrarouge moyen; ®tats solitoniques multidimensi.
métaux de transition.

vi



ABSTRACT

A promising avenue for future data storage technologies is to use light to control magnetization
on the femtosecond to picosecond timescales (10*° to 10*? s). To develop such technologies,
the interaction between light and magnetic materials must be studied. One phenomenon of
interest is ultrafast demagnetization, which is a drop in magnetization that occurs in a material
when it is excited by a femtosecond laser pulse. Although this phenomenon has been known
since 1996, some mysteries remain as to the mechanisms that are responsible for it.

Several methods exist to study ultrafast demagnetization. Most of them require sources of
extreme ultraviolet radiation or X-rays that are expensive and not very accessible such as
synchrotrons and free electron lasers. Here, we present instead methodologies based on small-
scale sources available in the laboratory. In addition, we study how the characteristics of the laser

pulse used to excite the sample can affect the ultrafast dynamics of demagnetization.

The conventional method used to produce extreme ultraviolet, ultrashort pulses in the laboratory
is high harmonic generation. However, this process does not generally yield a high photon flux.
Here, we first present a harmonic source based on ultrashort laser pulses at a wavelength of
1030 nm. This source provides a high photon flux around 155 eV, which allows to probe the

ultrafast demagnetization of terbium in an alloy.

We also present the effect of the excitation wavelength on demagnetization in multilayer samples
containing cobalt. We observe that the demagnetization efficiency increases with wavelength in
the near-infrared, but that this trend does not appear to extend to the mid-infrared. We also find
that the temporal characteristics of the excitation pulse have a significant effect on the

demagnetization dynamics.

These measurements are based on two experimental methods. The first one exploits a harmonic
source offering a high photon flux at 60 eV. In this regard, we propose a technique that allows to
control the spatio-temporal characteristics of the laser pulses used for the generation of
harmonics, thus allowing to adapt the photon source to the specificities required for a given
application. The second one is based on the magneto-optical Kerr effect. An analytical

optimization of the configuration of the experimental setup allows to maximize its efficiency.

Keywords: Ultrafast demagnetization; high harmonic generation; X-ray resonant magnetic
scattering; magneto-optical Kerr effect; pump-probe experiment; mid-infrared; multidimensional

solitary states; pulse compression; rare-earths; transition metals.
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1 INTRODUCTION

En2012,envi ron 2.5 mil | i adadeonnéesétaramt §éhéréa & athaguedodroet t et s

ce chiffre doublait a tous les 40 mois [1]. Dix ans plus tard, la gestion de toutes ces données

semble représenter un défi technologique sans bornes. Tous ces zéros et ces uns sont transcrits

dansd 6i nnombr abl es di sposi t isbusforthé entrdauteeq o dad@e | ccen t dad n
de | 6 ai ndans tinamatér@un magnétique. Afin de palier a ces besoins, énormément de
rechercheestréaliséeaf i n non seul ement d®eam®i édestteeamgolies capac.i
informatiques, mais aussi de développerde s t echnol ogi es qui permettront
de donn®es. Une avenue consiste © perfectionner el
technologies de disques durs courantes permettent |infscription d 6 u n kemviron ena
nanoseconde, ce qui correspond a un milliardieme de secondeoup 1T s[2.L6am®l i or ati on
ce temps doé®criture passe par | a d®couverte de no

| 6ai mantati on.

La mani re classique de mani p earlleamatérihubdans omcmmmt i on ¢
magnétique puissant et de laisser |afnantation se réordonner en conséquence. Ainsi, il est
possible déinverser | 6orientation [€ettbtduéppdant ati o
étre réduite a moins de 200 picosecondes (une picoseconde correspond a un milliéme de
nanoseconde,oup m s) par | dutilisation doéi mpulsions de c¢b&h
il sbagit I~ déune | imite fondamentale ~ l a vite
magnétique [4]. Dans les derniéres années, une nouvelle méthode reposant sur | ufilisation
d ibhpulsions de courant électrique a été proposée. Bien que cette méthode offre des avantages
technologiques consi d®r abl es, la dur®e de | d6inver
également limitée a quelques centaines de picosecondes [5,6]. Pour accélérer encore le

processus, il fautdonc s 6 a f firdecete imite fondamentale.

La découverte en 1996 de la désaimantation ultrarapide a chamboulé notre compréhension de
| 6 ai ma [Tt laes auteurs de cet article ont appliqué des impulsions laser ultracourtes de
qguelques dizaines de femtosecondes sur un échantillon magnétique (une femtoseconde
correspond a un milliéme de picoseconde,oup 1 s)etontdémontréqu 6i | est possi bl e
une diminution importante de | 6 ai ma antn@winsidobnu ne pi dBPaecbadsuite, do
études ont permis de démontrer que cette durée peut étre réduite a une centaine de
femtosecondes [8]. Cette découverte a fait voir le jour a un tout nouveau domaine de recherche :

le magnétisme ultrarapide [9]. D6 ai | uedgauesqann®es plus tard, | 6inv



| 6ai mant at i oufsions lajeifagté démonttéd [1I0hCe ph®nom ne, quoi quobir
lié a la désaimantation ultrarapide, est plus lent et a ce jour, | 6 i n v e r @naotationdeste | 6

limitée au régime picoseconde [6].

Depuis la découverte de la désaimantation ultrarapide, de nombreuses études ont été complétées
dans | e comptende des mécanismes sous-jacents. Tel que détaillé a la section 2.3,
plusieurs hypothéses ont été proposées, mais a ce jour, les processus exacts qui gouvernent la
désaimantation restent mystérieux. Il est donc souhaitable de poursuivre la recherche pour mieux
comprendre le phénomeéne afin, éventuellement, de pouvoir le contréler de fagon assez fiable
pour qudil slodiitntpRogsrseirb |"e diEbsssckageade domées.o gi e s

Ici, nous cherchons a étudier la désaimantation ultrarapide dans des conditions inédites grace a
des sources de lumiéres couvrant une large gamme spectrale qui peuvent étre générées en
laboratoire. Aj out ®es ~ | a masse doéinformation existante,

définir quels mécanismes offrent la meilleure explication du phénomeéne.

1.1 Meéthodologie

1.1.1 Expérience pompe -sonde

Il existe plusieurs méthodes pour étudierl es dynami ques ul tr alapupades de |
déentre elles reposent sur -sbnele qurestregrésgnealdieiguled e x p ®r i
1.1. Ce principe requiert deux impulsions ultracourtes (femtosecondes). D6 a b o rpemierd a

impulsion (la « pompe »)sertad ®poser de | 6 ®n er gaud ekdter ptainslinti@c hant i |
les dynamiques a étudier. Puis, une seconde impulsion (la « sonde »), généralement moins

intense, est utilisée pour sonder | 6 ®t a En répétantnta praédé avec des délais

différents entre les impulsions puis en remettant les données obtenues en ordre chronologique,

il est possi bl e de r ec oniguesiuttrarapides. ITéuefois é malne des d
limitation majeure; les impulsions utilisées doivent étre plus courtes que les dynamiques a
observerr En ef fet, | 6information concernant tout ce qu
illumination par la sonde sera superposée dans les données recueillies. Sile matériau est illuminé

trop longtemps, il ne sera donc pas possible de discerner les dynamiques ultrarapides, tout

comme une photographie devient floue | orwegtue | e s
Pour | 6®tude de | a d®saimantatien desr amppilde ons|

dur ®e d gquelguespdizaines de femtosecondes.

Il existe différentes méthodes pour générer des impulsions aussi courtes. La plus courante et
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accessi bl e est l utilisati on de | aser s ) verfouill a

saphir [11]. | | est ®gal ementdepo soiublce sd butsi®leiss esrur | 6 ac c
telles que |l es | asers ° ®FreecHectronnLaser) et lbsrsauces ek E L de
radiation synchrotron. Traditionnellement, | es sources bas®es sur l Gutil i

synchrotron offrent des impulsions plus longues (dizaines de picosecondes), mais afin de
répondre au besoin grandissant diftpulsions ultracourtes, différentes technologies ont été
développées pour réduire la durée de ces impulsions, qui peuvent maintenant étre aussi courtes
que 50 fs [12].

Pompe Echantillon
Détecteur
1
1 1
1 1
1 1
1
< At > -
Figure 1.1 Expérience pompe -sonde
Principe de | 6exp®r i enacredep.ompéi mpul si on de pompe excite | 6®chant
| 8i mpul si on de sonde interagit avec | 6®chantillon excit®. Cef
la sonde, souvent son intensité ou sa polarisation . Le d®tecteur permet dbéenquegi strer
d®pendent de | 6®t at du mat®riaudaeawp@omentedest or ®p @t ®et ponr
jusqud” ce que la reconstitution compl te des dynamiques soi
1.1.2 Caractéristiqu es de la sonde
Le choix du type de lumi re 7 utiliser froeffat, sonder
on ndobtient pas | e m°me genre doéinformation en soa

des rayons X, par exemple. De plus, tel que présenté dans le chapitre 2, certaines techniques
permettant de mesurer | 6 a i ma néceaditantagne la sonde soit composée de rayonnement
ultraviolet extréme (XUV) ou de rayons X. Généralement, les techniques compatibles avec la

lumiére visible sont favorisées car elles sont plus accessibles et plus faciles a implémenter.

Cependant, les régions spectrales de | 6 ul t r aet dee ragohs Xeokrent Cerrais
avantages.
Déabgr®ce ~ | eur | ongu eansion,ded mayorthemertseXUyYat X petivent d i m

étre utilisés pour observer des structures nanométriques. En effet, les techniques de mesures
liées au phénomene de diffraction permettent de résoudre des structures de taille comparable a
' a | ongueur odnéneentdtéise.de mawonnement XUV couvre | es

de 10 a 124 nm tandis que deux types de rayons X peuvent étre distingués, soit les rayons X
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mous (de 0.1 & 10 nm) et les rayons X durs (sous 0.1 nm). Avec les rayons X, il est donc possible
ddbobserver | a disposition des atomes dansCasne mol «
gammes spectrales peuvent également étre employées pour résoudre les domaines

magnétiques nanométriques qui existent dans certains échantillons.

Par ailleurs, 6 ®ner gi e des photons contenus dans | e rayon
acc s © la structure ®l ectroniqgue des mat ®ri aux,
°tre reli®e aux caract®ristigues phydonsdanesces du mat

gammes spectrales correspond aux énergies des transitions électroniques dans les atomes. En
sondant un mat ®r i au magn®tiqgue avec des photons

entre des niveaux électroniques responsables du magnétisme, par exemple, il est possible

déobtenir de | 6infor mat i dmouseuces méthodds deanedurast ditesn d u me
«résonantes» ndi ncl uent gue | es ¢ oaqut paitidipent & @& rransitidne s ® | ®r
interrogéeet c e, m° malonestunlalbagecoh @ superposition de couches minces de

différentes compositions. Elles peuvent donc étre utilisées pour séparer les contributions de

différents éléments dans un matériau complexe.

Puisque les sources synchrotrons et les FELs produisent des impulsions de rayon X ultracourtes
et intenses, elles sont souvent sollicittespour | 6 ®t ude de | a d®sai mantati
elles comportent certains désavantages. Ce type de source requiert des infrastructures de grande
envergure qui sont dispendieuses et donc rares. Tres en demande, elles sont peu accessibles.
Heureusement, d dautres m®t hodes de g®n®r ation dobéi mpul si o
partir des technologies laser existantes.La g ®n ®r ati on dodéhar momiHG dees dbor
I 6 a n digdhadarmonic Generation) est sans doute la plus populaire. Bien que cette méthode ne
puisse rivaliser avec le flux de photons offert par les sources synchrotrons et les FELSs,
|l 6accessibilit® et |l a possidoei | durm®®ed ealp raond-ui jres qdue
femtoseconde (attoseconde) en font une source de rayonnement de choix pour la science

ultrarapide.La g®n®r ati on do6har mestintpduiteen ditéilau adhapites3. ®1 ev ®s

1.2 Objectifs et réalisation s

L dbjectif global des travaux présentés dans ce document est de faire usage des caractéristiques
uniques des différentes sources de lumiere déployées au laboratoire pour observer la
désaimantation ultrarapide dans des conditions inexplorées. Pl us pr ®ci s®ment, | 6obj
qui a port® ces traefalat eddrglé®t udéodeempelsur | 6i mpu

les dynamiques de la désaimantation ultrarapide dans le cobalt, un métal de transition.L 6 at t ei nt e
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de cet objectif est rendue possible grace aux infrastructures du laboratoire Advanced Laser Light
Source (ALLS), ou différents procédés permettent de générer des impulsions femtosecondes sur

une vaste gamme spectrale, de | d6infrarouge moyen

La plupart des études publiées sur la désaimantation ultrarapide sont limitées a une seule

l ongueur dbéonde de pompe et sbdattardent pluttt au:
étudiés. Souvent, les chercheurs emploient un systeme laser titane-saphir et par conséquent, la

pompe a une | onguenmrPoultant cedamnes dtades8oft@émontré que les

dynamiques de la désaimantation peuvent étre af f ect ®es par |l a | ongueur d
lorsque cette derniere est dans le visible ou dans le proche infrarouge (longueur déonde ent
400 nm et 1800 nm) [13i 16]. Q u-de g8 explique cette dépendance? Que se passe-t-il dans

| 6infrarouge moyemdmond®s| e®nt or g ce?eQe et qusstiogsr and e s

auxquelles nous tentons de répondre.

De facon intuitive, on peut croirequed e s | 0 n g u eélevégs nrdent a whe désaimantation

plus prononc®e dans |l es premi res centméffeidas de f ¢
forme de la distribution électronigue excitée par la pompe dans le matériau dépend de la longueur

ddéonde. E n nt ke gections idenla bande de conduction comme étant libres, il est

possible de montrer que la température électronique transitoire augmente avec la longueur

d 6 o nCGkd devrait favoriser les processus microscopiques responsables de la désaimantation

et conduire a une désaimantation transitoire plus marquée. Nos résultats expérimentaux

présentés au chapitre 5 semblent confirmer cette hypothése lorsque la pompe est dans le proche

infrarouge. Pour t ant , odgemasyen|cétte terfdaneeme semble pas étre maintenue (voir

le chapitre 8). Nous concluons que | es m®cani smes par |l esquel s | &
transférée au systéme magnétique dans le matériau dépendent seulement en partie de la

distribution énergétique transitoire du systeme électronique. Cet objectif est donc partiellement

atteint; la mesure de données expérimentales est complétée, mais un modele théorique

expliquant les résultats reste a réaliser. L 6 a ¢c ¢ o mp | descet ehjeetihest discuté plus en

détail au chapitre 8.

A~

En cours de route, plusieurs objectifs secondaires ont vu le jour g u i sbinscrivent tolu
|l 6objectif gl obal d e rmarapide enrlabdratoire dd@nhs dels poaditionat i on U
inédites. D6abord, unebespdpopn @xne rt t®ERar lad gremiér® foid dar
d®sai mant ati on au dueterbium daxs ud alleagesfarimagnétiqua composé
déune terr e r artransiton Endefiett ms col@bomteurshret développé une source

XUVintenseof f rant des pheVYbhass®g ussuwru 61" ah 200@mo@ri agt ui eosn  ddddo r
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élevés. Cette source permet de sonder directement les niveaux électroniques inférieurs des terres

rares, ce qui était jusque-la réservé aux sources de grande envergure telles que les FELs. En
combinant cette source avec un montage expérimental permettant de mesurer la diffusion
résonante de rayons X (voir le chapitre 2), il nous a été p o s s i ikdleeles dlyinamiques de

| 6ai manmt werbitnodans un al | i age et m° me dbébobserver des
distribution spatiale des domaines magnétiques. Cet objectif a été atteint avec succes et il est

présenté au chapitre 4.

Af i asgddratteinte | de | 6 obj e me paftie mpajeure dui trpvail entrepris a visé

| 6 opt i mi coatdxte expérimental de la prise de mesures. Ainsi, deux autres objectifs

secondaires se sont ajoutés, soit (i) | 6 expl orati on de nouvelles m®th
impulsions XUV a haut flux de photons et (i) | 6 o pt i mansneotnitoanged bas® sur | 6¢€
magnéto-optique.

Tel que décrit dans le chapitre 6, | 6 o(ipgnmemétau F®v el oppement dodédune nNnouv¢
déoptimisation du s p elldQ. Cette iHéthude goBsist® ra @acopnarr les
impulsions servant a générer les harmoniques en les faisant interagir avec un gaz moléculaire
dans une fibre “ c¢1 8récemmeatudéveloppta ar labomite ALLE [17].
Ainsi, il est possible de manipulerl e spectre du faisceau et de compr
guelques cycles optiques, ce qui représente un atout pourl a g®n®r ati on.Cditdhar mon |
méthode comporte des avantages intéressants pour le développement de futures sources XUV.
Comparativement a la méthode de génération utilisée préalablement pour étudier la
désaimantation ultrarapide danslecobalt,el | e a ddéai |l |l eurs permis de g®n
photons 7 par moinséngrétiongset sieoang®BnN®r ant | es harmoni q
un gaz commun et abordable, plutét que dans le néon. En définitive, ces améliorations ont
toutefois été jugées insuffisantespour assurer | a difoprmpipal®ansonmdélai e | 6o b

respectable.

Comme | es r ®sul t at sfinattreentlpdsdrmisde tadilifer signifigativantet e
mesures de désaimantation, nous nous sommes tournés vers une technique expérimentale qui

ne requiert pas de rayon ne me nt XUV pour s dddadr] e,rradiithesf iti gt i o |

chapitre 7, est oftimsecunadn® nt age exp®ri ment al b asotigugur | 6 e
en sbassurant gue | a confi gur &aussoélevédue possibtet age pr
Léaccompli ssement de cet objectif a permis de con
fonction de | a |l ongueur doéonde de pompe.
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1.3 Chronologie

LO6objectidé ceprojemi ¢rouj ours ®t® | 0®t ude tHoadella d®sai
| ongueur epbhgesw ene hste gamme spectrale. Cependant, certaines contraintes et

opportunités ont contribués a | 6 aj out des objectifs secondaires
précédente. Af i n de cl ari fier | 6 cobjectitsonté&érmscompls,yaiceuhe | es di
description de la chronologie des événements. Le travail peut étre séparé en trois grandes

sections.

1.3.1 Mesures de la diffusion magnétique  résonante

Lors de mon arriv®e ~ 1061 NRS, jeduDm¥inceniCadlin,jgwi nt e a
avait comme objectif principal ddt®unuddrsenraliadgea d ®s ai
Son projet exigeait de sond e r | 6ai mant at in@amt d ea-diccden atiisant @S o
photons dont | 6 ®nueetmrisiton éectromiqeies dqu onatéiau magnétique. Plus

précisément, la technique expérimentale utilisée était la diffusion magnétique de rayons X, décrite

plus en détail au chapitre 2. Af i n de sonder | e dg terbiunm, il &éad domcs or pt i o
n®cessaire dobédavoir acc s ° un eV. €apendantei | i nstdeensste adve®
gue le laboratoire ALLS ne pouvait offrir une source avec un flux de photons suffisant par

g®n®r ation dbéharmoni quej atboaddesc ®Pe PR®RT.®RoLeemplr ®
d®sai mantation ultrarapide auedeuiClbesddabs arepimiomenl

rejoint le groupe.

Afin ddéatteindre |les sowrvea ukos adr ed@daptimiséespoun
produire un flux élevé de photons a 60 eV, ce qui a permis de sonder la désaimantation
ultrarapide dans le cobalt. De plus, af i n do6®t udi er | 6ef fet de la 1o
di ver ses t e c henorglinéaie (décites mans lg chapitre 3) ont été exploitées pour
générer des impulsions de 400 nm & 1800 nm. Bien que le montage expérimental ait permis
| 6acqui si ti ode bahme qualdéés i regtat complexe et devait étre régulierement
mai ntenu adésn péémffdrmances suffisantes pour |l 6ob
ultrarapide. Conséquemment, il était mal adapté pour une utilisation routiniére. Avant de pousser
| 6expldeg altdofinf et de | a I ongléumfdaoodngenttegrisgg e mpe v

gui apporte son |l ot de d®fis, un travail déopt i mi

En paralléle a ces travaux, des campagnes expérimentalesont ®t ® ¢ o fngtituRde ® e s
Photonique de I'Université Technique de Vienne afin de finalement mesurer la désaimantation

ultrarapide au seuil déabsor pt i e/nBieNqudlas nmesuresd i u m,
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aient ®t ® compl ® ®es en 2018, <certains d®Il ais ont

2022. Ces résultats sont présentés au chapitre 4.

1.3.2 Optimisation de la méthodologie

La g®n®ration doéi mpulsions dans | 6infrarouge moy
l' i n®air e, ce qui i mpligue une certaine esderapl exi t @
d®sai mantation dans | e cobalt " des Mmonlgdodienfsadaéo:
moyen, il est donc préférable de simplifier laprisedemesure.Ai nsi , on sbéassure quodi

déacqu®rir une grande g u @&é tLa pr@nierd étapal des nrayaus de g

déoptimisation de | a m®t hodol ogie a donc ed,s® | 6a
ce qui aurait facilit® | 6ali gneprisend megutes Telglée en du
présenté au chapitre 6, | a d®couver tmaniérdde cantrolerdes vaeattdristiques

spectrales et temporelles démpulsions laser a permis de développer une nouvelle méthode
déopti misation de | wme g ®hé&skerd. Biem que detichrethoteocanpgrte
plusieurs avantages, wtimement pag [ét® suifisahte pouroamélioned a
significativement le flux de photons XUV.

A la suite de cette étude, des contraintes externes nous ont poussés a changer de stratégie. En

effet, nous avons di déménager le laboratoire dans un autre local, ce qui nous a forcé a
désassembler entierement le montage expérimental. Le laboratoire est alors resté inaccessible

pendant plusieurs mois. A sa réouverture, le montage a été réinstallé, mais il est demeuré peu

accessible car la source laser était en demande par plusieurs utilisateurs du laboratoire ALLS.

En effet, comme |l a g®n®ration dodédhar moni ques requi e
pas possibler dgeu brudmet iplairsti e de | 6®nergie offerte
expérience. Une autre solution, plus simple a implémenter et qui permet de travailler en paralléle

avec doaut r eadonadiiétleiersvisagée.ur s ,

A

Bien qudel |l es odépapantageselnets cre®@tthaddnes de mesdgssuee de | 6
de |l 6ef fet K eoptigue ona gnn a@olutonon négligeable; elles sont trés simples a
implémenter et a utiliser. Cependant, comme le signal magnétique est faible, elles nécessitent
dé°ti eni ea®e s. L o effectud én2018 as Ladagyatoire de Chimie Physique i Matiére
et Rayonnement de la Sorbonne Université, a Paris, une analyse des configurations possible du
montage expérimental a été complétée. Cette analyse est décrite dans le chapitre 7. La
configuration offrant le signal magnétique le plus intense a ainsi été choisie et le montage a été

installé dans le nouvel espace de laboratoire fourni a ALLS.
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1.3.3 Mesures par effet Kerr magnéto -optique

Finalement, des mesuresdeladésai mant ati on dans | e cobalt pour de
de | a pompe ont ®t ® compl ®t ®e s . Les |l ongueurs dobo
magnéto-optique se trouvent dans le proche infrarougeet | 6i nf r ar oumgnmeaximmy en, av

de 8.7 um. Ces résultats sont présentés au chapitre 8.

1.4 Division des chapitres

Auchapitre2, | a t h®ori e entourant | e magn®t2lsnmeduite st d®v
| 6ordgiln@®ai mantation dans un atome | i RR2eontentns:i gu
une discussion sur les dynamiques del 6 ai mant ati on dans l es mat ®r i a

ori gi nes detempsduRlesquellesleltes se produisent. La section 2.3 contient une revue
de littérature sur la désaimantation ultrarapide, sa découverte et les mécanismes microscopiques
ayant été proposés pour expliquer son origine. Finalement, la section 2.4 contient une discussion
sur |l es diff®rentes m®t hodes opti guetdionmiosiguant °tr

la désaimantation ultrarapide.

Les différentspr oc ®d ® s d &lmdnireidgntid&couleates sources de lumiéres utilisées
dans ces travaux sont décrites au chapitre 3. Dans la section 3.1, la génération de sources de
di ff®rentes | ongueur s do dimdressdans depcaigtauxiest présenté@r oc ®d ® ¢
Lasection3.2t raite de | a g®n®ration doédharmoni qgues dbor d

photons dans | 6ultraviol et extsaphinoaytterbipgmartir de sy

Léart i c Ulwafast magneticisdatRring on ferrimagnets enabled by a bright Yb-based soft
X-ray source est introduit au chapitre 4 [18]. Dans cet article, la désaimantation au seuil

d 6 a b s oN quteibianmest étudiée.

Au chapitre 5, | 6 a r t Wavklength soalinig of ulttaf@st demagnetization in Co/Pt multilayers
est introduit [14]. Cet article décrit comment la désaimantation du cobalt dépend de la longueur

ddonde da n dnsilgue dans leprobhle imframuge.

Le chapitre 6i nt r odui t | ®Ranman Red-Shét Comprassd® A Simple Approach for
Scaling the High Harmonic Generation Cut-Off [19]. Cet article présente une nouvelle méthode
pour conc e voi r des sources de g®n®ration dbéhar moni gqu

applications spécifiques.

Au chapitre 7, | 6 ar t iAndlydic desariptiont and @ptimization of magneto-optical Kerr

measurements est introduit [20]. Cet article contient une description théorique des différentes
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configurations possibles pour | es-optiqueat ages bas®s

Le chapitre 8 contient une discussion sur la désaimantation ultrarapidedans | 6i nf r ar ouge m
Les résultats présentés sont mesurés par |effiet Kerr magnéto-optique dans un échantillon
multicouche de cobalt/platine entre les mois de juillet 2021 et aot 2022. Un manuscrit sur le sujet

sera pr®par® pour | acfeonputhesbdoann®el d8R22eav2023.

Finalement, le chapitre 9 conclut ce document avec une discussiond e synt h se ainsi qu

sur les objectifs de ces travaux.

Les annexes | (chapitre 11), Il (chapitre 12) et Il (chapitre 13) contiennent le matériel
supplémentaire associé aux articles présentés aux chapitres 4, 5 et 7, respectivement.
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2 MAGNETISME ET DESAIMANTATION ULTRARAPIDE

21 Origine de | 6aimantation

211 Magn®ti sme dans | 0at ome

Le moment magn®ti que dobéun at ome, une quantit®

avec un champ magnétique, est défini principalement par les électrons qui orbitent le noyau
atomique. En effet, la participation du noyau atomique est faible et peut étre négligée [21]. Les
électrons, quant a eux, apportent deux types de contribution au moment magnétique total : le
moment magnétique orbital et le moment magnétique de spin. Le moment magnétique orbital est
caus® par | e mouvement de | 6®l ectron, une
Classiquement, on peut considérer q u 6 u n  ®éneorbitercioculaire forme une boucle de
courant. Si ibreprésente la position de |l 6 ® | eetcwtsa vitasse, le moment magnétique associé

a cette boucle de courant est :

QQ, . P

ou Qest la charge élémentaire, & e s t | a mas s e® dstson ndboMénecmédtigque at 'Q
est le facteur de Landé, une constante sans dimensions qui permet de relier le moment cinétique
au moment magnétique et qui est égale a 1 pour le mouvement orbital. En réalité, le moment

cinétique dén ®I| ect r on e nunmoyau atomiqua est gquantifié endunités de la

constante de Planck 2. En utilisant la définition du magnéton de Bohr * —°, le moment
magnétique orbital devient donc :

‘D Q° 8 &
Comme son nom | d6indique, l e moment magn®tli

correspond a :
‘D Q' '¥h &
ou"Q ¢ estlefacteur de Landé pourle spindel 6 ® et esotn | e spin de

Le moment ma g n ®t atogne eorresportd aldnc al l& superposition des moments

magnétiques des électrons individuels :

vec

parti

| 6 ®I



p Q' @ ca

ou Pestlemoment ci n®t i gqu e sdittsanme dienonleld airtétiqueerbital total &

et du moment cinétique de spin total & et "Q est le facteur de Landé correspondant, donné par :

o Y'Y 00
Q- P_ P g ca
C cbo p

Il existe certaines contraintes sur les valeurs possible de 0. En effet, afin de minimiser 16 ®ner gi e

de | 6at ome, sa configuration ®I| ectr eormieqgPoweundoi t t €
atome dans son état fondamental, la combinaison des moments cinétiques peut étre estimée par

les régles de Hund, gui d®f i ni ssent r&egnap |einsesna goas-cdadnednree d e

électronique [22]. Les régles de Hund sont définies comme suit :

1. Lespintotal™Ydoi t dbabor d Ptidqueeaes dectkonsndans I® méme état de spin

nepeuvent partager | a m°me orbitale enine@eut u du ¢
exister que 2 ®l ectrons par orbitale. HBadespl a-ant
orbitales diff®rentes, |l es ®l ectrons slE&@initent e

total “Ycorrespond alors a la somme des projections de spins ( - ou -) des électrons non-

appari ®s de | 6at ome.

2. Ensuite, le moment cinétique orbital total O doit é&tre maximisé. Puisque des électrons orbitant
dans la méme direction ont moins de chance de se rencontrer, ceci minimise également
| 6i nt er act i olbe moment Gretiqliecorital. total O correspond a la somme des
projections du moment cinétique orbital de chaque électron, qui peuvent prendre les valeurs
suivantes : A ch a pMB R phr, oo & est déterminé par le nombre quantique
secondaire associé a la sous-couche électronique.

3. Finalement, la valeur du moment magnétique total est définie comme suit : Si moins de la
moitié de la sous-couche électronique est remplie, best minimisé, avec0 9 ™6 Siplus de
la moitié de la sous-couche électronique est remplie, 0 est maximisé, avec v 9 ™6 Sila

sous-couche électronique est remplie a moitié, 0 met0 Y

Le Tableau2.1pr ®s ent e | 6 oabdalepde certains atanessmagnétiques ainsi que la
valeur du moment magnétique total U calculé a partir des régles de Hund. Par exemple, le cobalt
a 7 électrons dans la sous-couche d (& (), pour laquelle & peut prendre 5 valeurs différentes.

Suivant la premiere régle, les 5 premiers électrons prennent la valeur maximale de la projection

de spin, soit -, et sont placés dans des orbitales différentes. | I noéest al ors plus p
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des électrons avec ce spin. Par conséquent, les deux électrons restants doivent prendre un spin
- et, en accord avec la deuxiéme regle, étre placés dans les orbitales qui permettront de

maximiser 0. Ainsi, ils sont placés dans les orbitales pour lesquelles la projection du moment

cinétique orbital est & ceta p. Puisque lasous-couche ®l| ectroniqgue est

remplie,onat & "¢ -

Tableau 2.1 Occupation des orbitales
Elément C,:onflgur_atlon Remplissage de la derniére sous- v b o
électronique | couche
acz2 1 0 -1 -2
Fe | [Ar]4s23ds — T T T 2 2 4
y4y |y |y |V
ac2 1 0 -1 -2
Co [Ar] 4s2 3d” — T — T 3/2 3 9/2
y4y4y |y |V
a¢c3 2 1 0 -1 -2 -3
Tb [Xe] 6s2 4f° — T — T " 5/2 5 15/2
y4y4y |y |y |V |V
Remplissage de la dernieére sous -couche électronique de certains atomes magnétiques. Les fleches gy et z
indiquent | a pr®sence -dod u-resPkcivenentdes valears dep 4, d et Lprédites par les

regles de Hund sont également présentées.

2.1.2 Magnétisme dans les solides

La section précédente décrit le moment magnétiqued 6 un at ome s dowstuel Gatuom®mé oi s
se trouve dans un solide et partage ses électrons via diverses interactions chimigues, son

moment magnétique en est affecté. En fait, dans la plupart des matériaux, les moments cinétiques

de spin sont compensés lors de la formation des liens interatomiques et le moment magnétique

de | 6ehsediu solide sdannul e. Ce nbest pas |l e cas
rares dont les sous-couches électroniques 3d et 4f sont incomplétes, respectivement.

Néanmoins, méme dans ces matériaux, le moment magnétique atomique est réduit par rapport

a un atome libre.

Lorsque des atomes sont approchés les uns des autres pour former un solide, les couches
®l ectroniques sO®l argi ssent en ®ner gil apesur for

considérations énergétiques qui seront présentées plus loin, la densité électronique de certaines

bandes peut d®pendre de |l a configur athknwmendeud e spi n
bandes cr oi sant | 6 ®n e aygnt des abrefigurdtions rdeé spie bpposées, celle qui
contient | e pldéfsiecbdriel perteusade spms majsritaires alors que la bande
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gqui contient | e moins do®| endritaien.s est porteuse de

Pour minimiser | 6®nergie tot al gésudtantds g rmatiomedy | a st
solide doit notamment minimiser la répulsion coulombienne entre les électrons associés aux ions

voisins.La structure de bande d®pend donc s®v rement
solide. Dans un cristal, certaines orbitales des sous-couches d et f possedent un recouvrement

plusfortq u e d 6 aectles @uches électroniques des ions voisins. Alors, 16 ®ner gi e associ
a ces orbitales est plus élevée et la dégénérescence est levée. Pr enons | dueateenmp | e d 6
déun m®t al dvec unersaus-souche 3o,ndont 16 ®t endue spatiale des
représentée a la Figure 2.1. Si un tel atome est placé dans un cristal de symétrie octaédrique, les

orbitales Q et 'Q , aussi nommeés niveaux Q, ont un recouvrement fort avec les couches
électroniques des ions adjacents. Par contraste, les orbitalesQ , Q et 'Q , aussi nommées
niveaux O , chevauchent peu les couches électroniques voisines et sont favorisées
énergiquement. Ainsi, il peut étre préférable de remplir en priorité les niveaux 0 plutdt que de

maximiserle moment tot al de spin. Le moment magms®ti que

réduit parrapportace dont on sb6attendrait .en suivant | es r

(a)

W N \0
HEN

lon libre tag

Figure 2.1 Formation des bandes d et f dans un métal

(a) Schéma de la distribution angulaire des orbitales de la sous -couche électronique d. Adapté de Tokura et

al., Science 288, pp. 462 -468 (2000) [23]. Reproduit avec | 6 a(b)tConfigusten atomquede AAAS
déun cristal " sy héstorbitales g @dine® dersileg uiens avoisinants . (c) Dégénerescence

des orbitales.

Le champ cristallin a une influence importante sur le magnétisme des métaux de transition. En

fait, dans ces matériaux, la contribution du champ cristallin est plus forte que celle du couplage
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spin-orbite. En conséquence, la configuration préférée par le systéme ne répond pas aux regles
de Hund et le moment magnétique orbital approche souvent zéro [21]. Dans les terres rares, par
contre, la sous-couche électronique 4f est localisée prés du noyau atomique et les électrons qui
remplissent ces orbitales participent trés peu aux liens interatomiques. En effet, les électrons 4f
sont protégés par les électrons des sous-couches 5s, 5p et 6s, qui sont plus étendues autour du
noyau atomique [22,24]. Pour cette raison, l e champ cristalli
le magnétisme des terres rares. Dans ce type de solide, le moment magnétique des atomes
individuels correspond bien aux regles de Hund. Ces considérations ont une incidence importante

sur | 6ordre magn®tique gl obal du solide.

213 Sour ces ndgeétigde e

Dans |l a section pr®c®dent e, nous avons examin® | e
Pour que | e solide pr®sente des caract ®rtionsit i ques
est n®cessaire que | d0ensemble des momentequimagn®t.i
implique des interactonsent r e | es moments magn®tiques. ||l exis

magnétiques avec une influence plus ou moins importante surl6 or dr e magn®ti que g

solide. Lespri nci pales sourcesod®oor draenagséagyea gup défnit e

|l 6orientation privil ®gi Gatoes quesneda s s ma gian®triigsut eas
dé®change, qgui est ul paurmdemeédtats ferroenagpéiquesa btl e
antiferromagnétiques, et | 6interaction de Zeeman, gui d®cr i

magnétique extérieur.

Anisotropiemagnétique

Léani sotropie magn®tique est |l e produi ttesdideun ense
privilégier| 6 al i gnement de | é6ai mantati on doéuaxefacitel»i de par
Léani sotropcirei smagh®ne et | 6ani sotropi e de f or me
| 6ani sotropie magn®ti qgue, aglesidéfoensmtions@@cariqgaes etHat i nf | u
température.

Léani sot r o-pristallinereasgtn G&taou s ®e par -olrdiinteer dotrisomes pianf o
solide, les moments cinétiquesor bi t aux so6alignent pr ®f ®r abl ement 0
d 6 eommoder le réseau atomique. A travers les interactions spin-orbites, les spins sont alors
couplés au réseau atomique. Certaines orientations du moment magnétique de spin sont ainsi
favorisées par le réseau cristallin. Par exemple, dans une monocouche atomique, les orbitales

se trouvant dans le plan sont fortement affectées par les interactions coulombiennes avec les
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ions voisins alors que les orbitales comprenant des excursions hors-plan ressentent moins ces
pressions. Les moments magnétiques orbitaux correspondants aux orbitales hors-plan sont donc
favorisés. Dans un systeme multicouche avec, en alternance, des couches minces de matériau
magnétique et non-magnétique, cet effet peut étre inversé. Dans de tels syst mes,

est orienté perpendiculairement au plan formé par les couches minces [24].

Léani sotropi e de f ointenaetions dipolairesentre smomednta magrnktqaes
atomiques. Pour deux moments magnétiques colinéaires (la colinéarité est un résultat de

Il 6i nt er a cdge), ladonfiguéatdo la @Eus favorable énergétiquement est celle pour laquelle

l es diptles sont align®s | 6un derr i Dansaunelcéuehat r e et
mi nce, | 6ani sotropie de forme privileRagplah[28lonc | es
Dans un syst me multicouche, | 6dani scastalinepeuventde f or
avoir des effets opposés. L6 or i entation de | 6axe facile d®pend
contribution;| 6 axe f acil e duplanygistl 6n®en esregriae haosrssoci ®e ~ | 6a
cristalline esénergddipslairg etaoe-tdeesa.que | 6

InteractionR QS OK | y 3§

Léinteract iestrespdndadblededdg@géi gnement colin®aire des mo
matériaux magnétiques. Elle est causée par la répulsion de Coulomb ainsi que par le principe

d 6 e x ¢ |de Raulipgui stipule que deux électrons ne peuvent étre dans des états identiques.

Pour un systéme simple a deux électrons, par exemple une molécule de H,, cette condition
implique que les électrons ne peuvent se trouver au m°me endr o
Mat h®mati quement, | ele Rawuli imposa gpeel ad 6f eoxnccltuisoino nd 6sonde c¢ o
deux électrons soit antisymétrigue. L a f onct i on Idgdroduitdedafdndionasdat@le s oi t

%0 b et de la fonction de spin ...i A, doit donc respecter :
%obhp .0 h %bhp ..i i 8 ¢8p

Ainsi, si les électrons sont échangés, la densité de probabilité Sebfip ...i i s reste la méme,
t el gudattendu pour dé®qp @b)ies enlidéessiskoest dntisgnétrique e s .

et ...est symétrique, ou vice-versa.

Dans un systéme a deux électrons, les fonctions de spin symétrique et antisymétrique
corr es pondtipglet et Singulet) respextivement. En effet, le spin total peut étre Y 10U
"Y p.Lorsque”Y T, une seule projection de spin est possible, soit & 1. Cet état correspond

étata@le spin singulet :
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m% Y6 $ias &

Lorsque Y p, trois projections de spin sont possibles, soit & pfh p . Ceci correspond a

I@tat de spin triplet :

y‘ﬁ"ﬁfﬁﬁﬁfﬁﬁf Yo $Ha 8 cap

Les fonctions d 6 o nspatiales symétrique % hp et antisymétriques % Bhp du méme

systeme a deux électrons sont représentés a la Figure 2.2. Elles sont construites a partir des

fonctions dbéonde individuelles de chaque ®l ectron
0 s p . . . .
% Php — [ P[] b [ B[ b
5 =
% B —7 B[ B [ B[] b 8
78
Comme la fonction spatiale antisymétrique croise 0 , il ndest pas possible ¢
retrouvent au méme endroit. Au contraire, la fonction spatiale symétrique permet la superposition
spatiale des deux ®l ectrons, mai s dans ce cas | es
etleprincipe ddédexcl usion de Pauli est respect ®.
¢sm (ﬁiﬁ)‘\ Pas (Fl.:?i)j\
% g
Figure 2.2 Fonctions doonde spatiales doébun syst me ~ de
Fonction déonde spatiale sym®trique (" gauche) etronatalti sym®tr

gudune mol ®deslléchesirdiguént une orientation possible des spins pour chaque cas.

LO®ner gi e aétats singule®et tripteuprut étre calculée™ partir de=t 6 Hami |l t c
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O % ®Bho i H =% Wl ..iH OpOp
3 3 3 5 CP T
O % BPhp .” 1 H =% bhp ... i i ‘OpQp
La diff® rence do6®nergie entre | es ®tats est donc
O O ¢ r“blr"P=7 B[ P W®® 8 P p

L6int ®gr al &, reflaie@ecldvee deglaedégénérescence des états singulet et triplet. Si'
est positif , drigé@ttleagdpinstonttemdhneet” esdtalfigmer dans | a m°m
ce qui correspond a la phase ferromagnétique. Si' est négatif, | es spins sbéalignent

antiparalléle, ce qui correspond a la phase antiferromagnétique.

Pour un solide, | 6 ®n er g icentiethtde® comtributigne de chaque paire d @omes. Elle est

donnée sous la forme :

O ¢ "R¥O®h P q
ou ¥ et '® sont les moments de spins des atomes individuelset' pest | a constante d¢
de la paire do®tO@mésd w@wniodelpwléd Hedenberg. @ partir de | 6®q
(2.12), il est ®vi dent que | 6interaction ldsésicshange |
doivent étre colinéairespour mi ni mi ser | 6®nPagieodb®ehahdenter a
est isotrope; ellene contrai nt pas | 6orientation des spins
d®finition de | 6axe facile ne passe donc pas par

Léinteraction dé®change peut se faire de fa-on di:i
soit par | 6 &Rl terca miosnes & ovenant ddéions voisins ou
électrons délocalisés de la bande de conduction.Ce derni er type dbéinteract.i
interaction RKKY?. Dans les métaux de transition, les orbitales 3d rejoignent suffisamment les
orbitales des ions voisins pour ¢ WDanslesdte®reshasen,ge di r €
étant donné que les orbitales 4f localisées prés des noyaux atomiques interagissent peu avec les

orbitales des ions voisins, ¢ 0 td igieraction RKKY qui domine.

InteractionZeeman

L éffet Zeemandécritl 6 i nt er acti on entre un moment magn®tique

1En I 6honneur aux chercheur s :Rugeaman, KitelRKasuyaweteYosida.l e ph®nom
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Cdbest ce type dbéinteraction qui permet dodéaligner |

direction donnée en les plongeant dans un champ magnétigue. Pour un sol i de® dobéai me
dans un champ magnétique externe® ,16 ®ner gi e associ ®e ~ [RIi nteract.
(0] ‘ 0PJ0 Q3 o

L6int®grale est f ai tLed @nuerotgiiiede dpeolide esedont minimiséé si d e .
son aimantation est alignée dans la direction du champ magnétique externe. Si le champ
magnétique est suffisamment puissant, il est possible de surmonter les interactions spin-orbite et

déaligner |l estmgmest pamagh®l ement =~ | d6axe diffici

2.1.4 Phases magnétique s

Les différents ordres magnétiques possibles peuvent étre divisés en cing catégories: le
di amagn®ti s me, | e paramagn®ti s me, | e ferromagn

ferrimagnétisme.

Diamagnésme
Dans les matériaux diamagnétiques, les moments magnétiques atomiques sont nuls. Par contre,
lorsque le matériau est placé dans un champ extérieur, une faible aimantation est générée dans

la direction opposée au champ. La plupart des matériaux sont faiblement diamagnétiques.

Paramagnétisme

Les matériaux pour lesquels les moments magnétiques atomiques sont non-nuls, mais qui ne

pr ®sentent pas doéordre magn®tique gl obal sont dit
desterresrares alatempératurede | a pi ce. Dans ces mat ®ri aux, | 6
magnétiques atomiques est trop faible pour compenser les fluctuations thermiques et causer un

ordre magn®tique, mais | 6applicapronmodben!| 6 hhimgne

graduel des moments magnétiques parallélement au champ.

Ferromagnétisme

Lor sque | 6i nteraction dé®change favorise  6al i gn
atomiques, le matériau est dit ferromagnétique. Ces matériaux présentent une aimantation forte.

I | itsparexemple du fer, du cobalt, du nickel et des terres rares sous leur température de

Curie. La température de Curie, "Y, correspond a la température au-dessus de laquelle les

fluctuations thermiqgues deviennentesdtrcangervéflert e po
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matériau devient alors paramagnétique.

Dans |l es mat ®r i aux ferromagn®ti quemur ulde&égionmant at i
microscopique. Cependant ,toujodrs ®méee gt®t p g sl € me nt fteaus ler abl e 0
momentsmagnétigques doéune r ®gi on ma c Learmtériayest gluté divisdlenmat ®r i
domaines magnétiques microscopiquesdans | esquel s | 6aiagndnat mandbat een
des domaines adjacents prend différentes orientations. La formation de ces domaines permet de
minimiser | 6®ner gi e ocasmséepad®laprésencetde plesenagndiques liees t

a la surface du matériau. La présence de plusieurs domaines réduit la portée du champ

magnétique génére, ce qui est énergétiquement avantageux [24,25]. Les domaines sont séparés

par des murs de domaines formés de moments magnétiques qui ne sont pas colinéaires et qui

ont donc une ®ner g.la tailed&cdbnminas elépeRd deakbalance entre

| 6®nergie requise pour nrai nfeosr meattmagrdt@stdeguegquirastr s de
épargnée en réduisant la taille des domaines.

Antiferromagnétisme

Lorsque | dédinteraction doé®change favorise | daligne
atomiques, le matériau est dit antiferromagnétique. Dans ces matériaux, le réseau cristallin est

divisé en deux sous-réseaux enchevétrésc o mpos ®s dbéat omes ayant des mor
égaux mais de direction opposée. L6 ai mant ati on totale est donc n
matériaux ferromagnétiques, les matériaux antiferromagnétiques deviennent paramagnétiques

l orsqudils sodealt” chawrhd Csempu®r ature critique, l a t

Ferrimagnétisme

Le ferrimagn®ti sme sbapparente ° | 6antiferromagn®
sous-réseaux n 6 e s t pas ®quival ente. Al or s, | enullenbaeds®r i au
propriétés magnétiques de ces matériaux sont semblables a celles des matériaux
ferromagnétiques. Parfois, il existe aussi une température de compensation a laquelle

| abnantation des deux sous-r ®s eaux so6®gali se, donc LeStirtesant at i o
ainsi que les alliages de métaux de transitions et de terres rares sont des exemples de matériaux

ferrimagnétiques.

22 Dynamiques de | 6ai mantation
Plusieurs méthodes peuvent °tre wutilis®s pour affecter | ¢
ferromagn®tiqgue ou ferrimagn®tique afin de | e df
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aimantation. Il est possible de plonger le matériaudansun champ magn®ti que ext et
des impulsions de champ magnétique, des impulsions de courant électrique ou des impulsions
de lumiére. Les types de dynamiques qui rendent ces méthodes possibles ainsi que les échelles

de temps qui y sont associées sont représentées a la Figure 2.3.

Spin-orbit interaction Spin wave
H
m Qﬁ
Exchange interaction Precession Domain wall motion
< 1 1 s 1 s 1 | 1 1 1
Energy (eV) 1 10" 10?2 103 10 10 10 107 10 10

| s " | [

! : " 1 .z :
1015 1014 1043 1012 101t 1010 109 108 107 106 Time (s)

Figure 2.3 Echelles de temps des dynamiques magnétiques
Principaux types de dynamiques et | 6®chell e de temps qui I
I 6i nt e spm eotbite senproduisent en quelques femtosecondes. La précession des moments magnétiques
se produit plus |l entement, en quelques picosecondes. La forr

liées a la précession , a lieu dans le régime nanoseconde. Le mouvement des murs de domaines  nécessite
plusieurs nanosecondes. Tiré de Matsubara et al.,, Applied Sciences 9, p. 948 (2019), DOI:
10.3390/app9050948 [26].

L o r s g métériau ferromagnétigue ou ferrimagnétique est submergé dans un champ

magnétique extérieur, lesdomainespour | esquel s driénte dass ldiedtionamn e st
champ sont favoris®s et sbébagrandi ssent au d®tri me
totale du matériau augmentej usqudé”™ wune valeur homRsam@tioe CéOsvwi t | 6
ce qui expligue | 6hyst ®r ®si s qui se forme | orsqgque
|l 6intensit® du c¢champ Ha&igure®.d)ilLgoures geuxétu®r icehuarnigt vnoai grn ®t
est appligqgu®, tous | es moments magn®tiques sbali gl
est saturée. Sile champ est réduit, des domaines magnétiquesd 6 ai mant at isefermeatp p os ®e
afinderéduirel 6 ®ner gi e ma Gep@tantsméme si lg champ est retiré, i | ndest pa:
®nerg®ti quement favorable de former assez de doma
l e cas de mat®riaux fortement magn®tiques tels (gl
champ nul est nommée aimantationd e r ®manenc e . Final ement , pour i
| 6ai mantati on, un champ magn®tique oppos® plus i
appliqué. Ces dynamiques reposent en grande partie sur les mouvements des murs de domaines

et sont donc confinées aux régimes nanoseconde a microseconde.
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M)y

Rémanence — Saturation

Champ coercitif
rd

"H
Figure 2.4 Courbe ddéhyst ®r ®si s magn®tique
Exemple ddéhyst ® ®sis magn®tique f or m®',plersqudlechampraagéticue i on t ot al
externe, 55, varie. Lbéaimantation de saturation est obtenue |l orsque
avec le champ magnétique appliqué. Le champ coercitif correspond au champ qui doit étre appliqué pour
redui r mantbati on ° z®r o. La r®manence correspond ° | 6ai mant

magnétique est retiré.

Al ternativement, il e st pmoagnetigies cal dedcourants dlectriqes d e s
pour induire une précession des moments magnétiques [271 30]. Cette précession méne

éventuellement”™ | a d®sai mantation ou ~° | 6i nCesméthiodess de | 6
permettent doéinfluencer | 6ai mantation dans | e r ®g

En utilisant des impulsions de lumiere ultracourtes, il est possible déinduire
| 6ai mant ati on gl oubheacénwminedde femi@eséc@ndds seulement [8,31]. Cbest | a
d®sai mantation ultrarapide. (! sbagit de | a seul e

magnétique macroscopique sur une échelle de temps aussi courte.

En résumé, le mouvement des murs de domaines se produit assez lentement, soit sur une échelle
de temps nanoseconde. La précession du moment magnétique est plus rapide, mais ne permet
tout de méme pas de passer sous la picoseconde. Le mouvement des murs de domaines et la

précession correspondent simplement a une réorientation des moments magnétiques. Pour

influencer | 6ai mantation sur des ®chelles de temp:
associées a une échellede temps tr s courte comme | 6interact
pluttt dbéagir directement sur | es moments cin®tigq

Les mécanismes microscopiques qui régissent la désaimantation ultrarapide sont encore
débattus, mais il est clair que ce phénomene est causée au moins en partie par un déficit de

moment cinétique de spin [32,33]. Il est important de noter que le moment cinétique total doit étre
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conservé. Donc, une perte de moment cinétique de spin doit étre compensée par un transfert de

(@)
[

moment cinétique vers un autre systéme. Tel que décrit dans la section suivante,ilsbagi t | © d
théme central de la recherche portant sur les mécanismes microscopiques de la désaimantation

ultrarapide.

2.3 Deésaimantation ultrarapide

2.3.1 Découverte

Avant 1996, la vitess e | a pl us rapi de observ®e pour | a d
ferromagnétique avait été rapportée par Vaterlaus et al. [34,35], qui mesurent des dynamiques

se produisant en p Tty 1ps | o r sncgéchéantillon de gadolinium est excité par une impulsion

laser nanoseconde. Ces dynamiques sont attribuées au temps de relaxation entre le systéme de

spins et | e r®seau atomique. € |1 6®pogue, on a de
de | 6ai mant pétessairemedts iOWwWda ratl e r sur p | uiseeondesscardli z ai n e s
sbagit |7 du temps caract®ristique ¢6].Cependane r el ax
toutes les études menées jusque-la exploitent des impulsions laser picoseconde ou
nanoseconde. A ces échelles de temps, les électrons ont amp | e me n't l e temps doé
| 6®qui |l i bre thermodynamique. Ces ®tudes ne peuven
entre |l es ®l ectrons et | e syst me de spin sur | es

En 1996, Beaurepaire et al. [7] démontrent pour la premiere fois que les dynamiques de

| 6ai mant ati on peuvent se p r o dfemtoseconde.ubDans ette ®c hel
expérience, une couche mince de 22 nm de nickel ferromagnétique protégée par une couche de

100 nm de MgF; est excitée par une impulsion laser de 60 fs. Une seconde impulsion laser

permet de sonder | 6ai mantation de | d®c heoptiguel | on
(MOKE). L es auteur s observent ainsi |l a d®sai mant at i

picoseconde (voir la Figure 2.5).

Initialement, la nature de cette observation est débattue, car le signal obtenu par MOKE peut
contenir une contribution importante dobéeffets nort
| 6®qui libre, oarquieseptrelmé caes pentaines de femt
[371 39]. Malgré tout, de multiples observations dans différents matériaux corroborent les résultats
de Beaurepaire et al. Diverses études sont complétées a partir de différentes techniques qui
incluent | 6 ef foptique [KG44]r mais awgsi @ tdétection du signal de second

harmonique [42,43], la photoémission a deux photons résolue en spin [44,45], et plus récemment
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des techniques résonantes telles que le dichroisme circulaire magnétique de rayons X [8,46,47],
le dichroisme linéaire magnétique de rayons X [48] et la diffusion magnétique résonante de

rayons X [31,49,50]. Les différentes techniques de mesure sont discutées plus en détail a la

section 2.4.
1,0 T T T
3
Q o9} 1
Q
c
]
£ 08t -
o
2
NOTF 1
®© | n
% 06} .
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05} | |
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Figure 2.5 Premiére observation de la désaimantation ultrarapide
Désaimantation ultrarapide dans une couche mince de nickel . Une impulsion de pompe de 60 fs avec une
fluence de 7 mJ cm-2 est appliquée au délai < . Chaque point correspond “ |l a r®man
normali s®e par | a r ®manenc e Fgwe régpditelaseaodutorisdtiann de Beaurepaire i t ®.

et al., Physical Review Letters 76, pp. 4250-4253 (1996), DOI : 10.1103/PhysRevLett.76.4250 [7]. © 1996 de
| Ameri can Physical Society.

Pour expliquer leur observation, les auteurs de [7] présentent un modéle phénoménologique a

trois températures (modéle 3T). Ce modeéle consideére trois systémes présents dans le solide, soit

le systéme électronique, le systéme de spin et le réseau atomique. En supposant
guodindividuell ement, chacun des trois r®servoirs
de leur assigner une température. Tout changement” | 6 ai mash alaast attribué a la

température du systéme de spins; une température de spins élevée implique un désordre

i mportant dans ce syst me et, dondprurmse gdiiemil @ u tmip w1
de pompe ait transféré son énergie au systéme électronique, un processus qui se produit

virtuellement instantanément, le modele 3T considerel 6 ®v ol uti on de |l a temp®r at
gue | es trois syst mesLe®crhachgleent 3 Tde®tied®helr @i por t
existant, soit le modeéle a deux températures [51], qui décrit la thermalisation du systéeme

®l ectronique dans | es m®t aux sans consi d®rer | o0ef

Le modéleq u i ®t ai t pr ®al abl ement utilis® pour d®crire
| 6exci tat i onionglangued(picosedomdesalnanosecondes) était également fondé

sur le modéle a deux températures [34]. Comme pour le modeéle 3T, la température du systéme
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de spins servait de jauge de | 6ai mantation. Par ¢

observées étaient beaucoup plus longues que le temps caractéristique de thermalisation du

syst me ®l ectronique, | a t emp ®rsa tlansrleemodeke. Lddea j gt m
de |l a temp®rature ®|l ectronique estfedtasecondeune adapt
Danslemod | e 3T, | 6®vol uti on de géserveirmesRdormdéeparaas des di

équations couplées :

er v ’Q’Y LAY 114 wr [3) w w 5 1

oY — oY Y oY Y O
Qo

0O Y— O7%Y %Y O Y Y Pt
Qo

0 Y—— ©OY %Y O Y Y8
Qo

ou les indices 'Q i et aindiquent le systéme électronique, le systeme de spins et le réseau

atomique?, respectivement. Le paramétre 6 est la contribution a la chaleur spécifique du réservoir

d®not ® p dXYedtlatempératureeduréservoir, O est | a const aquidécritd 6i nt er
l e taux de t r enttedes @senvoirsidér®tasear ps irelices '@t Qetd O estle terme

de source q U i d®cr it | 6®nergie transf ®r ®e au leyst me
constantes dointeraction sont d®t er mi n®es de f a-
électronique a la chaleur spécifique est considérée proportionnelle a la température de ce

réservoir, avec 0 [ Y. La contribution du réseau 0 est considérée indépendante de la

température du réseau et la contribution du réservoir de spins ¢ est calculée pour satisfaire

0 6 O 0, -c-adrsduelachaleurspécifique totale, qui est connue, doit inclure les trois
contributions [25]. Le modeéle 3T ne tient pas compte de la propagation de la chaleur dans le

matériau;on suppose que | es temp®ratures sont wunifor me

Chacune des trois équations contient deux termes de la forme "O “Y “Y qui décrivent le
couplage entre le réservoir en question et les deux autres. Par exemple, la premiére équation
d®crit | 6®volution de |l a temp®rature ®l ectronique
entre le systéme électronique et le réseau. Si "Y "Y, ce terme est négatif et contribue a faire
di minuer | a temp®rature ®l ectronique. Pour assure

se retrouve également dans la troisieme équation, mais cette fois avec le signe oppose.

La résolution des équations (2.14) per met déobtenir | es dynami ques

réservoir. L e s di ff ®rentes interactions entr e | es r ®s

2lanotationapr ovi ent dhttice®angl ai s ¢
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températures sont représentées a la Figure 2.6. On peut diviser le processus de désaimantation
ultrarapide en trois étapes principales : déabord, |l e syst me ®lectror
lindpulsion laser. Ensuite, | 6 ®ner gi e est r a pu systéme det spirts,rdanh la f ®r ® e

température augmente. Cette étape se produit en* 100 fs et est associée a une chute abrupte

de | 6ai Ent &t n@ah ement , |l es syst mes ®l ectroni ques
r®seau atomigue sur plusieurs picosecopartieeSur et | 6a
une ®chelle de temps beaucoup plus | ongue, l e re
observ® | orsque toute | 6®nergie transmise par | 06i
(a) (b)
o 7001 T,
~100 fs =
@ i
<
5 500 T,
\)\ 1 Q@ & \ S
pe) & g
[ ~ T
» S 40 1
Reseau
300 . :
0 2 4 6
At (ps)
Figure 2.6 Modéle a trois températures
(a) Représentation des interactions entre les réservoirs électroniques, de spins et du réseau ainsi que des
échelles de temps qui leurs sont associées . (b) Evolution des températures des électrons, des spins et du

réseau tel que le prédit le modele phénoménologique a trois températures. Figure reproduite avec autorisation
de Beaurepaire etal., Physical Review Letters 76, pp. 4250-4253 (1996), DOI : 10.1103/PhysRevLett.76.4250 [7].
©1996de | 6 Amer i c &ocietRPhysi cal

Le modele 3T a été le premier modéle permettant de décrire c o mme n t | 6®nergi e d®p
| 6i mpul si on | dadésaimaptationtultrarapidewdu matériau. Par la suite, plusieurs
améliorations ont été proposées pour raffiner le modéle [53i57]. Par exemple, en 2010,
Koopmans et al. présentent le modéle microscopique a trois températures, qui inclut la diffusion
électron-phonon afin de tenir compte du transfert de moment cinétique entre les électrons et le
réseau [53]. Cet exemple souligne une faiblesse importante du modele 3T : il ne donne pas de
détails quant aux mécanismes microscopiques qui permettent de transférer le moment cinétique
de spins vers dbéautres r ®s eDepus,ide sombreusesétudes sel a d ®s ¢

sont attaquées spécifiquement a ce probleme.

Les mécanismes microscopiques proposés pour expliquer le comportement des moments
cinétiques de spin pendant la désaimantation ultrarapide peuvent étre séparés en deux grandes

catégories : la diffusion avec renversement du spin et le transport de spins. Les processus de
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diffusion avec renversement du spin impliquent une réduction du moment cinétique de spin total

et donc de | 6ai ma nletanspox ae spinP estrun effet lodalr Parscé pFocessus,

les électrons dont | e spin est dans | 6orientation majori
excit®e beaucoup plus efficacement gue | es spins
dans cette r®gion. Par contre, | deaCesveuxtcatéyoriecsn t ot al

sont discutées plus en détail dans les sections suivantes.

2.3.2 Diffusion avec renversement du spin

Déja en 1996, Beaurepaire et al. [7] suggerent que les populations de spins majoritaires et

minoritaires peuvent étre modifiées par la diffusion. En 2005, la diffusion Elliot-Yafet électron-

phonon avec renversement du spin est proposée par Koopmans et al. [58] comme processus de

transfert de moment cinétique du systéme de spins au réseau. Tel que représenté a la Figure

2.7(a), ladiffusion Elliot-Y af et per met doéinverser | e spin doéun ®I
déun pRepnooessusest facil it ® p-arbite, qubcouple le systéame dedpin s pi n

au réseau atomique. En effet,]| or squetiongpinot eir e est ®@ansiddb@mM®e’,| elcd
danslesolidee st d®f i ni par qguicentigntoun méange des spidsopasditdes. Si

| éfectron est diffusé, il a donc une certaine probabilité que son spin soit renversé [59,60].

(a) (b)
€.1/2 Lattice
phonon,,
/a:f
€412
Figure 2.7 Diffusion Elliot -Yafet

(a) Représentation de la diffusion Elliot -Yafet. Le moment <ci n®tique de spin de | 6®l ec
spin -, est transf ®r ®intaractiop h(lo) 'Schéma p esrintedadiions du modéle microscopique a
trois temp®ratures. Les fl ches pleines indiqgqguent un transfe
un transfert de moment cinétique . Images reproduites avec | aditorisation de Springer Nature Customer  Service
Centre GmbH : Springer Nature, Nature Materials , Explaining the paradoxical diversity of ultrafast laser -induced

demagnetization , Koopmans et al., © 2010 [53].

En 2010, Koopmans et al. [53] présentent le modele microscopique a trois températures (M3T),

qui est basé sur la diffusion Elliot-Yafet comme mécanisme responsable de la désaimantation.
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Comme pour le modele 3T, le modele M3T considére que le systeme électronique est
constamment en situation doé®qui l i brhaleur aittagersn e . Pa

| 6®chantill on est lesaduteursentrauisent aussinugeiprob@bili® ). que le

spin doéun ®l ectr on s o éldctron-ghonere Coas@iérgntderratibca @A f f usi on

entre | dai mantation du mat®riau et son aimantatio
décrite par :
Q4 Yoo Y A1 0Y a
- 0 0]
o — p Al Ok~ S
Ici, Y est la température de Curie, ©  est le moment magnétique atomique et 6 est un facteur
qui dépend du matériau. Tel que représenté a la Figure 2.7( b ) , | 6®nergie transf ®r

de spin provient entierement du systéme électronique. Par contre, le transfert de moment

cinétique passe uniquement par le réseau via la diffusion électron-phonon.

Une force du modéle M3 T es't qguodi l p e r lesedifféredtes dynamigues deu i r e

| 6 ai ma obseavées dans les métaux de transition et les terres rares. Dans les métaux de

transition a température de la piéce, la désaimantation se produit en quelques centaines de
femtosecondes et est sui vi e doéune r®cup®r ation
picosecondes, tel que présenté a la Figure 2.5 [61,62]. (! sbagit de | a d®sai ms
Dans les terres rares, par contre, la désaimantation se produit plus lentement et deux étapes

peuvent étre observées [63,64]. Déabord, | 6ai mantation <chute sur
Ensuite, | 6ai mant ati on subit une deuxi me chut e

picoseconde avant de récupérer plus lentement.  Q fa@ésaimantation de type II.

Dans le modéle M3T,| 6 exi stence de ces deux ekplignéesngrmede d ®s ai m

partie par le facteur 'YF de | 6 ® uUS9.tPluoce facteur est grand, plus la variation de
| 6ai mantation est i mpo.rSiladésamanthtton est assaz efficacepar cour t
étre complétée avant que le systeme électronique aitpu s 6 ®q ui | i br e rb aa vneacn tlaet iro®

chute rapidementj usqud6”™ un mi ni milafuerpe appligué&pRaiin, élle cteupére
partiellement] or s de | @&cdlacirdns avec le téseaunCes dynamiques correspondent

a la désaimantation de type 1. Si, au contraire, la désaimantation est peu efficace, elle continue a

se produire sur une longue période de temps aprés que les électronsai ent att eavect | 6 ®q u
le réseau. On assiste donc adeux étapes: dob6éabord, | a temp®rature ®I ect
une chute rapide d¥dmiduacani@asysteme dleotnr.o nHugiuse, s o6 ®qui | it
|l e r®seau, mais |l e syst me de spin nbéba pas encore

de diminuer, mais plus lentement, ce qui correspond au type Il. Puisque le facteur "YI*  est
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faible pour les terres rares (voir le Tableau 2.2), celles-ci sont associées au type Il de

désaimantation.

Tableau 2.2 Moments magnétiques atomiques et Températures de Curie
Elément Momear;gm%%r;étique Y (K)
Fe 22 1044
Co 1.7° 1360
Gd 76" 293

Moment magnétique atomique et température de Curie de quelques éléments magnétiques sous forme solide.

Dans les métaux de transition comme le fer et le cobalt, le moment magnétique a tomique est relativement
faible et la température de Curie est élevée [22]. Dans les terres rares, comme le gadolinium, la situation est
inversée [65].

Malgré le succés apparent du modéle M3T, le rdle de la diffusion électron-phonon dans la
désaimantation ultrarapide a longtemps été débattu. En 2009, a partir de calculs ab initio basés

sur la théorie de la fonctionnelle de densité, Steiauf et Fahnle [66] démontrent que la probabilité

de renversement du spin par diffusion Elliot-Yafet est plus élevée que prévu dans les métaux de

transition et concluent que ce mécanisme est assez important pour expliquer la désaimantation.

En 2011, deux autres études théoriques viennent contredire ces résultats. En incluant la

dispersion des phonons dans leurs calculs ab initio, Carva et al. [67] concluent que la diffusion
Elliot-Yafetc ont r i bue trop faiblement ° | a d®sai mantati ol
en considérant une distribution électronique hors équilibre. En étudiant la désaimantation obtenue

par des calculs ab initio sur un modéle simplifié qui exclue de possibles changements de la

structure de bande, Essert et Schneider [68] arrivent a la méme conclusion. De plus, leurs
r®sultats indiguent que | es dynamiques de | &@®atr g
d 6 ® c h anflugreent la désaimantation. Cette hypothése est corroborée par les travaux de

Mueller et al. [69] en 2013. La méme année, les calculs de llig et al. [70] montrent encore une

fois que la diffusion électron-phonon ne contribue pas suffisamment & la désaimantation pour

expliquer les observations expérimentales. Les auteurs soutiennent tout de méme que le réseau

atomique absorbe le moment cinétique perdu par le systeme de spins. L6 ann®e slui vant e
proposent la diffusion entre les électrons et des ondes de spins comme mécanisme

additionnel [71].

Plus récemment, en 2017, Leckron et al. [72] soutiennent que les diffusions électron-phonon avec
renversement du spin constituent un mécanisme suffisant pour la désaimantation a condition que

gudune pr®cession rapide des spi nSkokesnoet &l. [7Blonsi d®r
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montrent a partir de calculs ab initio que la diffusion électron-phonon joue un réle important dans
|l a d®sai mantation du ni ckel , ecobalt sulgtransportde spnd e st p a

est substantiel.

Lors de la diffusion électron-phonon, il est possible que le moment cinétique de spin soit transféré
au réseau, mais il pourrait également étre transféré vers le moment cinétique orbital. Ce
processus est proposé par Zhang et Hibner en 2000 [74]. Parallelement a la recherche sur
| 6i mportance de -phanordplusiéurs étudesexp®@imentalesrvisent a déterminer
si le moment cinétique orbital recoit une partie significative du moment cinétique lors de la
désaimantation. En 2007, a partir de mesures de dichroisme magnétique circulaire de rayons X
dans le nickel, Stamm et al. [8] démontrent que les orbites électroniques ne servent pas de
réservoir de moment cinétique. En 2010, Boeglin et al. [32] observent que le moment cinétique
orbital et le moment cinétique de spin varient de fagon simultanée pendant la désaimantation, ce
qgui confirme quboil ndy a pas un ®change signific
conséquent, le seul canaldetr ansf ert de moment <cin®tique-dispon

orbite telles que la diffusion électron-phonon est vers le réseau atomique.

Une fois le moment cinétique de spin transféré au réseau, une question subsiste : comment le
réseau gere-t-il ce moment cinétique additionnel? Dans les derniéres années, des efforts
importants ont été déployés pour comprendre les dynamiques du réseau pendant la
désaimantation. Deux avenues sont proposées pour le moment cinétique : il peut étre transféré
directemental 6 ®c hanti | | on e nt-tdeeHaas [j78,76], du@Eteeftrinsféré dEdesr st e i n

phonons de polarisation elliptique ou circulaire [77].

Léef f et-deHaassotrespomd”™ | a r ®ponse m®canique de | a mass
un changeimatation. Heutlédavariati on de taGsédparaunt at i on
changement proportionnel du moment cinétique des électrons. Afin de respecter la conservation
du moment cinétique, celui-ci peut étre converti en rotation mécanique de | 6 ®c hanten | | on e
Evi demment |, S i | 6®chantillon est fix® “ un suppor
support et ®ventuellement ° |l a terre enti re plut
Dans ce cas, |l e moment <ci nl®tn Gaset tpPalctdasad,dWe.h ant
en 2013, Fahnleetal. [76]sugg rent gque |l a conservation du mome
lors de la désaimantation ultrarapide est invalide. Considérant ceci, et supposant que le moment
cinétique du réseau est porté par des phonons de polarisation elliptique ou circulaire, Tsatsoulis
et al. [78] effectuent en 2016 des calculs qui semblent montrer que seule une petite partie du

moment cinétique de spins est transférée au réseau lors de la désaimantation. Cependant, ces
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calculs sont basés sur un Hamiltonien simplifié qui ne tient pas compte de certains degrés de

liberté du systeme.

Enh 2019, des mesures exp®r-deHaastdans ensechahtllonldé ferf f e t Ei
permettent & Dornes et al. [33] de conclure que le transfert de moment cinétique vers le réseau

représente 80% de la perte du moment cinétique de spin. Leurs résultats sont interprétés comme

suit : |l ors de | a d®s ai maeHaastindwtrun codplé sul ¢haque séction st ei n
microscopique de | 6 ®c hant i | | on. € unifoémiément®ésaimanté, led coupe | i d e
voisins sbéannul ent , emmeatrspnaasndededémrmationrsé propageant! | s

de | a surface vers | e centre de | 0®chantill on.

Récemment, en 2022, Tauchert et al. [79] proposent que dans les premiéres centaines de
femtosecondes aple manent dnétigue idé spiniesn , d Gtransmis a des

phonons polarisés circulairementavant que | a rotati on .HEneffetléu&c hant i |
résultats exp®r i mentaux indiquent québéenviron 25% des
des phonons anisotropes qui ne concordent pas avec une simple augmentation de la
température, mais qui correspondent plutét a un mouvement circulaire des atomes concernés.

Selon ce modeéle, le temps caractéristigue de désaimantation se rapporte au délai requis pour

accélérer les atomes du réseau et ainsi amorcer le mouvement des phonons. Le temps

nécessaire a la désaimantation est donc fortement dépendant des caractéristiques du matériau,

ce qui peut expliquer les différences de dynamiques entre les métaux de transition et les terres

rares. Ce modéle offre finalement une nouvelle interprétation de | 6 e Einistein-de Haas. Plutdt

gue ddédavoir un transfieque ddeescpi Wy wmoOMENlta ci n®@at i
transfert est médié par une étape intermédiaire pendant laquelle le moment cinétique est détenu

par les phonons polarisés circulairement.

Bien que le débat persistes ur | 6 i mp odiffuseométeetrordpbondnavec renversement du
spin et sur le rble du réseau dans la désaimantation, les mécanismes présentés plus haut restent
favoriséspar | a communaut ® s ci autresimédamgsmes de dif@&mmomaete ns, do
proposés pour expliquer le transfert de moment cinétiqgue hors du systéme de spin. Ceux-ci
incluent la diffusion électron-électron de type Elliot-Yafet [69,80], la diffusion électron-magnon
[71,81,82], et le transfert direct du moment cinétique entre les électrons et les photons [83]. La

plupart des auteurs reconnaissent cependant que la désaimantation ultrarapide est
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vraisemblablement causée par une combinaison de plusieurs mécanismes.

2.3.3 Transport de spins

Dans les matériaux ferromagnétiques, les spins majoritaires et minoritaires occupent différentes
bandes électroniques. En conséquence, leurs propriétés de transport sont distinctes. En effet, les
électrons de spin majoritaire restent dans un état excité plus longtemps se déplacent plus
rapidement que les électrons de spin minoritaire, ce qui leur permet de se propager plus loin
[84,85]. En théorie, il ndest donc dpeahangen|® maerd arnétiqee de spin pour
induire ladésaimantaton dodéune r ®g i o n:ilduffitde proPagdr easpins majavitaires
en dehors de la région en question. Cdbest ce ganR00&partMalinowskige®Rat. [B6].
Les auteurs démontrent que dans un échantillon multicouche de cobalt/platine ferromagnétique,
la désaimantation du cobalt peut étre accélérée et amplifiée si les multicouches sont séparées
par un conducteur et couplées de facon antiferromagnétique. Tel que représenté a la Figure 2.8,
si | 6ai mant ati on datiparaleeuchaque cauchd iadsit ua sotirant de spins
oppos®s vers | Leésa detxr ceuchesorecoivert .alors un afflux de spins dans
| 6ori ent at iedn | rian oraintt ait ri @eneffet esttneutratisé si lescounhesesont
séparées par un isolant ou si elles sont couplées de fagon ferromagnétique.

f‘tT\ 'l'l
RS

Conductive spacer

Figure 2.8 Transport de spins entre deux couches ferromagnétiques
Transport de spins majoritaires entre deux couches ferromagnétiques séparées par un conducteur . A gauche,
| 6ai mant ati on ed pzalléle,odunc bhague c ouche perd et re-oit des spins
maj oritaire. é droite, | 6ai mantation des couches @as antipar
| orientati oehre-noaijtordietsaisrpei ns dans | .Adraii enatnd tait dimnue iFigureail teai r e
reproduite avec | 6 aut o3piingen NatucerCustbreer Service Centre GmbH: Springer Nature, Nature

Physics, Control of speed and efficiency of ultrafast demagnetization by direct transfer of spin angular
momentum , Malinowski et al., © 2008 [86].

Un modéele théorique pour le transport de spins est proposé en 2010 par Battiato et al. [87], puis
raffiné en 2012 [88]. Le modéle considerel e mouvement des ®l ectrons exci
pompe © travers | 6 ®c haiontniais sansrteniecompte decld possibilité dé a di f f
renversement du spin. Etant donné que le libre parcours moyen des électrons est beaucoup plus
petit que | 6 ®t endue tdreanlsaaer ®gi en excit®e psevleld 6i mpul

propagation en profondeur dans | 6 ®c hant ilodsquanlese&lsctronTsonh exgites®r ® e
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par | é6absorption déun phot on, dduhedbandeadstgpesptDarde | a b
cette bande, au-dessus du niveau de Fermi, les électrons ont une grande mobilité (vitesse
dbéenwvinm/fe[B85]).Apr s | 6excitation, | e mod |l e consid re
dans une direction al ®atoire jusqud”™ ce qubils sul
comme <cOest approxi mat i wsomaved un phmnorc @ sune prpureté, | a di f
| 6®l ectron change siimpl é@keatt den dsnmélasiiqgueiauecoen 8i f f us
autre électron, son énergie diminue, ce qui correspond au processus de thermalisation. Le
second électron, nouvellement excité, peut alors contribuer au transport de spin. Les électrons
de spin majoritaire, en se déplacent plus loin que les électrons de spin minoritaire, transportent
leur moment magnétique hors de la région excitée. Le modele permet ainsi de calculer la

population de spins majoritaires et minoritaires ayant voyagés a une profondeur & dans

| 6 ®c haumt iclelradanai n tempetapmre g elldexcictedttieom nf or mat i o

Les processus de transport avec diffusion peuvent étre caractérisés par la variation du
déplacement quadratique moyen des particules dans le temps. Si le processus est régi par le
mouvement Brownien, le déplacement quadratique moyen augmente linéairement dans le temps.
€ opp6sé, si le mouvement est balistique, la relation est quadratique. Dans le modéle proposé
par Battiato et al. [87], le mouvement des spins se trouve entre ses deux extrémes, ce qui
correspond au régime super-diffusif. En outre, la relation entre le déplacement quadratique
moyen et | e temps ndbest pas constant e, mai s passe

ré¢gimecorres pondant au mouvement Brownien | ongtemps apr

Loutilisation de dags le amodélée supesdiffusi® @dr iexermpée spour le taux
déexcitation ®l ectronique et l a dur ®e de vie des
résultats expérimentaux. Tel que présenté a la Figure 2.9( a ) , |l e mod | e per met d
observations de Stamm et al. [8] dans une couche mince de nickel déposée sur un substrat
déal umi ni um. Bi en que |Ipeesr meRstuel ntta tsse uel xepnBeRRnivtm bdndt aacacr(
del 6ai mantation moyenne dans | a couche de nickel , |
calcul ® en fonction de | a pr of onHgune29(l).dA\présud 6 ®c han
certain do®l ai, | 6ai mantation di minue dans | e nick
augmente dans | 6dalfusmi nlieu mo dAplre spr3®d0i t aussi une d
pr s de lerdre lestmatériaux.d @, les électrons de spin minoritaire ayant été diffusés a
rebour s, soit de | 6aluminium vers | e nickel, sont
spin majoritaire peuvent rester excités assez longtemps dans le matériau ferromagnétique pour

sO®l oi gpentdeface. Depuis |l a pr®sentation de ce n
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ont ®t ® men®es afin dében v®rifier l a validit®.
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Figure 2.9 Application du modéle de transport de spin super -diffusif

(a) Désaimantation ultrarapide observée par Stamm etal.  [8] dans une couche de 15 nm de nickel déposée sur
un substrat ddéaluminium (points blcelaulée)pardeonodela de@ansportde a d ®s ai ma
spin super -diffusif pour le méme systeme (région grise). La courbe rouge représente le profil temporel de

| 8i mpul si on dPag ofdnmpee .de( Hodicalée enant ancobnon de | a profondeur dans
trois d®l ai s aplrdoasi mMadne xactiitoant iionni ti al e estl fpai®saemttaBtei oenn rb& seuul .1
apr s | 6excitation. En rouge, | a population de spins majorit

minoritaires excités (traits tirés).  Figure reproduite avec autorisation de Battiato et al., Physical Review Letters
105, p. 027203 (2010), DOI : 10.1103/PhysRevLett.105.027203 [87].E 2010 de | 6 American Physical

En 2011, Melnikov et al. [89] présentent des résultats expérimentaux qui supportent le modele

super-diffusif. Les auteurs mesurent les propriétés magnétiqgues de lasurfaced 6une daddwae h e
déposée sur une couche de fer ferromagnétiqueal or s que seul l e fer est ex
pompe. lls détectentun courantdespind ® ay ® par r ap poeranalyseddladvitesse i t at i o
depropagati on des spins permet de d®duire qubeffect

dans un régime super-diffusif.

En 2012, Rudolfetal. [90]®t udi ent | 6ai mantation doOéune couche d
séparées par une couche de ruthénium. Leur m®t hodol ogi dfet Klsranagd&to- sur | 6
optique résonant, permet de mesurer la désaimantation du nickel et du fer de fagon indépendante.
Lenickelabsorbe | a majeure pprompgeiler dgué 6f mpumanbat iden
couches est antiparalléle, chaque élément subit la désaimantation ultrarapide. Cependant,
| orsque | 6ai mantation des deux c oaugnmeets alessque par al |
celle du nickel diminue. Ceci est attribué au transport super-diffusif de spins du nickel vers le fer.
En 2013, cette méthodologie est utilisée sur des échantillons semblables, mais avec différentes
couches séparatrices, ce qui permet aux auteurs de contrtler
entre le nickel et le fer [91]. Ainsi, il est démontré que les processus de transport de spins et de

diffusion avec renversement du spin contribuent tous les deux a la désaimantation. De plus, les
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résultats indiquent que la super-diffusion des spins est directionnelle dans les échantillons
étudiés; les spins se propagent préférablement en profondeur, de la région excitée vers la région

non excitée.

La méme année, Eschenlohretal. [92] ®t udi ent un ®chantillon compos®
recouverte doudéposéeswicrh es Wdotrr att inopalsiod depdmpeasekcite L 6

| a couche dobéor, nmaciksel|l a ec-oou dh ep edue dph@ome Pagune de | a
méthode résonant e qu i per met doisoler | 6ai malestageurs on de
observent tout de méme une forte désaimantation du nickel qui ne peut étre expliquée par

| 6excitation directe de.sDe fillsdadésaimantstiordestnégerement t e ¢ o u
délayée par rapport au cas ou le nickel est directement excité par la pompe. Les auteurs en
concluent que la désaimantationestc aus ®e par | e transport doéo®l ectro
vers la couche de nickel. Une fois dans le nickel, les propriétés de transport des électrons de spin

majoritaire et minoritaire sont modifiées. Par transport de spin super-diffusif, les spins majoritaires

voyagentj usqudau substrat et | 6 ddutefais) tethetintepnétatidnudesn i ¢ k e |
r®sultats est remise en cause |l orsqudil est d®mon:
les différentes couches est inexact [93,94]. En 2016, une expérience similaire menée par

Vodungbo et al. [95] confirme que la désaimantation peut étre excitée de fagon indirecte par le
transport do6®l ectr ons c¢ h précdent queCespésultatsana favoriséne s aut e
pas nécessairement le transport super-diffusif comme processus de désaimantation une fois les

électrons chauds dans la couche ferromagnétique.

Au fil des ans, dé a u tétudes indiquent que le transport super-d i f f usi f nbest pas u
aussi important que le prévoit le modéle de Battiato et al. En 2012, Mathias et al. [62] observent

un délai entre la désaimantation du fer et du nickel dans un alliage de ces deux éléments.
Toutefois, ce d®l ai est ind®pendant de lebdassit ensi t
la désaimantation était causée par le transport super-diffusif étant donné que |l 6i nt ensi t ® d
pompe influence | e nombisontgéhérdletequitpeuecentparticipeaaw d s

transport. En 2013, Schelleken et al. [96] comparent la désaimantation mesurée sur un
®chantillon de nickel en sondant | 6®chantill on pali
et parderriere.Comme aucune diff®rence ndbest observ®ee, | e

de spin joue un réle négligeable dans la désaimantation du nickel. En 2015, Wieczorek et al. [97]

of frent une ®tude des dynamiques de | dai mantati on
| 6®chantill on. Leurs r®sultats indiquent que | e t
| a premi re centaine de femtosecondes apr s | 6
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renversement du spin devient ensuite le processus le plus important. En 2017, Shokeen et al. [73]
confirment que le transport de spin est substantiel dans le cobalt et démontrentquel 6 i mpor t ance

relative du transport et de la diffusion dépend du matériau.

Récemment, un autre phénomene lié au transport de spin a été découvert e t merite dob-°
mentionné. Letransfertde spin induit opti que mMetdlylndecedS@i STR ( d
Transfer), a été proposé en 2018 par Dewhurst et al. [98], puis démontré expérimentalement en

2019 par Siegrist et al. [99]. | | sbagit ddébun ph®nom ne enti rement

complexes tels que les matériaux avec plusieurs sous-réseaux ou les échantillons multicouches,

| 6excit &i onp ulpsir o peutdachengnernup &lectron de la bande électronique

majoritaire ~ |l a bande ®I ect runmgiie goisiea, ounice-versa. Camme pour ¢ 6

transport super-diffusif, le moment de spin total reste inchangé. Néanmoins, ce phénomene peut

altérer la structure magnétique du matériau, par exemple en le faisant pas s er d€eune ph:
antiferromagnétique a une phase ferromagnétique. Contrairement aux processus de diffusion

avec renversement du spin ou de transport super-diffusif décrits plus haut, ces changements sont

directement induits par le champ laser. Le OISTR estdonc trésrapide;i | sb6agit du seul p
magnétique connuquipermetd 6 acc ®der ° | 6 ®chendd. e de temps attos
234 Effets attendus de | a Il ongueur dbéonde dbdexcita

La vaste majorité des études expérimentales portant sur la désaimantation ultrarapide sont

menéesavec une | ongueur dbéonde de pompe fixe qui cCo

fondamentale du systéme laser utilisé. La plupart du temps, la pompe est donc dans le proche

infrarouge, par exemple ax 800 nm pour un systeme titane-saphir Pour t ant , on peut s
ce que |l e syst me ®l ectronique soitdoetonit ® di f

change, ce qui pourrait mener a des dynamiques variées. Dans la section présente, le modéle a

trois températures est utilisé pour formuler une hypothése quantal 6 ef f et de | a | ongu

sur la désaimantation ultrarapide.

Dans le modele 3T, la premiére étape estlabb s or pti on de | 6®nergie de | 06i
le systéme électronique, dont la température augmente. En négligeant les contributions du réseau
et des spins, qui prennent plus | ongt eamrpespond s 6i n st
a:

6 Y — 00 I )
ou, encore une fois, la chaleur spécifique électronique est proportionnelle a la température, avec

o] [ “Y. Par séparation des variables, on obtient :
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L6int®gration est faite sur | 6excitaestiamgmentteo mpl t e
des3Yapr s | e passage de Dadismdwel smoadn | cediffépEncengeed.e st ¢

température qui détermine les dynamiques de la désaimantation. Plus 3Y est élevé, plus on peut
sbattendre © une @@isuaiégmedtdaetxico n aft o, onpeuncondid@rer® e

quel 6®nergie total e abssfablepsitt P @QAIM &Y. Algrs oname

FY Yy op L 0 0QO Y L 0008 B Y
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Afin de définir letermede sourced 6, il faut pouvoir d®crire la r®po
laser. Pour un champ électromagnétique oscillant a basse fréquence, et en considérant une faible
excitation, on peut approximer les électrons de la bande de conduction comme étant libres dans
le métal. 1 sbagit dylomiold. Cé reodétkae tient pasl ammpte des transitions
®l ectroniques ddune b arnteebandes). |Paracantre, d approchealess i t i on
conditions r®elles doexci pasteitransitions@drsauetautrebandg ues n e
(transitions intra-bandes). Le modéle est donc mieux adapté aux excitations par des photons de

faible énergie, par exemple dans le régime infrarouge, ce qui correspond au régime de longueurs

déonde utilties®l p®ehaaxc¢il |l on.

Le terme de source 0 0 correspond a la puissance laser moyenne absorbée par le matériau. Le
taux de travail fait par le champ laser dans une unité de volume du matériau peut étre exprimé a

partir du champ électrique et du courant induit [102] :

Qw .
— Qo @
a0 CPp
ou le champ électrique ‘Qet la densité de courant ®oscillent dans le temps. La densité de courant
® , Qest définie a partir de la conductivité ,,enaccor dance av eTelqlegpredcri i do Oh

par le modele de Drude,, ——, ou T correspond au temps de parcours moyen des électrons
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et ou ¢“ dH,avec_l a |l ongueur doéonde[108.la duiasanee moykene p o mp e

absorbée devient :

0o 60 e a——
p 1t

Do % 08 &
oo q

Yol el

Cerésultatpeut °tre ®crit en fonct@ernO.dédilnd i eytrean s iotn® da

t emps Pulsion tbteddeiprer met de consi d®rer pliliQ@rtso0l b fbHO®racC
par unit® doaire

O ) \ p ” ”
DO0QO — —M B
@ p 1 7 &P
Pour wune | ongu edierdu ™didam,redcensidbmnt jué & p ts,onal t | p. On
peut alors faire |H6approximation suivante
boQo £t "o _8 & ¢
w1 t =

Tel que d®quatior(2.18), ¢® U cH @la variation de la température électronique est
approximativement proportionnelle a_, 0 0 Q oDonc, on a également la relation 3"Y ¢ _ . Cette
relation quadratique indique que les dynamiques de la désaimantation ont le potentiel de varier
de fa-on significative avec Hna fladintguewe rd®@swldteatd
surprenant . Dans un nua g e cindgtij®@Imeyering accusiuléé pabune s | 6
électron dans un champ laser est donné par Y, | 6®nergi e pond®romotrice
- Q0 Q0
TA] Y dof =

& o

La relation quadratiqgue en |l ongueur domtquelleest dol

|l es ®l ectrons sont compl tement | ibres dbédosciller

£Evidemment, ce d®veloppement bas® sur | e mod | e d
structure de bande, | OGeraation entre les électrons, les spins et les phononsné e st peaen t enu
compte.N®anmoins, il per met de poser des hypoth ses

la désaimantation ultrarapide. Si la température électronique transitoire augmente avec la

| ongueur dbdéonde, on pledésaimantation $oié piud prenoncée poar des u e
| ongueur s d daborsthéme@le lafluBneesde la pompe estconstante. C6est ce qui ¢
démontré au chapitre 5 pour des longueurs dé o nd e dans I e visi bl e et

infrarouge [14]. Toutefois, tel que présenté au chapitre 8, la tendance ne semble pas se maintenir
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dans | 6infrarouge moyen. Un mod | e th®orique plus

les résultats de ce chapitre.

Dans les derniéeres ann®e s, guel ques ®tudes sur | 6effet de
sans toutefois qubdun .d&Eo A047e Rierbuaser &t al. [1S]mbserverd tes e i n 't
dynamiques qui concordent avec les résultats présentés au chapitre 5 dans un échantillon de

nickel. Les auteurs attribuent leurs résultats a la différente profondeur de pénétration de la pompe

en fonction de | a | onguetal{16]db8eovantle mém&tanddhce2nbis Sei be
expliquentleursrésult at s par | e transfert doé®nergie dans | 6@
| e s ubs.tEn 2020, Medeosret al. [15] mesurent plutdt des changements non monotones

des dynamiques de | a d®sai mantati ommetd.2pedansant | a
un échantillon épais de cobalt. En 2022, Stiehl et al. [104] mesurent la désaimantation ultrarapide

déune couche mince udun substrat kseldnt, pli® coomEa@m@ des courbes
obtenues pour |l a m°me quantiiatn® d &@®Ad erngiue ugnb ddroM®@ e
et 1.77um. N6 o b s e r vderchanggmersts de dynamiques, les auteurs soutiennent que la

forme de | a distribution ®l ectroniqgque aqumoirs | 6exci
lorsque les effets de transport non-locaux sont exclus. Une conclusion semblable est atteinte par

les auteurs de Chekhov et al. [105], en 2021, qui comparent la désaimantation excitée par une

impulsion visible et une impulsion térahertz dans une couche mince de fer.

En 2017, Bobowski et al. [106] observent une désaimantation| ®g r e me n't accrue | i
®chantill on de gadolinium est exclied ateupsatiribuanh e | ong
leurs résultats a la probabilité accrue de diffusion avec renversement du spin pour des électrons
ayant été excités par des photons plus énergétigues. Cependant, les terres rares sont connues
pour avoir des dynamiques complexes qui ne concordent pas toujours avec celles observées
dans les métaux de transition. Danscedocument, s eul | 6affFenhgdeur dbéonde sur

de transition est considéré.

2.4 Comment sonder la désaimantation ultrarapide

I exi ste pl usieurs m®t hodes exp®ri ment al es per |

matériau. Toutefois, afin de mesurer la désaimantation ultrarapide, il faut avoir une résolution

temporelle de | 6ordre de | a centaine de femtosecc
donc favori s®es, dbébautant plus que | d6exciepaati on d
une impulsion laser ultracourte. Les méthodes optiques requiérent q u e |l 6i nteractior

I 61 mp u Isendeetie ndtériau produise un changement mesurable dans les caractéristiques
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de la sonde. De plus, ce changement doit pouvoir® t r e quantitativement rel i

matériau.

Il existe plusieurs phénoménes qui répondent a ces criteres. lls peuvent étre classés en deux

catégories. Les phénomeénes non-résonants, tel que les effets magnéto-optiques, sont

relativement faciles a mesurer. En effet, les méthodes de détection basées sur ces phénoménes

peuvent étre implémentées a partir de sources de photons communes et sont donc plus

accessibles. Cependant, puisque les méthodes non-résonant es noéof frent pas un a
structure électronique du matériau, elles ont une utilité limitée. Les phénoménes résonants,

comme le dichroisme magnétique de rayons X ou la diffusion résonante magnétique de rayons

X,sonti nt i mement reli ®s ~° | 6absorption.Ilbteesmegentot ons |
ansiddobt eni r tioheluslp@dcise supla stracture électronique et peuvent étre utilisés

pour séparer les contributions de différents éléments dans le matériau. Cependant, les méthodes

de détection basées sur ces phénomenes sont plus exigeantes en termes de source de photons

et sont donc moins accessibles. De plus, elles doivent généralement étre implémentées dans un
montage sous vide afin dbé®viter | 6absorption des

contribue & complexifierl 6 e x p®r i ence.

Dans ce qui suit, trois des méthodes les plus populaires pour sonder la désaimantation ultrarapide
sont pr®sent ®es. | | s éoptiguie,tdu ditkeroisimé ardulhire magkédquade ma g n ®t

rayons X, et de la diffusion résonante magnétique de rayons X.

2.4.1 Effet Kerr magnéto -optique

Léef f et Keoptigue (MOKYE), @&cauvert en 1877 par John Kerr [107], décrit comment la

polarisation de la lumiére est affectée lors de sa réflexion par un matériau magnétique. Le MOKE

est intimement reli® " | 6 dfaflaerdtation derlaapdlarigation deda corre
l umi re lors de sa transmission bhes effets magmétos doun
optiques d ®c oul ent de |l a r®ponse des ®l ectrons au <ch

magnétique. Plus précisément, 16 e f f aday eF eerains types de MOKE proviennent de la
biréfringence circulaire, c-a-adist e | a di ff ®r ence doéi ndi ce de r ®:

polarisation circulaire gauche et droite, qui est induite dans le matériauparl 6 ai ma.nt at i on

Tel que représenté a la Figure 2.10, un électron libre placé dans un champ laser polarisé
circulairement a une trajectoire circulaire, car il subit a tout instant une force paralléle au champ

électrique [102] :
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k2 (€S & T
Si un champ magn®tique est appliqu®, | 6®l ectron
|l 6orientation d®pend de |l a direction dans | aquel

champ magnétique :

§2) Qb &8 c& v
La somme de ces forces correspond ° la force de
magnétique dépenddel a di recti on dans | aquel |l eb,lafagett@ret r on s
de | 6®l ectron varie selon que | a [108.Dansunmaériauon e st
magn®tique, |l e champ magn®ti que est remplac® par

est évidemment plus complexe que pour un électron libre, mais elle dépend tout de méme du

sens de rotation de la polarisation.
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Figure 2.10 Electron dans un champ laser de polarisation circulaire
Trajectoire Ilbkdans!|® chamoptlasermpolarisé ci rcul ai rement déun faisceau ent
€ gauche, | a polarisation est circulaire gauche et |l e champ @
tourne alors dans le sens antihoraire. A droite, la polarisation est circula ire droite et | 6®l ectron t
sens horaire. Lor squ6u||nestaﬂpl@ué,plafmgnag@éﬁiqum u= ymagit differemment car
son orientation d®pend du mouvement de | 6®l ectron.

L6indice de r ®f restétroitement lid dlaréponseades@ledtr@ansiau champ laser.

En effet, pour un matériau isotrope et non-magnétique, le déplacement électrique est donné par :
@ 70 & feh & @

ol ® j .O est le vecteur de polarisation du matériau de susceptibilité électrique ... et
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T T p ... 77 estsa permittivit® ®lectrique. Al or s, I 61 r
E W 8 & X

Si le matériau est anisotropeou en pr ®s ence do unlapermittivitg éleotriqggen ®t | q u e

doit étre décrite par un tenseur, ce qui i mpliqgue que | 06indice de

tenseur [108,109]. Tel que démontré plus loin, les vecteurs propres formant la base des

polarisations dans un matériau magnétique correspondent aux polarisations circulaires gauche

et droite. Léoindice de r®fraction associ® ~ ces

manifeste comme de la biréfringence circulaire.

Dans un matériau magnétique, la symétrie par renversement du temps est observée si les
composants hors-diagonales du tenseur de permittivité électrique respectent] 0 T 0
Pour le cas particulier ou le matériau est isotrope et 6 ai mant ati on est par al |

propagation du faiGene@au | aser, soit | 6axe

T T

[ T R
m 1o

Tt
T

h &y

ou toutes les composantes peuvent étre complexes. Considérons une onde plane se propageant
dans la direction @, de la forme :

® 00 "R
. & w
® 0Q "> R
0% |l e vectoerst de@dnmn®e” | 06indice@de® a@f®lamombreon comp
déonde dans | e vide. $uwante@@qvenétre appliguéed e Max we | |

n Q — * — @ 0Ph
&1

Sachantquel 6 ai mant at i on censidérant une densitérde auramttnulle (& 1), on

obtient :
® @ ] G
v ,.1 . & p
® © O G8

Eneffet 7 @ @ Qet— ‘Q/@, avec un résultat équivalent pour '@ En incorporant les

équations (2.31) | 6 u n e autre, rsobtiert :

| ® o 1 768 C® ¢
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Avec le double produit vectoriel ® ® @ ®@®®0O QQ on trouve :
MOV MO ] ‘T TS C&® o
Pour une onde plane, ona®X 1 Puisque @ 1 ‘ T , onobtient:
¢ Q0 TQTT—'@ mh

t £0 T—'@ mh

. T &1
€ T T Iy 0
} i ¢ T 1 (@) 8
T T € T n

Le développement matriciel donne les deux équations suivantes :

C& L

La solution de ces équations permet de trouver les vecteurs propres associés aux polarisations
de base du matériau magnétique et les indices de réfractions correspondants. Les solutions non-
triviales sont, pour le champ électrique :

0 "® h Q0
ce qui correspond aux polarisations circulaire gauche et droite. Les indices de réfractions
correspondants sont :

e 1 n 8 C& X

Ainsi, on a bel et bien une biréfringence circulaire.

La biréfringence circulaire impliqgue que dans le matériau, une onde polarisée circulaire gauche

se propage a une vitesse differente ddune onde pol ar i sSRla polarisatianul ai r e
incidente est une combinaison des deux polarisat.i
polarisation linéaire, cette différence de vitesse méne a un déphasage entre les composantes

gauche et droite qui engendre la rotation de la polarisation. Puisque ¢ est complexe, les deux
polarisationscircul ai r es peuvent ®galement subir des taux d
un changement ° | 6 el |IGegpeffatsexister®endransnisaiongetfdt Faraday) at i o n .
et en réflexion (MOKE).

Pourune r ®f | exi on av e c—alunargletgahsmit-d, kes coefficiemts de Eresnel

de la forme ig —— définissent la réflectivité de la lumiére polarisée selon un des
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vect eur s d eadbeansepqlarisatibrecgculaire [110]. En remettant ces coefficients dans
la base des polarisation linéaires s et p, soit les polarisations perpendiculaire et paralléle au plan

ddéi nci dence, atncequidéciit & shampléleatriqua réfléchi :

o WY,
Tel que présenté au chapitre 7, on peut al ors d®fmpexercomméangl e
g % — @ ,ou—estlarotationde Kerret- est | 6el | i pansunisyst®@nede Ker 1
| 6®quili bre, ces deux quanti t[®M8. sont proportion

Selon la géométrie du systéeme,tr oi s t ypes d 6 e foptiguespeuikeatétre idemdfigsn ®t o
lls sont représentés a la Figure 2.11. Le MOKE longitudinal et le MOKE transverse correspondent

aux cas o0% | 6ai mantati on ersdt redpactivement eparglidleaon de | 6
perpendicul aire au plan déincidence. Le MOKE pol ¢
perpendicul aire ° | aTebquerdécdtples haut le MOKE tomgaudinaiet lé o n .

MOKE polaire ontlamémeorigi ne que | § softlébiréfringeace crallaing, et sont donc

maxi mi s®s | or s g u eolinéairaa lanpeopagatian dudfaisceaug1t11]. Contrairement

aux deux autres typesopddeagfufeest,s |kKerMOKma gtnré@anos ver s
déphasage entre les composantes s et p de la polarisation réfléchie, mais entraine uniguement
une variation de la réflectivité de la composante p.

® M

Longitudinal Transverse Polaire

Figure 2.11 Types doef f et s-opfggesr magn®t o

MOKElongi tudinal, transverse et pol @ipteé.qgulee esypea ®d &e mi et® Wanmrr |
de | 6ai mipaatrapport ~ |l a surface de | o Expdrimentalénentolnd &nglaa pl a
déi ncidence est c h dainesure.fParexempteppour nmagiriser le MOKE polaire, le faisceau

incident doit étre prés de la normale [111].

Acausedesa simplicit®, |l e MOKE est wune m®t hode opti
magn®t i ques.0eBda ialvleecumhgdiétofagtique longiridinal résolu en temps que
la désaimantation ultrarapide a été démontrée pour la premiére fois [7]. Depuis, cependant, la

validité des mesures MOKE obtenues alors que le systeme est hors équilibre dans les premiéres
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centainesdefemtose condes apr &étélrensexen cause [31,38,61,1121 119].

En 2000, Koopmans et al. [38] observent des dynamiquesd i f f ®r ent es pour | a rot a
de Kerr i mm®di at ement apr s | 6 e xCei résaltati esthuned un ®

d®monstration i nd®ni abl emagrétiqglesadamsie®mesuncs MOK&E.Er f f et s

effet,sil a rotati on et | 6el tept Pest ® Ileehquanatastleveiént e nf e me
varier simultanément. Les auteurs attribuent leurs observations au remplissage des états (state

filling effect). | mMmm®di at ement apr s | 6exci t atlesotmansitipna r [ 61 m
®l ectroniques correspondants ° | 0®nergie des phot
peuvent donc plus étre interrogéespar une sonde de m°me | ongueur d
possible de r®duire cet ef fet en utilisant di f f «

sonde [120]. Pour cette raison, les mesures de MOKE résolues en temps sont souvent réalisées

avecl a |l ongueur dobéonde fondamentale du | aser comme
sonde. Cobest dbéaill eur s | a présentéadauRanapitesd ¢t8.1 i s ®e dan
M°® me s | 6effet du r e mpminimsé la distribuon s a®@tsatt 0 i peutd 6B re

chauds créée par la pompe altére tout de méme la mesure des effets magnéto-optiques [61,116].

La controverse entourant la relation entre les effets magnéto-opt i ques et edtdoaci mant at
toujours ©Odns led dermiéréstamées, quelques solutions ont été proposées pour
extraire | d6aimantati on det al faE7sl10f erso pMGKeEN.t  Qaur 6puennee
compléte de la polarimétrie résolue en temps permet de dissocier les contributions magnétiques

et non-magnétiqgues au MOKE en plus de fournir les valeurs absolues des composantes du

tenseur de permittivité électrigue du matériau. En 2017, Razdolski et al. [116] proposent une

m®t hode mat h®&mati gue qui permet de retrouver | dai
etdel 6ell ipticit® de Kerr ° condition que |l e trans
cette m®t hode est qubdelle ne requiert pas une mes
l 6el lipticit®, mais uni que me tavalelrstatique,ceaquieshfglus on r el

facilement accessible expérimentalement.

Malgré cette controverse, le MOKE continu ~ tre wutilis® pour | 6®t ude
ultrarapide, car cette méthode demeure la plus accessible. Toutefois, les méthodes résonantes
ont rapidement gagnées en popularité grace au développement de sourcesi nt enses doéi mpul

ultracourtes de rayonnement ultraviolet extréme et de rayons X.

2.4.2 Dichroisme magnétique circulaire de rayons X

Le dichroisme magnétique circulaire derayons X, ou XMCD (Xeray MhgbeticCgdulari s

67



Dichroism) est prédit en 1975 par Erskine et Stern [121], puis observé pour la premiére fois en

1987 par Schitz et al. [122]. 'l dsldagiff ®r enc e dbdaydns ¥ poatiséso n
circulairement par un matériau présentant une aimantation paralléle ou antiparalléle a la direction

de propagation du faisceau®>. L6 or i gi ne microscopiqgue du XMCD peut
en deux étapes [123,124].

La premi re ®tape consi st e.eselmtors frandpsrtent ygntmorment d d u n |

cinétigue 9 pour la polarisation circulaire droite et 2 pour la polarisation circulaire gauche. Lors

de | 6absorptoonpddunnypneb ecduome d®l ect ceanvinaptue de
cinétique doit étret r ans f ®r ® ° | 6 ®] e ct {orbite,.le nMBmantscinéticueigsi a ge s p
enti rement transf ® ® au moment cCi n®t i groite,umr bi t al

transfert vers le moment cinétique de spin est possible. Alors, les photoélectrons résultants de

|l 6excitati on s oBtantdonmé gaelds gh@tens teamsmettent un moment cinétique
oppos® selon qudils aient une p oalpaarisatomdes spins ci r c ul
des photoélectrons dépend de la polarisation des photons. Par exemple, pour la transition Lsd 6 u n
métal de transition (excitation de la couche électronique 2ps. vers la bande de valence 3d), les
photons ayant un moment cinétique 9 excitent des électrons de spin up a 62.5% alors que cette
proportion descend a 37.5% pour des photons de moment cinétique 9. La polarisation des spins

est aussi influencée par le signe du couplage spin-orbite. Pour la transition L, (excitation de la
couche électronique 2p12 vers la bande de valence 3d), le couplage spin-orbite est négatif, car le
moment cinétique total de la couche 2pi, est 0 0 “Yplutdt que 0 0 Y Alors, seulement
25% des électrons excités par des photons ayant un moment cinétique 9 ont un spin up. Il est
important de noter que dans cette étape, la projection des spins est définie en relation avec la

direction de propagation des rayons X.

Dans la deuxiéme étape, les photoélectrons doivent se trouver une place dans la bande de
valenceau-dessus de | 06 ®nlea gd een sdistdahsdartiamie. detvalence, qui est

une fonction du spin, est représentée a la Figure 2.12. Puisque la probabilité de transition dépend

du nombr e dob ®taecessibles, ie® tcansilign®des électrons pour lesquels le spin

donne acc s au pl us g r sonmtf@dvonséesiAinsiepout B ®ansitiondsetenbr e s
consi d®rant qubéil y a plups od®tsdtag tleinbr és apoumr Ipd

pour les photons de moment cinétique 9. Cbest effectivementFigare qui e

3 Dans ce qui suit, seuls les rayons X seront mentionnés. Par contre, les méthodes résonantes fonctionnent
®gal ement avec |l e rayonnement wultraviolet extr°me, ~ ¢
un seuil déabsorption du mat ®riau ®tudi ®.
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2.12. Dans cette étape, la bande de valence agit comme un détecteur de spin; la projection des

Spins est red®f inie en relati on avec-adirebder i ent at
| 6ai mant ati on) . Le XMCID6 ®ismma rdtoantci @n amspatallalg)@taslel sli e
direction de propagation des rayons X. Pour cette raison, le XMCD peut étre mesuré de deux

fa-ons, soit en comparant | 6absor piowen utdisare phot o
toujours | a m°me polarisation et en dChtzdegnérant pl u!
approche est souvent pr ®f ®r ®e pui squbell e garant.i

|l 6intensit® du r astantessmeumd rotn gr edset d mMte xmAT i enc e .

;9 * _ : Fe metal
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Figure 2.12 Dichroisme magnétique circulaire de rayons X

(é€ gauche) Sch®ma do6éune transition ®l ectroniqgue donnant nais
rayons X. La densit® do®tats de dl agbandeodee vahd@®needudpindde Fer mi
électrons. (A droite) Spectre d dab s or pt i o.ha proasilité de teansttion vers la bande de valence 3  d a

partir du niveau 2 psp2 (transition L 3) ou a partir du niveau 2 puz2 (transition L 2) dépend de la polarisation des

photons oude | 6ori ent at i onFidgeurled arienparnotdautiitoen .a Spenger NadueeClistomer s at i on d e

Service Centre GmbH: Springer , Magnetism: from fundamentals to nanoscale dynami cs by Stohr et al.,
© 2006 [24].

)

Une force du XMCD est que cette méthode permet de retrouver expérimentalement le moment
cinétique orbital total 0 et le spin total "Yde la couche recevant le photoélectron. En effet, les régles
de somme, développées par Thole et al. [125,126], permettent de séparer les contributions des
moments cinétiques de spin et orbital a partir de la différence entrelespectr e db6absor pti on
pour les transitions L, et Lz avec les deux polarisations circulaires (ou, alternativement, avec les

deux orientationkdéaecldHai maes at nba) mati ons a jou®

compréhension de la désaimantaton ul t r ar api de pui squébi l a permis

cinétique orbital ne constitue pas un réservoir transitoire important de moment cinétique [8,32].

Le XMCD comporte des avantages non négligeables. En tant que phénoméne résonant, il permet

doi smd edynhnami ques individuelles des ® ®ments qui
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cas, il per met dobéextr ai rcmétiueorbiigbpamles eeglas gle somgme.e | e mc
Par contre, cette méthode requiert une source de rayons X polarisés circulairement, ce qui

constitue un défi technologique important. De telles sources sont assez courantes dans les

grandes infrastructures comme les sources synchrotrons et les FELs, mais leur implémentation
avecdessourcesde g®n®r ati on doé h aevésocestdlimitée[5271dVjole IMCDs ® |

a tout de méme connu beaucoup de succ s pour | 6®t ude de

[8,32,64,130].

2.4.3 Diffusion magnétique résonante de rayons X

La diffusion magn®tigue r ®s o0n an tXeaayResonanaMagnete X, ou
Scattering) est également un phénomeéne résonant. Le XRMS peut étre compris comme une
extension du XMCD & un échantillon présentant une structure de domaines magnétiques. A

cause du dichroisme circulaire magnétique, | 6i ndi ce d assodié ®dux @d@omaineo n

magnétiques individuelspour une polarisation circulaire donn®

entre | 6ai mant adréction delpmpagatiom duefaiscehua Alors, les domaines
magnétiques sont visibles pour le rayonnement Xetl 6 ®c hant i | | on agDbansle o mme u

champ lointain, un patron peut étre observé (voir la Figure 2.13).

a :
Gas Filters o Focussing

cell mirror

Lens

HHG CCD

probe camera
Monochromator Sample
~ .
v
Infrared % "<,_, |
Lens pump

NG
DR 51/“11//
AN

Figure 2.13 Diffusion magnétique résonante der ayons X

(@Schémaddun montage de diffusion magn®ti que rl@sowe((anviblet)) de rayon
qui contient des photons correspondants 7~ un seuil déabsorpt
| 6®chanti |l | on né&é&parlladiffysiantrésanante gr@@nétique est capté par une caméra. La pompe

(en rouge) excite la désaimantation ultrarapide. (b)Structure des domai nes magifc®Pti ques
Pour optimiser |l e signal XRMS, | e s llod somhaimantésshoram aptam, ® t ¢ -@eusets d e
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dire parallelement a la direction de propagation du faisceau .Figure reproduite a®miogerl 6autor i
Nature Customer Service Centre GmbH: Springer Nature, Nature Communications, Laser-induced ultrafast
demag netization in the presence of a nanoscale magnetic domain network , Vodungbo etal., © 2012 [31].

La forme du patron peut étre reliée aux dimensions et a la distribution spatiale des domaines
magn®tiques tandis que | 6i nt eamsurle ®ntrdste mpgadtique n donn
entre les domaines. Pour maximiser le signal XRMS, une géométrie en transmission a travers un
échantillon aimanté hors-plan est généralement utilisée (Figure 2.13(a)). Etant donné que la
polarisation linéaire est simplement une superposition des polarisations circulaires gauche et
droite, les domaines magnétiques sont également visibles pour le rayonnement X polarisé
linéairement. Donc, le XRMS ne nécessite pas de source de rayons X polarisés circulairement,
ce qui facilite son implémentatonavec | es sources obtenues par g®

débordres ®| ev®s

La relation entre | 6intensit® du patron et | 6air
diélectrique [31]. On sait que pour les effets magnéto-optiques, | 6i ndi ce oldeau r ®f r ac
lorsque le faisceause pr opage p araanardtation esndomnée par| 6 ® q u(a.37), o n

soite T2 . On peut réécrire cette équation sous la forme € p 1 3 O

Alors, le dichroisme circulaire est donné par 3f et la biréfringence circulaire par 3 [131,132].

Ces deux quantittss ont pr opor t i o ationedl. Damsles échdntdlans magnetiques

utilisés pour les travaux présentés dans ce document, les domaines magnétiques sont beaucoup

plus larges que les murs de domaines. Donc, les échantillons agissent comme un réseau de

transmission carré. Pour un tel réseau de transmission,| 6 i nt ensi t ® di ffract ®e da

dépend de la différence de transmission entre les domaines [133]:
@ sY “Ysh & W
ou’y Q estla transmission associ ® aux domaines pour

ou antiparalléle a la direction de propagation du faisceau, respectivement, avec Ql 6 ®p ai sseur d
| 6 ®c h a@ntaidént :0 n

T Q Q
Q Q Q Q & m
Q Q Q 8
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Puisque 37 et 3f sont petits, on peut développer les exponentielles :

P p — @ ¥ p —@ 3
— L8 q3fs & p
T — 3 3 8
Finalement,onadonc@ 0 .Ainsi,ilsuffitde mesurer une variation de | 0i

ordre de diffraction afin dobéobtenir une mesure r €

temps.

Le XRMSpeut ®gal ement °tre ®tudi ® ° partir déun for
compte du processus de diffusion électron-p hot on. Dans | a | i mipolaiee,cd e | 6ap,|
formali sme est ®quivalent 7 [13Ajultods sdei bdi mMuen &ats
des photons X et des atomes magnétiques, | 6ampl it ud élastihee e$t @écrittipdre usi on

facteur de forme suivant :

"Qih QBp Q) M1 h a ¢
oung 10O E—T;F= est le vecteur de diffusion, "Q est le facteur de diffusion des charges, soit la
transformée de Fourier de la distribution des charges, et "Q et "Q apportent des corrections au
facteur de forme total. Certaines de ces corrections deviennent importantes prés des seuils
déabsorption. En consi d®r ant s etfattaumde fortne atomiguec or r e c t

peut étre écrit en fonction de la polarisation du rayonnement [134]:
MM €@l Q 08 @ IpQ e3P @3mQ h & o
ou '@ et '@ sont les vecteurs de polarisation du rayonnement incident et diffusé, respectivement,
etopest | e vect eamantationi lte @uantis compleXed™@ "Q et 'Q décrivent
|l 6amplitude de | a di fLEpeasnieermegantient la diffusian des charges me .
résonante etnonrésonante. Pour des ®chantill ons ayantcetprmas doé h®t
peut étre négligé. Le second terme provient du dichroisme magnétique circulaire; il décrit la
di f f us i polarisafidn @ nees une polarisation perpendiculaire 8. De pl us, l 6ampl it

processus de diffusion est maximisée lorsque le faisceau incident se propage de fagon paralléle

ou antiparall le " |l daimantati on.eptésntéalhiguer t er me
2.13.
L idtensité de la diffusion peutétrec al cul ®e ~ partir de | a transform

de diffusion "Q Pour une distribution de charges homogéne illuminée par un rayonnement polarisé

linéairement, ce qui correspond aux ®chantil |l ocausarr&it i | i s®
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del a transfor mRe de F @lB5i soé iOp O @ ilso Ainsimdams leachamm n
lointain, on obtient bel et bien un patron dont la distribution spatiale informe sur la structure des

domaines et dont | 0intensit® est reli®e ~ | o0ampl.

Le XRMS offre plusieurs avantages par rapport au XMCD. Déoabord, |l e XRMS peut
g®n ®r ati on dddidees devés (vajrlaesection 3.2). De plus, Le XRMS donne accés

aladi stribution spatiale de | 6ai mant avhriatonsdesla per me
structure des domaines magnétiques. Enfin, pour le XMCD, deux mesures doivent étre effectuées

pour pouvoir quantifier |dé specineapour ahaque arientatoro det une

| 6ai martda®tciham.t i | | on d o ians ud champ magnhétigue varialwen ce@ui d
contribue 7 | a c¢ ompPRaecwrntrdst®, unkeaeule hasweedt nécessaicegour
obtenir une mesure r el at XRMS. Ld XRMS Gamparie éghleanerit on  a v e
guelques désavantages. Cette méthode ne peut étre employée que pour certains échantillons qui

doivent présenter un réseau de domaines et une aimantation hors-plan. Le XRMS souffre

égal ement d 6 une :flaadiffisibre magnétifiue elle-ménte @st peu efficace et les

échantillons utilisés ont une faible transmission, donc la source employée doit générer un haut

flux de photons. Par exempl e, | 6efficacit® de diffusion d:¢
est de | 6%[13d.rFmalethent, doidme toutes les méthodes résonantes basées sur le

rayonnement XUV ou les rayons X mous, le XRMS doit étre utilisé sous vide pour éviter

| 6 arptisn desphotonsdans | 6ai r .
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3 SOURCES DE LUMIERE

Les sources de lumiéres utilisées dans les travaux présentésicivontde | 6i nf r aaugsuge mo
rayons Xmous.Ceci correspond ° wune pal etx9aumde’nmmagueur s
a des photons de x 0.14 eV a*x 155 eV. Pourtant, ces sources sont toutes basées sur des
systemes lasers offrant des impulsions ultracourtes dans le proche infrarouge, soit un systeme
titane-saphir et un systeme ytterbium. Pour produire | es diff®rentes | c

des proc®d®s -lidédiee pantiutijisé® n o n

L6opti gluen®aamre comprend | 6ensemble des ph®nom ne
matériaual dapplication déun champ ®l ectromaénad®t i que ¢
champ. Ces phénoménes se produisent donc lorsque le champ électromagnétique est assez
intense pour modifier les propriétés optiqgues du matériau avec lequel il interagit. Dans ce régime,
la réponse du milieu ne peut étre décrite qu 6 e n raevleact ilobhampl i tude du <cha
oscillant. De plus, cet t e r el ati on, ndBeé &p pealdptaue i moeinéaree:.
Pui sque | 6 elipénirie gregaiert mro rthamp électromagnétique intense, elle est

généralement associée a des impulsions laser ultracourtes.

Les ph®nom nes -lidéaie pffréengune vaméte rde processus par lesquels les

impulsions laser peuvent étre altérées. Par exemple, s i | @& dut champ laser est
suffisamment ®I ev®e, | 6i ndi paesordled irn&ferraaccttiioonn paevuetc
Puisque les profils spatial et temporel des impulsions laser ne sont pas uniformes, différentes

sections des impulsions subissent des indices de réfraction différents. Ainsi, la propagation de la

lumiere dans le milieu est affectée. Un autre effet possible des phénoménes non-linéaires est la

génération de nouvelles fréquences ( o u | o n g u e.Créseendufilisant dest@ls processus

qu o i | est possible de produire des sources de | um

dans le proche infrarouge.

La premiére démonstration expérimentale de la génération de nouvelles fréquences a été publiée
en 1961 par Frankenetal. [137].Cett e d®couverte a margqu® | 6av nemen
de recherche avec des retombées en physique, en chimie et en biologie. Au fil des ans, le

développement de technologies lasers a offert des sources toujours plus intenses qui permettent

de repousserles | i mi t es d-inéaired Dgng de ghagtre, deux grands thémes de

| 6 opt i-néage sanbabordés : la génération de nouvelles fréquences dans le visible et dans

Il 6i nfrarouge ~ part.ir-lindare dans des @bt@ux, etdadgengatiomdee n o n
photons de | dultraviolmeuspart g®m&®r aukomawgodhar Moni



élevés.

3.1 Optique non -linéaire dans les cristaux

3.1.1 Polarisation non -linéaire

Tous les phénoménes d 6 o r iélgctramagnétique peuvent étre décrits par les équations de

Maxwel | , qui d®t ai l Il ent | effets macroscopiques
électrique et magnétique. Les équations de Maxwell sont :
nap h o
n w ” Fl 0-&
. r®.
n o —nh (o134]
T 0
(€]
n e T— &8 o
0
Avec également les relations suivantes :
® * ©® 0Ph o
® 70 08 o8p
Il ci, on so6int ®r esse e nretrquzéestdans wni drigal noralinéaire aann di t i on
magnétique (0P M dans | equel il A6 w,nacourant (Bc MaC @est Idedrles
polarisation®Pd ont d®coul ent | es phlRédaicefi38hes doéopti que non
La polarisation décrit le mouvement du nuage électronique autour des noyaux atomiques dans le
matériau. Lorsque le matériau est placé dans un champ électrique oscillant, le nuage électronique
se déplace périodiquement. Pui sqgqudune particule charg®e acc®l ®r

réponse du matériau fait elle-méme figure de source de rayonnement électromagnétique. Dans
le régime linéaire, la polarisation est directement proportionnelle au champ électrique appliqué et
la lumiére émise par le matériau est de méme fréquence que la lumiéere incidente. Par contre, si
I 61 nt e iestirdp®rted lesvélectrons sont entrainés suffisamment loin de leur atome pour
gue la forme du puit de potentiel influence significativement la polarisation. Par exemple, dans un
cristal, les électrons peuvent ressentir la contribution des atomes voisins au potentiel atomique.
La polarisation prend alors une f or me qui

électrique du laser. Le mouvement du nuage électronique reste périodique, donc il émet encore
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de la radiation, mais celle-ci contient de nouvelles composantes. En fait, on peut développer la

polarisation totale en série de puissance du champ électrique :

®6 | .. Q0 | .. @6 QO | .. @6 QO OO0 Eh o
ol les ... sont les susceptibilités optiques d 6 o r '@ lreepremier terme de cette équation
correspond au cas linéaire. Les termes suivants décrivent le mouvement non-linéaire des
électrons du milieu et, donc, les corrections apportées a la radiation émise en réponse. Pour
garantir la forme vectorielle de la polarisation, ... estun tenseur de rang 2, ... est un tenseur

de rang 3, etc. Il est important de noter que cette expression considére que la réponse du

matéri au est i nstant an®e, ce qui n 6 e $ar copsgéuent)] e cas
| 6 ®q u(ad®) mediant compte ni de ladispersion,nidel 6 absorption. Tel que d®«
effets font que les tenseurs de susceptibilité prennent une forme complexe et dépendent de la
fréquence du champ électrique appliqué.
On peut séparer les différents termes de | 6 ® g u(a®) comme suit :
o ® o ® o6 ®» o Eh o8y
ce qui nous permet doé®tudier ind®pendamme,dé 6eff
second ordre ® , etc. En notation indicielle, chaque composante de la polarisation est donnée
par :
0 f (o]}
O B 00Hh o)
8
Les indices "QCet ‘Qdénotent les composantes cartésiennes du systéme. Les phénoménes non-
linéaires les plus courants peuvent étre décrits a partir de la polarisation de second ordre donnée
| 6 ®q (B.A)t Cansidérons un champ électrique incident polarisé linéairement et
parall | e nwedelaformel 6 axe
Q0 O ————-8 o T
Le terme quadratique du vecteur de polarisation devient :
0 i .. Ow————O~h
i .. O® h o p
- ... Ow -f ... Ow—8
Ceci correspond © |l a superposition doéun diptle de
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fréquence ¢ , soit le double de la fréquence du champ incident. Ainsi, le milieu émet de la

radiation au double de la fréquence initiale. Cdest | a g ®n @arnoniquean de

En considérant plutdét un champ incident composé de deux fréquences, la polarisation de second

ordre fait ressortir plusieurs phénomeénes non linéaires. Le champ électrique prend la forme :
Q0 Ow—— Ow—38 o® ¢

La polarisation de second ordre peut étre développée comme suit :

0 - ... w0 ©

O ©
o o
00

00 8
Cette expression contient des termes sources de cing fréquences différentes, soit
1 mg hg A 1 A 1 . Chaque terme correspond & un phénomeéne non-linéaire.
Les termes de fréguence nulle conduisent au redressement optique, les termes en ¢ ou ¢
représentent la génération de second harmonique, le terme en] 1 meéne ala génération par

somme de fréquences et le terme en 1 correspond a la génération par différence de

fréquences.

3.1.2 Phénomeénes non -linéaires de second ordre

secon

Lesprocédésnon-l i n®aires dobéor dr®Res u2 tseonnt dcdHaanxuk éenislesu r

raisons de symétrie, ces procédés ne peuvent se produire que dans un milieu non-
centrosymétrique. En effet, puisque 0 O a une dépendance quadratique avec le champ

incident, il reste inchangé lorsque le champ électrique est inversé de O 0 a 'O 0 . Pour garantir

cette relation, le potentiel qui maintientle nuaged 6 ® ect rons aut ouwedoidpas chaque

°tre sym®trique. Donc, l e mat ®riau ne peut °tre i
Tels que mentionn®s ploudse 2linaluent le redressementr optig@di®s d 6
génération de second harmonique, la génération par somme de fréquences et la génération par

différence de fréquences, mai s aus s ioptiqeef f et ®l ectro
Redressemenptique

Le redressement optique provient des termes de fréquence nulle de la polarisation non-linéaire.

Pour un mat®riau il lumin® par wune ondlk ®déammgitr omag
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ddéun change ma lapoladgsationsdt matériau. Dans ce cas, le redressement optique

ndest pas source idree raalisad i pas pdbegadll ations di
Cependant , S i | 6amplitude du signal incident wvari
impulsion ultracourte, la contribution du redressement optique a la polarisation est également
dépendantedutemps. Cette variation |l ente de | a polarisat.i
cycle optiqgue de fréquence trés basse. Ainsi, le redressement optique peut étre utilisé pour

générer des impulsions de | infrarouge lointain au régime térahertz [139,140].

Effet électreoptique

Les effets électro-optiques regroupent tous les phénomeénes pour lesquels un champ électrique

guasi statigue dans | e mat®riau induit un changem
électro-optique ayant une non-linéarité de second ordre est nommé « effet Pockels » et
correspond © une variation de I 6indice de r®fract.i
Ainsi, le matériau présente une bi r ®f ri ngence qui peut °tre contr?

électrique appliqué. Cet effet est utilisé, entre autres, pour créer des lames a retard variables.

Génération desecond harmonique

Tel que représenté a la Figure 3.1, la génération de second harmonique ( SHG, de | 6angl
Second Harmonic Generation) est l a g®n®ration dbébune onde ®l ec
doubl e par r apporltexiste plusieorsnagpdicatioms cd ladSHG . tEw particulier, ce

phénoméne connait beaucoup de succés pour la caractérisation de matériaux. La contrainte de
non-centrosymétrie fait que la SHG peut avoirlieual 6 i nt er f ace entre deux mil
de | d6information sur | a quall4l} Be plsx la BHG offreldes ace do
avantages considérables en microscopie [142]. Comme tous les procédés non-linéaires, la SHG

ndest efficace que si ihtensef Domncssceeud ve se slte ss u f@fgii soannsm edndt
gui se trouvent prés du plan focal participent au signal. Ainsi, la résolution spatiale est accrue. De

plus, puisque lalongu eur ddonde du tesdjfférente degc@ede fai@cean mdident,

le signal peut étre aisément isolé. Ceci améliore le ratio de signal sur bruit. En outre,
contrairement ° dobéautres proc®d®s comme fIpaonf |l uor e:
do®nergie par | 6®chantill on. I sbagit donc dobéun

tels que les matériaux biologiques [143].

La SHG sert ®galement de source de |l umi re. En ef |
degénérerdes i mpul sions wultracourtes dans | 6euldée ravi ol
milieux permettant | 6ampl i fi cat Dangledadrend@sdravaue d 6 i mp |
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présentés ici, la SHG est utilisée pour générer des impulsionsultrac our t es déune | ongue
dex 400 n m, soit |l e double de | a fr®quence associ ®e
titane-saphir ax 800 nm. Ces impulsions servent ensuite a pomper la désaimantation ultrarapide

(chapitre 5) ou ° sonder | 0ai mant &tet 8. rinaleraent, lMSHGESt ( c hap i
communément utilisée pour caractériser des impulsions ultracourtes par autocorrélation résolue

en fréquence (FROG, de | 6 aFRragjlency-Resolved Optical Gating).

(a) (b)

e ek
w
w
X #0 w Y Y
ﬁ
w
Figure 3.1 Génération de second harmonique

(a) Repr®sentation de |l a g®om®trie de |l a SHG. é& |l a sortie dbo
null e, |l e signal contient une faible contribution de fr®quence
de la SHG. Deux photons de fréquence © sont absorbés vers des états virtuels (en pointillés) et un photon de

fréquence  oest émis.

Génération par sommee fréquences
Lagénérationparsommede fr ®quences (SumGrequahey Génératianydstaimes
généralisation de la SHG. Lorsqu 6 un mat ®inéai@ st iluminé par deux fréquences

incidentes, une fréquence supplémentaire qui correspond a leur somme peut étre générée. Ce
processus est représenté a la Figure 3.2.

(@) (b)

W, @ =0
— (‘)2

Figure 3.2 Génération par somme de fréquences

(a) Représentation de la géométrie de la  SFG. Le signal a la sortie du matériau non -linéaire contient une
contribution dont la fréquence correspond a la somme des fréquences incidentes . (b) Représe ntation en
ni veaux doé®nSEG. Paeuwephatods de faéquence s © et © sont absorbés vers des états virtuels (en
pointillés) et un photon de fréquence © © O estémis.
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Génération par differencee frequences

La génération par differenced e f r ®qu e nc e s ( DiffeBnce Fteguency Genegation)i s
n®cessite ®gal ement | dapplication de deubiguré r ®quen
3.3, le signal résultant contient une troisieme fréquence qui correspond a la différence entre les

fréquences incidentes. Ce processus est un peu différent de la SFG. Dans le processus de

différence de fréquences, un des photons du faisceau incident ayant la plus haute fréquence]

aussi nommeé la « pompe », est divisé en deux photons de fréquences moindres. Les photons

incidents de fréquence] servent seulement a guider la différence de fréquences afin que les

photons générés aient des énergies qui correspondent aux fréquences] et 1 1 .Ala

sortie du matériau non-linéaire, le faisceau de pompe est appauvri, mais le faisceau de fréquence

1 , aussi nommé le « signal », est amplifié. De plus, un nouveau faisceau de fréquence] , aussi

nommé « lidler »*, estajouté. Lor sque | a DFG est utilis®e dans | e
gue pour générer une nouvelle fréquence, elle est nommée « amplification paramétrique

optiqueé ( OP A, d ©ptitabParangetri@Amslification).

(@) (o) -

@ =0
w3
Figure 3.3 Génération par différence de fréquences
(a) Représentation de la géométrie de la DFG. A la sortie du matériau non -linéaire, une contribution dont la
fréquence correspond a la différence des fréquences incidente s est générée . (b) Représentation en niveaux
dé®nergie de | a DFG. Uo gsthabsorioenersdue étdt virRel (e poiotidés). Ensuite, la
présence de photons de fréquence © sti mul e | a g®n®r ati on doéun meearsegaeu phot on
celle dbébun phot en a@ae of.r®quence
La DFG permet de g®n®rer des i mpulsions ultracourt
auxtérahertzz.Dans | es travaux pr®sent®s ici,én&réiteldes ce pr ¢
l es impul sions de longueur dbébonde sup®risahire =~ ce

Souvent, plusieurs étapes non-linéaires consécutives sont nécessaires pour obtenir une source
acceptable. Par exemple, au laboratoire ALLS, un systéme commercial HE-TOPAS (Light

Conversion, Inc.) permet de générer des impulsions infrarouges de haute énergie avec des

4 En frangais, le mot « complémentaire » est parfois utilisé, mais la version anglaise « idler » reste courante.
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| ongueur entradl®@bpmdee250m ~ partir doi mpuhms Cesysmec ent r ®e
contient quatre étapes non-linéaires qui sont toutes pompées par des impulsions a 800 nm [144].
Déabord, un depfable tintemsité lest géméré dans une fenétre de saphir par des

procédés non-linéaires qui ne seront pas décrits ici. Ensuite, le faisceau a 800 nm est couplé a

une des fréquences contenues dans ce spectre large dans un cristal de b-borate de baryum

(BBO), ou la génération par différence de fréquences a lieu. Finalement, le faisceau de fréquence

désirée, qui peut correspondre au signal ou * idleprovenant de la DFG, est amplifié par deux

®t apes BaurOgén¥rer des impulsions dans | 6i nfrarouge moyen, un
déampl i fi cat [144h puis antcristaljde GaS®est utilisé pour faire la DFG entre le

signal et | idber issus de la derniére amplification.

3.1.3 Domaine des fréquences

L 6 ® q u @.7)idécnit la polarisationnon-l i n®ai re sous | dapproxi mati on s
du mat ®r i au est instantan®e, sans consi d®rer | a
général, la polarisation dépend du champ appliqué dans le passé et dans le présent. On peut

écrire [145]:

® o 7. .. 0 6 00 Mh
» 0 T A .. 0 oM o 600 VO BW®h o T
8
Une transformée de Fourier permet de passer dans le domaine des fréquences. Pour des champs
incidents monochromatiques, la polarisationnon-l i n®ai re doordre 2 devient
® 1 T A ..1hh &0 @ 11 1 1 Q@ Q 8 o v

La fonction de Dirac implique que cette relation est non-nulle seulement lorsque] ] 1 ,en

incluant également dans ce calcul les fréquences négatives. En notation indicielle, on obtient :

o 1] fBB ..1 1 hh O1 O71 h 0P @
ou la somme sur les fréquences] et] doit étre maintenue constante de facon a avoir

1 1 1

Par exemple, la polarisation non-linéaire de fréquence 1 1 1 , qui correspond ala

génération par somme de fréquences, est :

o 1 fB ..1 1 hHh O] O] .17 1 h h O1 ©O71 8oy

Cette équation peut étre simplifiée en considérant la symétrie de permutation intrinséque de la
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susceptibilité. Cette relation de symétrie provient simplement du fait que la polarisation ne doit

pas d®pendre de | dordre dans | equel | e sAlos,jom mps ®I
a:
1T 1 hh .17 1 h R A oY
et:
0 d B .. 1] 1R A O] O71 8 0P w
D®pendamment du syst me ®tudi ®, débautres symo®tri

encore cette expression [138].

3.1.4 Accord de phase

Dans des cristaux non-linéaires réels d 6 ® p a i s snelle,rles andes générées a différentes
profondeurs peuvent interf ®rer entre ell es. Pour
bentr ®e du c ntipas deafdconnidstructiveeaave€ lesrordes générées en profondeur,
cequiréduiraitl 6 ef f i caci t ® -lihéairepilfaotgaasts qus la relation de phase entre
|l 6onde g®n®r ®e et | a pol aOdbiessat il odna cdcuo rndi ldiee up hraesset. e

A partir des équations de Maxwell présentées a la section 3.1.1, il est possible de dériver
comme nt | 6amplitude des nouvelles fr®quences g®n®r

matériau non-linéaire. L e r ot at i onn d33)dbme:l 6 ®quati on

b

n n Q9 n — —n &8 og Tt

Pour un mat ®r i au @ 6‘a’@ teaotationrelide™®@e nntuldenn® p@BHA) | 6 ®guUa

avec un courant ® TI:

n n Qo ‘' — — 8 a8 p
En séparant la polarisation entre un terme linéaire T ... @ et un terme non-linéaire
® ® »® E,onobtient:
n n @ ‘—fif0O ® 8 o8 ¢
Léoidantid®& nIp n dpeutalors étre utilisée, avec également] * p¥o :
nn® 1@ —0Q * —» 8 o8 o

Dans | 6approxi mation de In@Restnagligenple @ettevapprokimation | ent e

est valide pour des impulsions longues par rapport & un cycle optique, donc elle peut étre
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appliquée pour des faisceau de faible bande spectrale. Pour des impulsions ultracourtes avec

une bande spectrale trés large, il a été démontré q wide généralisation de cette approximation

peut tout de méme étre utilisée [146]. Sous cette approximation, 6 ®quat i on ddédonde ass
systeme est donc :

IR

€ titre doéexempl e, cogemémtion @r somnse dé feéquenees. LA ®q b at i on
(3.19), qui décrit la polarisation non-linéaire, peut étre réécrite sous forme scalaire et sans la
somme en considérant que les deux champs électriques ainsi que la polarisation non-linéaire ont

une polarisation fixe :

0 g ..1 1 hh O O 8 o8 v

Dans ce qui suit, on omettra les fréquences dans la notation de la susceptibilité. Les champs

électriques correspondent a des ondes planes monochromatiques de la forme :

07 6Q h 0% @
ouondéfini’Q &1 Thavecé | 6i ndex de r ®f r addapolasisation dufaisceaup ondant
Le champ généré par SFGestdonc d®cr it par cette ®quation ddédonde

n O] ——07 ‘' —0 1 h

. . o8 X
t N o —0 Q ‘' — ¢ ... 000Q 8

Etant donné que le champ O est indépendant des axes wet w3 on peut remplacer 1 par une

d®ri vRee secoinde sur | 6axe
— 00 —0 c— M6 Q 8 o8, P
Sachantque Q@ —— —— on obtient :
—0 (—0Q 000Q h
ox W
t —6 (— 600Q 8
Final ement , | bea plpd ®@exvenladopwme vari ant—b eln Qement i mp
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donc :

o 1 ..
T—, QTT 000Q 8 o8 T
a Qw
La r®solution33@aedon®d@®qUaet ivoaor i ati on de | 6denveloppe

fréquence] 1 1 en fonction de la profondeur dans le cristal. Déja, on peut déterminer
que lorsque 3Q Q Q Q est nul, & augmente linéairement avec la profondeur &. La
condition 3°Q Ttcorrespond & un accord de phase parfait : en tout pointdanslemat ®r i au, | don
nouvellement générée interfére constructivement avec les ondes générées plus tot. Evidemment,
la génération par somme de fréquences ne peut se produire que si les champs incidents sont

suffisamment intenses et ce processus ne peut donc pas continuer infiniment. En fait, il est

possible de d®river des ®@iB@ pourdenamplsudeno letdi,ques ~ | 0
diminuentavec. N®anmoi ns, si on consid re que | d6efficaci:t
| 6amplitude des champs incidenitls ddefmfeiutr ed pa egmairet

du cristal pour générer plus de puissance dans la fréquence] .Danscecas,l6ampl 06t ude

aprés une propagationde & mal est:

0o 0 0 0 8 o p
L6int ens i tdate esbpropogtienpellenraumodul e carr ® de Lbéamplitude,
‘08 & gh
0 "0 OB — 8 o ¢

La Figure 3.4 montreque | 6 i nt e rosde §é@éréd est optidnale si le facteur 3’ Q¢ est nul.
Puisque | 6intensit ®0,adlwes méférdble dearédsire °Q paur enaximiser
Ol — et ainsi optimiser | o6efficacit® ddlesdta g®ne

intéressant de noter que dans le cas général, 3'Qest une quantité vectorielle. Il est donc possible

doéoutiliser d ecso Ifiani ®aci eraeusx pnodindraire la @andlition gyes la somren
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vectorielle des vecteurs doébondes concern®s soit m

1.0 1

sinc2(AkL/2)
s o o o
N =y [=3] [s5]

o
o
|

-3 -2n -1m 0 in 2n 3n
AklLf2

Figure 3.4 Accord de phase de la SFG

Rel ation entre 106intensifd poyrcunedval@e corstantelde = hecsigealidiminue
rapidement lorsque @4!’ s6®l oignhe de O. rEhapliosn,dédbcateasi t® augmente de
avec la longueur 4.

La relation optimale 3'Q Tt est satisfaite si ¢ ] € ¢ 1 . Cependant, il peut étre difficile,

voire impossible, de trouver un matériau dans lequel la disper si on per met dobéobteni:

déoembl| ®e. Do6aill eurs, dans | e r®gime de dispersio
la fréquence. Puisque,] 1 ppourlaSFG, il nbéest pas possible de sat
dans ce régime. En effet, onpeutré®cr i re | 6accor dsutde phase comme

. . . i

g ;1 . é11 8 0% 0
Dans le régime de dispersion normale, ¢ € et | es deux c¢?!(@B.8%n dentl 6pRagwu at
le méme signe. Une solution courante pour contourner ce probléemee st doéuti |l i ser des

biréfringents comme cristal non-linéaire.

Dans un mat ®riau bir ®fri ngadeta,polarisatiomds ladumierel En r ®f r a c
particulier, dans les matériaux biréfringents uniaxes, il existe un « axe optique » qui définit la

relati on entre l a polarisati on omlés deé polarnsdtions e de r
perpendiculaires acetaxev oi e nt | 6i ndi c eordidage »f é®F r, & soht haonméesd i t c

« rayons ordinaires ». Les ondes dont la polarisation a une composante paralléle a cet axe voient

pluttt | 6indi cextrabrdinare®férjiact gan di®pead de | dangl e e

et la polarisation. Ce sont les rayons « extraordinaires ».

Dans les matériaux biréfringents, | 6i ndi ce de dofcfnora setldment deda®p e n d
fr®quence, mais aussi de | 6orientation | a polari s:
| 6 a x e. Il espdinsi gassible de satisfaire 3°Q TS i | @eoplusl laute fréquence est
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pol ari s®e dans | 6axe qui corr es poDank ce casl ibekistedi ce de
deux possibilités pour les polarisations des ondes de basse fréquence. Si elles sont toutes les
deux polariséesdans | 6axe qui correspond © |1 d06indice de r @
de phase de type I. Si les deux ondes de basse fréquence sont polarisées dans des axes

di ff®rents, il sbagit dbébaccord de phase de type |

Afin doéobtenire |déeacrchirndp odret ep hgausel | e combi nai son d

différentes dans un matériau biréfringent, il est nécessaire de pouvoir ajuster un des indices de

réfraction. G®n ®r al ement , coOest |l 6orientation du <c¢cristal
faisceaux incidents qui sert dobéajustement. Ainsi,
S mai s | 6i ndi ce associ ® aux rayons extraordir
propagation et | 6axe optiiqsueer. |l8 a cecs®oudeateheisgn,hpaosses.i b |

les cristaux non-linéaires destinés a une utilisation spécifique sont coupés a un angle précis qui
am®l iore | daccord ddes gistaansde BBOPutilisés pourdanggrération de
second harmonique de type | avec les systemes laser titane-saphir sont coupés de facon a ce
guobi lunangleae 29.2°entrel 6 a x e o pntfaiscpauese peopageant a incidence normale

a la surface du cristal.

32 G®n®ration dbéharmoniques doéordres ®| ev®s

La g®n®r atoinong udesh adrénor dr e s ®1| dliglRHarmonit B&heratidngestlt 6 ang | a
un processus hautementnon-l i n®ai re qui produit des phddnons de
entre un champ laser intense ¢ 10 W/cm?) et la matiére. Pour des raisons de symétrie et de

cohérence qui seront développées plus loin, les photons générés correspondent aux

harmoniques impairs de la fréquence fondamentale.Le spectre r ®sul tant peut

|l a gamme spectrale de | 6ul dVya méme htieindre dex tayorisrtKke ( d e
mous (plus de 124 eV). La HHG peut se produire dans un gaz ou dans un solide. Dans le cadre

de ce document, seule la HHG dans un gaz est considérée.

Les sections suivantes d®crivent | d6origdbHberchi @es0s (
élevés, les effets macroscopiques, | es condi t i on squidovencétreorespectéee p has e
pour obtenir une conversion efficace ainsi que quelques exemples expérimentaux de sources

HHG a haut flux tirés de la littérature.

3.2.1 Principes microscop igues

La g®n®r ation dbéharmoniqgues dobéordres -clabsgve®s peut
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considere | 6ef f et du champ | aser i ntense .LLemodéleh at ome
développé par Paul Corkum en 1993 [147], est nommé le « modéle en trois étapes ». Avant
| 6excitation par | e champ | aser, un ®l ectron de v

de la molécule, tel que représenté a la Figure 3.5. Les trois étapes de la HHG vont comme suit :

1. Le champ électrique intense du laser vient partiellement abaisser la barriere de potentiel
de | 6atome ou. deb6®laeaetod ®ctuh eal ors une certaine
barriére de potentiel par effet tunnel.

2. L6®l ectron voyage | i br deseaocélér&dparfrechaimpélectriqemp | as e
Apréesundemi-cycl e optique, | e champ ®l ectrique chan
nouveau accéléré, mais cette fois en direction de son ion parent.

3. L6®lI ectr on a ohabligd decrecontbiagr avec sqniion parent. Ce faisant, il se

désexciteetl 6 ®nergi e quodil a acesdm@m@mhi®ee peauwsa nlta sfoar
photon.
D®j ", ce mod | e permet de tirer certaines conclusi

est intensen ptagsi ¢éH6®l eethrd®®nergielpOmeamgt esadmu P!
émis est élevée. De facon équivalente, si le champ laserestaune grande | ongueur
I ectron voyage pl us | on g tPa oopte, sentirajeg estplnsdongetius d 6 ®n
a moins de chance de recombiner avec son ion parent, donc la HHG est moins efficace [148,149].

De plus, on peut deviner que la forme du champ influence le processus. Par exemple, si le laser

est polarisé circulairement, | 6 ®$uit ntparcours q u i | 6®1 oi gne de plus en
de départ et il na@donc aucune chance de recombiner avec son ion parent [150]. La HHG est

donc plus efficace pour un champ laser polarisé linéairement. Finalement, on peut imaginer que

| 6®l ectron rmre peautbatrmraveres de pot e ndu cyeld optigqued - cert
I or s gast&ufisdmment abaissée. Les photons ne sont donc pas émis continuellement. Dans

ce qui suit, chaque étape du modele est développée plus en profondeur.
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Figure 3.5 Modéle en trois étapes
Modele semi-c | assi que de | a g®n®r ation dbéharmoniques ddéordres ®l e
prisonnier du potentiel atomique ou moléculaire. Le champ laser abaisse la barriére de p otentiel, ce qui permet
“ 1 6® ectron de se | i b®rer par ionisation tunnel. LO&®l ectron
recombine avec son ion parent en émettant un photon.
Etape 1 lonisation par effet tunnel
Méme si la premiére étape de | a g®n®r ati on doéhartmdndiigue ss ad § rnc
électron,laHHG est | e produit doébun champ | aser de faibl

loin des résonances du milieu. Dans ce régime,| 6i oni sati on ne (deduatb s°otrrpet iloen
déun phot.d&le dacaule glutée de la forte intensité du champ laser, qui doit étre traité
classiguement.lle x i st e plusieurs types ddaeldinmt eduwchdop.® | aser
Pour des intensités de plus de 10"* W/cm?, 16 i oni sat i on mu Pduidpshnensiés d o mi n

de plus de 10 W/cm?, | 6i oni sarieon w©Wennedli mportance. Pour
correspondent a un champ électrigue comparable au champ atomique, soit plus de 10 W/cm?,

la barriere de potentiel | e est compl tement abaiss®e par | e cha
Dans un champ laser, le potentiel Coulombien q u i retient | 6®l ectron pr s

affecté par la présence du champ électrique :
o oo —— Q@ ¢h o3 T

oulechamplaserO0 est par al kTélque ifeprdséntg & ka Figure 3.5, ce potentiel

présente un maximum lorsque le champ électrique est suffisamment intense. Il est alors possible

pour | 6®l ectron de traverser |l a barri re.

La description compl te de | 06ioni sat dedafonttionnn e | n @
déonde de Dé@®logdt,rdm. fonction dobéonde rmesdépeddoc al i s ¢
des caractéristiques d e | 6 o®@lbeicttarloeni qu e . Apr s |1 6ionisation t
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d®crit | 6® ectron est une superposition db&@n trail

dans le continuum [151]. Ainsi, la probabilité de recombinaison a un temps ultérieur est non-nulle.

Au moment de | 6i onisati on, la partie |libre de | a f
®l ectronique, mais | 6i onisation ajoute ufdb2lfiltre
Plus |l a barri re est abaiss®e par | e champ ,|l aser,
ce qui contribue © diminuer | es chan®anslalgnuedi | y a

ou le champ laser est assez intense pour abaisser la barriere de potentiel sous le potentiel
doéi oni sat i Onl 6d&ul encichmptemensitoni s® et ne recombiner a

parent.

Bien que la description quantique soit la plus exacte, elle est complexe et demeure difficile a

appliquer pour certains systemes moléculaires. Le modéle semi-c | as si que, bien qubéo
per met tout de m° me doobt earaxemgle aparir®eceimodale, g8 i nt ®r

est possible de d®terminer qpow lun chayp laserddénnéoeni s at i o |
utilisant le paramétre de Keldysh [153]:

r ?ﬁ N
—_ 0% L
Y
ou"Y est | 6®nergie pond®romotrice de | 6®l ectron, S (
champs laser moyennée sur un cycle optique. Tel que défini = | 6 @q(2128)t dna Y & Q .

Le param tre de Keldysh ptodieewt®r d d i le terapk del 16 ®4 e ic t
traverser la barriere de potentiel en prenant compte de sa vitesse sous la barriére, de la largeur

de la barriére et de comment celle-ci varie pendant un cycle optique. On considére également

quod- |l a sortie de Illaod®ba&amctir ome ade®ppodts®nttioallt,e son

vitesse est nulle. Trois régimes peuvent étre définis :

1. Sif 1 p,lechamp laser estfaibleousa | ongueur dbébonde est <court
| 6i oni sation multiphoton domine.

2. SiT L p, le champ laser est assez intense pour complétement abaisser la barriére de
potentie., L6i oni sation est directe.

3. Sir p, |l e champ | aser n 0 entense pp@w abaisser gompléteméng i t as s
la barriere de potentiel. L6i oni sation directe maest | d®hecpas
tout de méme traverser la barriére par effet tunnel. Il est intéressant de noter que comme
pour l'ionisation multiphoton, leproce s sus doéi oni sation tunnel r ®s u

grand nombre de photons. Par contre, | 6ionisat
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champ | aser est intense mais de grandwtauk ongueu
doéi oni s at [163h Ainkii I'forfis@tioretumnel est concentrée en proximité des crétes
de la composante électrique de l'impulsionlaser. Cé6est dans ce r ®gi me que

déohar moni ques dli@gordres ®| ev®s a

€ partir du param tre de nKiehédessaite au HHG. Pprexemplege st i mer
le potentiel odndiisati on de | 6 aV Boorrun lasserttitang-s a@Bbi. 76ddéune | on.
d 6 o n d8®0 ntheon doitdonc avoirun e i nt ensi t ® “dvécmdpéuopoudoirgénéresr 1 0

des harmoniques.

Etape 2 Accélération
Apr s |l 6ionisation, | 6®l ectron es$&onmouementpdue se pr
alors étre décrit par les équations classiques du mouvement. Léoacc®l ®r at@omest de | 0GR
définie par la force appliquée par le champ électrique oscillant :

VO a@do Mo8 o @
Pour un champ ®l ect wetd @& mpl&r, talodne lae | 6 alcc® ®®r at i on

W —AT1008 o X
La vitesse de | 6®l ectron est donn®e par | 06int®gra
w | —Al10&Q &
AP o Y
— OEBlIO0 OEIO h
ouo estlemoment de | 6ionisation tunnel:. La position d
o _ —oBle OBT6 ®H
- ) h o W

— A1166 AT1® 1610 OBlIo 8

Cette ®quation d®crit |l a traj ect]odiduehantpdaselrlor®l ectr o
de | 6ionisation tunnel. Pour qudil y ait recombi n:
| 6®l ectron 7 | a p edtilatposition audtempd 60 i00Ind @raarequite ci n®t i C
| 6®l ectron au momentedte T@regecambuhn®@e s@3)pepr tir d
sachantqu ®~ t outd mo@da.elal quereprésentéalaFigure3.6, | a recombinai so
possible que pour |l es ®l ectrons i ampilase®Bephpla s | e |
trajectoire pourathbtagqgunel |l d®N&®Igé et com®ti que | a pl |
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parent d®bute par | 6ionisation tunmepxfoesgueetl e

trajectoire qui produit les photons les plus énergétiques lors de la recombinaison. Il est important

de noter que | 6ionisation t uwyledptigpeeut se produire
Kmax
2.0 A
S 1.5
s
ot
c 1.04
]
@
a
0.5 A
0.0 0
0 1n 2n
Phase du champ laser, wt
Figure 3.6 Trajectoires possibles dplaser ® ectron dans un
(Enhaut) Di st ance entre | 6®l ectron ionis® et son ion parent penda
laser en fonction de la phase du champ.  (En bas) représentation du champ électrique du laser. Ldionisation
tunnel a lieu lorsque le cham p est intense, donc prés de la phase © <« . Lorsque le champ change de
direction, | 6®l ectron est acc®l GFiI® ledni odiirseacttiioonn tdiennedn sieormpr
maxi mum ddédintensit® du champ | aser e Ipastiddji ont piarende eltd ®lae ¢
est impossible (courbe noire). La couleur des autres courbe r epr ®sente | d®nledegiled &lienchttri agru ea t
moment de la recombinaison.
A partir de la Figure 3.6, on peutnoterq u 6 © pthiexrcede | a trajectoire ass

recombinaison maximale, il existe deux trajectoires pourc hagque val eur possible
cinétique. Pour les trajectoires qui débutent pres du maximum d 6 a mp | du tchardpelaser,

| 6®1 ectr on gtemppavantpda geeomhbinernCes trajectoires sont dites « longues ».

Les trajectoires «courtesé, el |l es, d®but ent chdmp laserestanedéclinkta mpl i t u
font voyager | 6 ®1 e cétmoims lomoDanssla deseriptiph quamgicgue de

| 6i oni sation tunnel, l a partie de I a fonction doc
s6®l argie | ors du trajet. Pour cette raison, pl
recombinai son avec | a part i en pdrent dstagraffde wiosi, ledsn ddon

trajectoires courtes sont plus efficaces pour la HHG.

Etape 3 RecombinaisoB i SYA &aAz2y RQdzy LK20G2Yy

Lorsque | 6®l ectron revient vers son ion parent, i
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et d @mettre un photon. Dans la description quantique,| 6 ® mi ssi on provient de | 6
la partie libre et la partie liée du paquet d 6 o s @eetroniques| or squbéel | esceguk recou
cause des oscillations du moment dipolaire électronique qui générent de la radiation. Les
considérations classiques permettent de prédireque | 6 ®ner gi e duwlapdmme on est
du potenti el doéi oni sati on e taurndoement dé ®combingisore. Tet i n ®t i
gue pr®sent® plus haut, dée®h@é®Igeet tom®It o gs edenalka m
obtenue pour la trajectoire quidébute a] 0 px.Pour cette tr aj(@38)tdanner e, | 6 G
gue la recombinaison se produit lorsque] 6 cvuvJLa vitesse de | 6®l ectron

| 6 ®q u(d37)j:0n

®w — OEJuuJOEdxJ p& v¢-8 oa T
LO®nergie cin®tigue devient
0 -G p& L Y— o XYh ox p
0% | 6®nergi e Yo nrea@stdomeparli @@q u(@23).@onc,| 6 ®nergi e maxi m
gui peut °tre ®mise par HHG, aussi nomm®e | 6®nerg
0O 'O o XY8 o ¢

L 6 ®qg u #3t42) parmet de définir quels moyens peuvent étre empruntés pour augmenter

| 6®nergie des photons g®n®r ®s . Déabord, l e choi x
V. Onpeut ®gal ement augmenter |l 6intensit® ®Haw champ

contre, il faut considérer comment ces param tres affectentdesl 6ef fic
photons. Par exemple, la Figure 3.7 montrel 6i nt ensi t ® g®n®r ®e dans une f
en fonction de | a |l ongueur ddondd ®H i u oBiea flue | le a NeRrO
| 6 ®ner gi edesmphotonag@rérés augmente comme _,1 6ef fi cacit® di mi nue
Enfait,| 6i ntensit® des har mof &cpuse, entrelautrej do long trajebdesm e

électrons etde laconversionent re | e nombre de pho[48449]. g ®n ®r ®s e

Les résultats obtenusj us quoi ci permettent de d®crireeua g®n®
atome ou molécule. Dans un systéme réel qui en compte une multitude, la radiation émise par

toutes les sources interfére. La véritable efficacité de conversion des harmoniques dépend donc

également de la géométrie du systéme entier. Les courbes présentés a la Figure 3.7 sont le
r®sultat ddédune ®tude e prensentdians les<effets imacrscepique®en| s

compte [154]. Les considérations macroscopiques de la HHG sont détaillées dans la section

suivante.
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Figure 3.7 Intensité delaHHGen f onction de | a |l ongueur dbéonde

Intensit® dbéune fraction du spectre harmohaquengte®neddbadde
champlaser. Dans | 6 a augmemtantl@h ongueur déunmddem ldé®Aer gi e de coupure peé
x 70eV ax 200eV, mai s | 6i n teadimmue deRdeux ®ond@s @& grandeur. Tiré de Popmintchev et al.,

PNAS 106, pp. 10516 -10521 (2009) [154].

3.2.2 Considérations macroscopiques

La section pr®c®dente d®crit | e processus de g®n®
source microscopigue unigue et pour un seul demi-cycle optiqgue du champ laser. Pour obtenir

une description macroscopique delaHHG, il f aut consi d®rer | 6i mpact
de rayonnement ainsi que | es cons®quences du fait

demi-cycle optique.

Les trajectoires présentées a la Figure 3.6 sont la source de plusieurs des caractéristiques
macroscopiques de la HHG. Tel que décrit dans la sous-section précédente, les trajectoires

courtes sont favorisées pour la conversion, mais elles ont aussi un autre avantage : le faisceau

résultant est moins divergent que pour les trajectoires longues. En effet, pendant leurs trajets

dans le continuum, les électrons accumulentune phase qui d®pend de | 06i
laser [155]. Cette phase est transmise aux photons émis lors de la recombinaison. Puisque le

faisceau laser utilisé pour lagénératona un pr of i | d 0 i-uniforen@(généraBmentp at i al
gaussien), la phase varie a travers le faisceau. L e f ront ddéonde r ®saelgiiant es
donne un faisceau harmonique divergent. La divergence associée aux trajectoires courtes est

mi ni me, car | a variation de | a phase accumul ®e par

importante pour les trajectoires longues. L e m°® me principe sobéapplique aus
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I 6i nt e nmpulsic® lagkreusilisées pour la génération n 6 e s t p a s [1%5]jo Doact lasn t e

trajectoires courtes offrent aussi une cohérence temporelle supérieure [157,158].

Un autre effet des trajectoires est la modulation en frégquence de la radiation émise sur un seul
demi-cycle. En effet, pour chaque type de trajectoire, on peut calculer la différence de temps entre

| 6®mi ssi on des ps@Eneaiass Pour des tdhjedtofre® coartes, en obtient une

modul ati on en fr ®gadieemue s fEquences bagses,sontéiises én premier.

Cbest |1 6inver se pourExpéemrentalemeni, ettetmodulationsen fréquergal e s .
peut étre compensée par des contributions macroscopiquedd ac cor d d edepédaresia af i n
durée des impulsions générées [159,160].

Il est possible de générer efficacement une impulsion attoseconde unique, par exemple en
utilisant des impulsions laser ultracourtes dans| e s q u e | | e & &st shfiisante gue pendar®
un temps inférieur & un demi-cycle optique. Danscecas, | 6i mpul si on aunt osecot

spectre large qui couvre toutes les énergies de photons accessibles pour les trajectoires

possibles. Lor squdon wut il ilaserpladsdomnguds,rparcdntsej |® spactre doit tenir
compte de | @ntre te®e impulBions atmsecondes générées a chaque demi-cycle
optique.

Dans le domaine temporel, le champ électrique total généré correspond donc a une série de pics
s®par®s par |l a moiti® dbébune p®riode du cpeamp | ase|
correspond a la transformée de Fourierde cett e f ondc@ume .s ®rli es bheg ipgi ¢cs s
le double de la fréguence angulaire fondamentale 7 . Ainsi, seul un harmonique sur deux est

généré. De plus, a cause du changement de direction du champ électrique a chaque demi-cycle

optique, il y a une différence de phase de “ entre deux pics consécutifs dans le domaine temporel.

Ainsi, seuls les harmoniques impairs peuvent interférer de facon constructive. Ceci découle du

méme principe de symétriequi f ait que | es p-linéateeds secosd odirépept i q u e
sont présents que dans les matériaux non-centrosymétriques. La Figure 3.8 montre un exemple

de spectre harmonique g ® n ®r ® dans | e n®on "mpaddiuneddismPel dé

et centrées a 800 nm.
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Figure 3.8 Spectre harmonique s
Spectre généré par des impulsionsde8 mJ et doéune fdur®entdre®e&D “ une | onmmgueur doc
(photons de 1.55 eV)dans | e n®on. Pour optimiser | 6accord de phase, | e
sphérique de longue focale (3 m) dans une cellule de gaz de 8 mm de long. Les harmoniques impairs sont
g®n®r ®s jusqud”™ | 6harmonique ddéordre 63.
3.2.3 Accord de phase
Comme tout processus non-linéaire cohérent, | 6accord de phase macrosc

beaucoup le processusd e g®n®r ati on doéhar mdonsgue plesisursdducasdr es ®|
sont présentes. Le but de | 6accord de phase est td@®l i mi ne
radiation provenant de sources microscopiques qui se situent a différents endroits le long du
faisceau laser. De fagon équivalente, on cherche a réduire le désaccord de phase entre le champ
fondamental et ses harmoniques. En ne considérant que les harmoniques colinéaires au faisceau

fondamental, on peut écrire le désaccord de phase sous forme scalaire :

AR Qf1 k 3 o o
ou] estlafréquence angulaire du champ laser fondamental et j est un nombre entier impair qui
d®note | 6ordre hlaGgamwnadrgd ed g @ni®a Ve | da®a it Dansle obt en
vi de, | accord de "@habsBoetet malDans un, gazepusieurs
phénoménes peuvent causer un désaccord de phase. En fait, quatre causes majeures de
désaccord de phase peuvent étre identifiées : la géométrie du systéme, la dispersion du milieu
neutre, ladispersionc aus ®e par | a pr®sence doOo®I| eatlegradiers | i br e
déintensit® [d6l]. champ | aser

Désaccord de phase géométrique
Pouratteindre | 6intensit ®daRkrcneosnsiag wees “d Oleéaistgra®ens® r@al t e vc
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laser fondamental d o i t °tre confin® dans une petite r ®qgi

principales sont utilisées pour ce faire : soit le faisceau est simplement focalisé dans le gaz, soit
il est couplé aunefiore™ c¢cT ur cr eux .rDamsfelcddre ded avagxapresentés ici,

seules des géométries non-guidées sont utilisées.

Lors du passage au focus, le champ laser acquiert une phase de *“. Ceciimplique que, prés du

focus, | a phase v girdelaphase deiGbwy.nhean tp.h alsle sdéea Gouy peut

comme [162]:
. AOABWMI ox T
oldest | 6axe de pr op acpsttepavamétrd confdcal,iqe esieégaliau dduble

de la longueur de Rayleigh, & . La longueur de Rayleigh correspond a la distance sur laquelle la

taille du faisceau varie peu prés du focus. On a:

& —h oa v
ou U estlerayon dufaisceau dansleplanfoca.Le vecteur dbébonde ass
est:

N a ——h
o h o8 o
—38
Donc, présdufocuset de | 6 alad@phaspge gégmetique est 3°Q —nQ p.Le

déphasage géométrique est toujours négatif. Il peut étre réduit si la longueur de Rayleigh est
grande, ce qui correspond a une longue focale. De plus, la valeur du déphasage géométrique
peut étre contrdlée expérimentalement en changeant la position du focus par rapport au milieu

générateur, c-a-dire én contraignant la position & a laquelle la HHG se produit.

Désaccord de phase di a la dispersion dans le miligteneu
Puisque I 6indice de r®fraction du gaz util:i
un désaccord de phase de la forme :

= ET1 ] ENT AT N1, .
3Q 1 = ﬂ&)ﬂ n—a)m £En] 8 (015 'S

Dans |l es gaz, |l a diff®rence doéoindices de r

oci ®
Ss® pou
®f ract

contribution au d®saccord deOnpcutdositele mehemmterqpud e nt r s
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général, | 6i ndi c edares rl®f ulatimeasophus faiblé g keex tdans |,dohenf r ar ou
3Q mLO6indice de r®fraction d®pend ®gal ement de | a

qui est ionisé.

Désaccord de phase dd a la dispersion du milieu ionisé
Apr s | 6exci tation par | e c hamp | aser, | e mi | i
pourcents [163]. La dispersion associée aux électrons libres devient alors non-négligeable.

Léindice de rR6lfaction devient

€ p — h o Y
ou on introduit la fréquence plasma] , soit la fréquence sous laquelle le plasma est opaque. La
fr®quence plasma est reli ®8,par]l a—d.e nPsuitsky uded @I deicntdri

réfraction associé au plasma augmente avec la fréquence, le désaccord de phase correspondant

est négatif :
3Q — & ] € N ™ o W
Expérimentalement, il est possible de contréler 3°Q & partir de la pression de gaz dans le volume

ou les harmoniques sont générés. En effet, on peut considérer que le désaccord de phase d( aux
électrons libres est proportionnel & la pression de gaz [163].

Désaccord de phase d0AWNI RASY i RQAYGSYyaArds
Presduplanfocal, | 6i nt ens i t Rarigdlavec cetieaatapon [1&ds er v

)y U h o T

b4

ouOr epr ®sente | 6intensit ®Taquedédiitadampla shcionprédédentgy | an f o
|l a phase acquise par | 06®l ectromdépenddedbbbonhendiynE
champ laser. Cette phase est souvent nommée « phase dipolaireé¢ pui squbéell e provi el
formé lors du processus de HHG. En premiére approximation, la phase dipolaire est
proportionnelleect édrided @bhmd én®n i peeeu tg RAMGIEHBSE 6 ®cr i r e

3'Q | n —h od) p
ou|] n d®pend de | 6ordre harmonique et Ledwigne gupe de
désaccord de phase dipolaire change selon la position par rapport au plan focal. Si les
harmoniques sont générés avant le plan focal, 3'Q est négatif. Si les harmoniques sont générés

apres le plan focal, 3'Q est positif. Il est donc possible de contrdler cette contribution au désaccord
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de phase en changeant la position du milieu générateur par rapport au plan focal.
Finalement, on peut écrire le désaccord de phase total comme suit :

3Q 30 3Q 30 308 08 ¢
Le signe de chaque contribution est résumé dans le Tableau 3.1. Pouropt i mi serde | 6acco

phase, il faut minimiser 3'Qen optimisant la géométrie du montage expérimental et la pression du

gaz pour sbassurer que | es dieftf ®r entes contribut.i
Tableau 3.1 Contributions au désaccord de phase
Contribution Signe Contrdlé par
Géométrique 20 - C(_)_ndltlo,ns,de focalisation, distance entre le
milieu générateur et le plan focal.

Dispersion neutre 3Q s Pression de gaz, pourc

Dispersion plasma 3Q s Pression de gaz, pourc

Gradient d 3 nsiga m Position du_mllleq generateur par rapp(?rt au

(phase dipolaire) 3Q nsia plan foca[, intensité du champ laser, fréquence

¢ de | 6harmoni que.

Contributions principal es au désaccord de phase pour la HHG produite par la focalisation du faisceau laser
dans un milieu générateur

Une cons®quence importante dei Diblaictc® r @ld6 adleg pehnmtseer e
champ | aser i nd®f i ni ment . En effet, |l e g@oburcent
demeurer assez faible, typiqguement quelques pourcents, pour que la contribution de la dispersion

plasma puisse étre compensée [163]. Il existe donc une intensité de saturation au-dela de

l aquell e I e taux dobéionisation est t Airsipbie®@due v® pou
| 6®nergie de coupure soit pr asprééguatiom(B42 |, | € 1" nldb&ismt ¢
necessairement avantageux doéutiliser ce param tre
élevees.

3.2.4 Efficacité de conversion

Les équations présentées a la section précédenteper mett ent doéopti mi ser | 6a
milieu. Cependant, un effet macroscopique supplémentaire doit étre considéré pour générer le
plus de photonspossibles: | a r ®absorption des photons par | e m
extréme, les gaz absorbent facilement la lumiére. Par exemple, a la pression atmosphérique, il
suffitde0.4mm ddargon pour absor beV. DG %leddies gépdrabetiron s = ¢

est trop long ou si la pression est trop élevée, les photons générés au début du processus sont
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tous réabsorbés.

La distance qui peut étre parcourue dans le gaz par la radiation de fréquence] avant que
l 6intensit@®apl@d e olidi mt®augitt ® ilnontg uael uer edsdtet dssoonTnpRiei o
donnée par [163] :

0 h od o

ol "Q est la constante de Boltzmann, “Yest la température du milieu, 1) est la pression de gaz et
, 1 estla section ef f iPcoaucre odpGtiiomiisseart ilcan .g®n ®r ati on do
le milieu générateur soit plus longque lalong u e ur d 6 aasseae Ppla fiéquence du laser
fondamental. Par contre, au-d e | ~ ddéune cerlt@®mies slioomng uckaus , har mon

maximisée, car toute nouvelle contribution est balancée par la réabsorption.

La longueur optimale du milieu générateur est également dictéeparl 6 accord de phase,
|l a distance sur l aquell e |1 6interf ®rdckarce leddx ec ode
propagation. A cet effet, on définit la longueur de cohérence suivante : 0 “T3°Q La

minimisation du désaccord de phase permet de maximiser la longueur de cohérence. Selon les

travaux de Constant et al. [166],] es r el ati ons suivantes permettent
phase :

0 o0

o b o) T

5« 3¢

ou O est la longueur du milieu générateur, par exemple une cellule de gaz. Lorsque ces
relations sont r espect @eflxde photonearespondars & plus leela d 6o bt e
moitié de la conversion optimale, soit la conversion avec un accord de phase parfait et un milieu

générateur trés long.

Léoptimisation de | 6accord de phase est un ®| ®men
Tableau 3.2 donne quelques exemplesde| 6 ef fi caci t® de | aobrmuelorer si on

du processus de HHG dans la littérature.

Tableau 3.2 Efficacité de conversion
o Source laser et Eff|caC|tg de Efficacité de conversion
Publication o Gaz conversion - .
géomeétrie d 6 seaul harmonique
totale
. 800 nm, 150 pJ N N
Rundquist et al. [167] _ Argon ~36a48eV |pm apm
Capillaire
800 nm, 1.5 mJ Xénon ~23 eV T T
Constant et al. [166] - N P
Capillaire de 4 cm Argon ~20a32eV p Tt
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800 nm, 20 mJ
Takahashi et al. [168] Focale de5m Argon o8 pT ~42 eV pR® p T
Cellule de 10 cm

800 nm, 20 a 24 mJ
Rudawski et al. [163] Focale de 4 m
Cellule de 2 cm

Argon VUV PpTT ~32a42eV |pm apTm
Néon Y pTm ~32a90eV |pmapm

820 nm, 6.5 pJ
Rothhardt et al. [165] Focale de 75 mm Argon pg8 pm ~26 439eV p Tt
Jet de gaz

800 nm, 50 mJ
Takahashi et al. [169] Focale de 10 m Néon U pT ~50a95eV p Tt
Cellule de 5 cm

1030 nm, 8 mJ
Fan et al. [18] Focale de 1.25 m Hélium ~155 eV T pT
Cellule de 2 cm

800 nm, 13 mJ
Cardin et al. [14] Focale de 3 m Néon ~60 eV p Tt
Cellule de 8 mm

960 nm, 0.8 mJ
Légaré et al. [19] Focale de 75 cm Argon ~60 eV o pTI
Cellule de 8 mm

Exempl es déefficacit® de <conversion ®nerg®tique obtenue po
principalementpourla HHG dans | 6argloa @&ér hie" n®oowol onne donne | 6ef fi

un harmonique unique aux énergies de photo n indiquées. Les trois dernier s exemple s correspond ent aux

travaux présentés au x chapitre s 4, 5 et 6, respectivement .

Outre | 6efficacit® de conversion, il faut g®n®r er
processus de HHG puisse étre utilisé comme source de lumiére. Par exemple, tel que mentionné
a la section 2.4.3, le XRMS a une efficacité de p 1 . Une grande quantité de photons est donc

nécessaire pour obtenir un signal en utilisant cette méthode. Une stratégie pour obtenir le plus

de photons possibles avec une efficacit® de conve
photons pouvant °tre convertis. Cependant , i noe
de | 06i mpul sion du | asedi nftoenndsainte@ tdae v.i eEnt etfrfoept ,®|sei
|l a conversion est moins efficace. De plus, comme |

| 6®nergie suppl ®mentaire est transf ®r ®e vers des

nécessairementuti | es pour | dapplication vis®e.

é€ |l a place, il convient de conserver | a m°me inte
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fois | 6®nergie des impulsions et l e volume de ¢g®i
faiblement dans le milieu. Alors, le changement de longueur de Rayleigh affecte la phase de

Gouy, mais | daccord de phase peut °tre conserv® e
produit N0 s oi t constant. Cbest l a proc®dI({l68 qupr ®s en't
réussissent ainsi a générer des impulsions de 0.3 uJ ax 40 eV, ce qui correspond a*x 1T p T

photons.
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4.1 Abstract

Development of ultrafast table-top x-ray sources that can map various spin, orbital, and electronic
configurations and reordering processes on their natural time and length scales is an essential
topic for modern condensed matter physics as well as ultrafast science. In this work, we
demonstrate spatiotemporally resolved resonant magnetic scattering (XRMS) to probe the inner-
shell 4d electrons of a rare-earth (RE) composite ferrimagnetic system using a bright >200 eV
soft x-ray high harmonic generation (HHG) source, which is relevant for future energy-efficient,
high-speed spintronic applications. The XRMS is enabled by direct driving of the HHG process
with power-scalable, high-energy Yb laser technology. The optimally phase-matched broadband
plateau of the HHG offers a record photon flux ( ¢ p 1tphotons/s/1% bandwidth) with excellent
spati al coherence and covers t he ssedges. Weeverify éhs
underlying physics of our x-ray generation strategy through the analysis of microscopic and
macroscopic processes. Using a CoTb alloy as a prototypical ferrimagnetic system, we retrieve
the spin dynamics, and resolve a fast demagnetization time of 500 + 126 fs, concomitant with an
expansion of the domain periodicity, corresponding to a domain wall velocity of D750 m/s. The
results confirm that, far from cross-contamination of low-energy absorption edges in multi-element
systems, the highly localized states of 4d electrons associated with the N4s edges can provide
high-quality core-level magnetic information on par with what can be obtained at the M edges,
which is currently accessible only at large-scale x-ray facilities. The analysis also indicates the
rich material-, composition-, and probing-energy-dependent driving mechanism of RE-associated
multicomponent systems. Considering the rapid emergence of high-power Yb lasers combined
with novel nonlinear compression technology, this work indicates potential for next-generation
high-performance soft x-ray HHG-based sources in future extremely photon-hungry applications
on the table-top scale, such as probing electronic motion in biologically relevant molecules in their
physiological environment (liquid phase), and advanced coherent imaging of nano-engineered

devices with 5D8 nm resolution.

4.2 Introduction

Understanding and controlling ultrafast light-induced spin dynamics have been developed into a
fascinating research topic of condensed matter physics, motivated by both fundamental interests
and technological applications. Time-resolved x-ray techniques provide insights into spin changes
with element specificity on their natural spatial and temporal scales [170]. Recently, the

generation, control, and application of x-ray sources based on high harmonic generation (HHG)

onant



have received significant attention for time- and space-resolved spin dynamics measurements
utilizing magnetic dichroism sensitivity. In addition to being more compact and more accessible
than large-scale x-ray facilities such as x-ray free-electron lasers (XFELs) and synchrotrons,
table-top sources offer several unique advantages over them, particularly extremely short pulse
duration [171,172], broad bandwidth (BW), and controllable spin [127,173,174] and orbital
angular momentum [175,176]. Therefore, high-brightness HHG light sources [147,167,177]
potentially serve as a unique laboratory-scale tool for the frontier of spintronic applications. Owing
to its high spatial coherence, HHG radiation has been used for imaging of nanostructures with a
large-scale view [178i 180], magnetic imaging with diffraction-limited spatial resolution, and
enhanced magnetic contrasts using holographic methods [181]. Furthermore, the extended
degree of the control of spin [127,173,174] and orbital angular momentum [175,176] of HHG
pulses via the manipulation of driving lasers provides the unique ability for resolving and
controlling the magnetic and topological excitations of magnetic textures. Most importantly, HHG
pulses enable femto-to-attosecond temporal resolution [171,172] for observing novel light-spin
control phenomena in the unexplored sub-fs temporal regime [99]. The broad spectral BW of HHG
spans the characteristic M- and N-absorption edges of transition metals (TM) and rare-earth (RE)
elements that exhibit magneto-optical activity. Resonant x-ray probing at these edges [182]
provides access to an element-specific [91] mapping of magnetic states and allows tracing their

evolution in time.

Despite the numerous proof-of-concept demonstrations using HHG sources, all of the previous
studies were focused on TM ferromagnets [7]. In contrast, recently developed magnetic
nanostructure materials are based on ferrimagnetic/multiferroic multicomponent systems
associated with RE [183i 185] and are promising candidates for future storage and information
processing spintronic devises owing to their nanometer size, fast speed, efficient driving
dynamics, and topological protected stability [186]. Spontaneous emergence of magnetic order in
nanoscale and mesoscale structures has been observed in TM-RE systems using x-ray scattering
and diffraction techniques, and they play an important role in a variety of macroscopic phenomena
in magnetic materials. Such heterogeneity of magnetic states in an otherwise spatially
homogeneous material is a result of a complex interplay between electron spins and other
degrees of freedom (electron orbitals and lattice). In particular, it has been shown that, after
femtosecond laser irradiation, the exchange-coupled magnetic sublattices of particular TM-RE
systems exhibit distinct magnetization dynamics of the constituent magnetic moments [183,187]
and transfer of spin angular momentum between different sublattices [188], as well as between

nanoscale spatial regions [189], which leads to a deterministic switching of sample magnetization
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on the femtosecond time scale [187,190]. Such space- and element-dependent ultrafast spin
dynamics have been observed in, but not limited to, CoTb [188], (FeC0)Gd [191], and FeTb [192].
Furthermore, great progress has already been made in manipulating and detecting new
structures, such as chiral textures and skyrmions. Recently, ultrasmall skyrmions (D10 nm) with
fast dynamics at room temperatures in a compensated ferrimagnet have been resolved with time-
resolved x-ray microscopy [186]. Since all these studies have relied on short wavelength x-ray
probes at large-scale x-ray facilities, the development of novel x-ray techniques for element
selective mapping of spin configurations and their fast reordering processes has still been a

subject of intense research in the physics of magnetism over the last 10 years [170].

Soft-x-ray resonant magnetic scattering (XRMS) is a powerful x-ray technique combining
diffraction with absorption spectroscopy that provides access to the complex charge, spin, and
orbital orderings in materials [181]. It arises from an enhanced scattering amplitude when the
incoming x-ray photon energy reaches the absorption edges of the constituent elements. XRMS
is sensitive not only to magnetization distributions in the form of conventional domains but also to
chiral spin texture structure [193,194], with spatial sensitivity down to few-nm scales [181].
Therefore, it can provide information unattainable through conventional visible [195], x-ray
microscopy techniques and neutron scattering techniques. However, compared to spectroscopic
methods, resonant magnetic scattering requires orders of magnitude higher photon flux because
of the relatively low (D10'®p®) scattering cross section in the x-ray spectral range [136], which
imposes a significant challenge for the application of HHG sources for these types of scattering
experiments. Another fundamental bottleneck is the cross-contamination of the peaks (e.g., M
edge of TM and O edge of RE) in complex multicomponent TM-RE systems at low x-ray photon
energies [196], where the many-body corrections and local field effects are of crucial importance.
It worth to note that high-energy and high-flux XFELs allow precise measurement of magnetic
scattering in a large momentum space, which leads to high spatial resolution, but the applications
are limited by the cost and available beamtime. For an HHG-based instrument, to image the laser-
induced nanoscale spin dynamics and the transfer in association with the magnetic sublattices in
TM-RE ferrimagnets, it is crucial to extend HHG photon energy to cover the inner-shell absorption
edges of 4d RE ferrimagnets (Gd, Tb, and Dy). While considerable progress has been made to
extend the phase-matched HHG cutoff with longwave driver pulses from optical parametric
amplifiers (OPAs) [1971 203], it came at the expense of efficiency in the soft x-ray spectral range

because scaling the wavelength of the driver pulses (_ ) reduces the single-atom HHG yield [149]

8

to_ 28 8 and because of the low conversion efficiency of OPAs (10%i 20%). On the other hand,

the recent development of novel Yb laser sources [204i 206] is showing great potential for next-

107



generation driver technologies of HHG, owing to the advantages of high power scaling,
robustness, and compactness. A proof-of-concept HHG source using a high-repetition-rate Yb
fiber driver has been demonstrated [207]. A novel energetic multidimensional-solitary states
(MDSS)-based post-compression technique has been discovered, showing huge potential to
further scale the performance of Yb lasers [17]. Nevertheless, so far, spatiotemporally resolved
element-specific probing of RE magnetic systems in the soft x-ray spectral range has remained
inaccessible with table-top HHG sources.

In this work, we demonstrate, for the first time, time-resolved XRMS (tr-XRMS) based on a high-
brightness Yb-based HHG source at the N4 5 edges of RE elements, which corresponds to a dipole
allowed 4d-to-4f transition. This high-brightness soft x-ray source is accomplished by directly
driving the HHG process in the optimally phase-matched regime in helium by using a power
scalable, kHz, high-energy, 1030 nm, Yb laser system with a peak power of 0.3 TW. The HHG
cutoff reaches up to 220 eV, and the phase-matched broadband plateau of the high-brightness
HHG source with record flux ( ¢ p 1 photons/s/1% BW) is especially suitable for the photon
demanding tr-XRMS at the N4s edges of REs (Gd, Tb, and Dy). Furthermore, the relatively long
propagation distance of the nearly quasi-plane-wave driver laser field in the optimally phase-
matched conditions results in a low-divergence and high-spatial-coherence soft x-ray beam,
which is particularly important for high-quality spatially resolved tr-XRMS measurements. To
investigate the intrinsic energy transfer efficiency from the IR driver to the generated soft x-rays
for the desired resonance energy range at the RE N edge, we experimentally compare various
generation schemes by employing different wavelengths, gases, and pressures. The underlying
physics for efficient HHG is verified with a theoretical analysis combining the microscopic electron
wave packet trajectories and macroscopic phase-matching process. We perform table-top tr-
XRMS measurements on a prototypical CoTb ferrimagnet by covering the N4 5 edges of Th around
D155 eV. From the time-resolved scattering patterns, we retrieve the demagnetization evolution
of the localized 4d electron associated with the N4 s edges exhibiting a demagnetization time of
500 + 126 fs originating from the fast-electronic heating. This has so far been observed only at
the M edges of RE materials using hard x-ray pulses at large-scale facilities [188]. Furthermore,
we observe the laser-induced evolution of hanoscale magnetic domains on the femtosecond time
scale, which we compare with results from previous studies [31,50], revealing the potential role
of complex material-, composition-, and, possibly, probing-energy-dependent driving mechanisms

of RE-associated multicomponent systems.
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4.3 Results
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Figure 4.1 Schematics of the experiment

Schematics of the Tr -XRMS experiment using a soft x -ray HHG source. (a) High -brightness high -order
harmonics are generated in a gas cell filled with helium and driven by compressed pulses in the optimal phase -
matc hing conditions. Tr -XRMS experiments are carried out in a pump i probe geometry by exciting the sample
with IR pulses with a wavelength of 1550 nm before  the HHG probe pulses arrive. The spatiotemporal evolution

of the magnetic domains is measured with time  -resolved diffraction patterns from the harmonic beam,
recorded with a CCD camera as a function of the delay time. (b) lllustration of the x -ray energies of different
absorption edges of TM and RE elements. The low  -energy O 1 edge of RE and the M 2.3 edges of TM are close in
energy, which could be challenging to distinguish in experiments. The high -energy Ms4 edges of REand L 23
edges of TM, on the other hand, require alarge  -scale x -ray facility. Our solution lies in between and can provide

a table -top sour ce probing the magnetic dynamics with the N 45 edges of RE.

The schematic of the experiment is illustrated in Fig. 4.1. We focus on the highly localized states
of 4d electrons associated with the N4s edges of Tb using a bright, soft x-ray table-top source at
155 eV, allowing to probe the inner-shell electron spin states. We show that probing at the N edge
via tr-XRMS provides rich information on the magnetic properties that are as accurate as probing
at the Ms edge at 1240 eV. This comes from the fact that 4d electrons are sufficiently shielded,
and N-edge transitions are free of the complex cross-contamination [196] of peaks in TM-RE
systems in contrast to the O, edge at lower photon energies (from 50 eV to 70 eV), where the
manybody corrections and local field effects are of crucial importance [Fig. 4.1(b)]. The core of
the experimental setup is shown in Fig. 4.1(a). The fundamental femtosecond pulses with

1030 nm and a duration of D220 fs from a Yb:CaF, amplifier were first compressed by a
post-pulse compressor, consisting of a hollow-core fiber (HCF) and a set of chirped mirrors. The
implemented HCF is 3 m long and has a large core diameter (1 mm), enabling a compression
ratio of D10 for the high-energy (D11 mJ) pulses. The post-compressed pulses have a peak power
of D0.3 TW (25 fs, 8 mJ), which is key for achieving efficient laser-like HHG [Fig. 4.2(c)] up to

220 eV in a 20 mm helium-filled gas cell with adjustable backing pressure. The harmonic
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spectrum is characterized by a soft x-ray spectrometer. As shown in Figs. 4.2(a) and 4.2(e), the
change of the pulse duration from 220 fs to 25 fs extends the HHG cutoff from 150 eV to 220 eV.
Particularly, the photon flux at the desired resonance of the Th N4 s edge is increased by over one

order of magnitude. This result can be explained by the suppression of ionization for a shorter

driver pulse.
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Figure 4.2 Driver pulse compr ession and HHG characterization
(a) Temporal characterization of uncompressed and compressed driver pulses with the frequency -resolved
optical gating (FROG). (b) Measured and simulated HHG signals as a function of the helium backing pres sure

with a peak power of D0.3 TW at a wavelength of 1030 nm. (c) Beam profile of the narrowband harmonic beam
after the multilayer mirror with a central photon energy of 155 eV. (d) Absorption cross section of Th near its

Na45 edge [208] and the reflectance of the x -ray multilayer mirror. (€) High -order harmonic spectra driven by
uncompressed (200 fs) and compressed (25 fs) pulses.

4.3.1 Development of the High -Brightness Soft X -Ray HHG Source

To generate high-brightness HHG radiation, it is essential to reach optimal phase-matching
conditions by routinely optimizing the gas pressure, focusing conditions, position of the cell, etc.
In Fig. 4.2(b), we plot the total spectrum intensity for photon energy >100 eV as a function of the
backing pressure of helium, at a peak intensity of @® p 1 W cm'2 The HHG intensity grows
guadratically at low backing pressures, followed by a saturation of the signal at a backing pressure

of 200 mbar. When further increasing the pressure, the spectral intensity decreases due to the
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absorption of the generated harmonics within and after the generation volume. This observation
is reproduced with high fidelity in our ab initio simulation based on the strong-field approximation
[see Fig. 4.2(b) and Supplement (Annexe 1)]. We further optimize the gas-cell length and find that
the HHG flux saturates when the length is larger than 20 mm, indicating the absorption-limited
HHG condition [166]. As shown in Fig. 4.2(e), we observe a flat-top spectrum covering the broad
spectral range up to a cut-off energy of D220 eV. This value is in excellent agreement with the

predicted HHG phase-matching cutoffs for 1030 nm [177]. Compared to previous

experiments [165,207], the high peak intensity of the driving laser here allows us to use a loose
focusing geometry and relax the requirements on the phase-matching pressure.

To verify the advantages of our generation strategy for obtaining a high photon flux within the
range of the N4 s edges of RE elements, we experimentally compare the conversion efficiency of
our approach: (i) _ 1030 nm in helium with two other generation schemes based on OPAs: (ii)

1500 nmin neon, and (ii) _ 2400 nm in argon. We adjust the peak power, pulse duration,
and focusing geometry of the driving laser in every case to reach the same cut-off energy. For
gases with a lower ionization potential, it is essential to use a long-wave driver pulse to stay below
the critical ionization level. The backing pressure of the gas medium is also optimized to obtain
phase-matched and absorption-limited HHG. The absolute HHG flux right after the gas cell for
case (i) (_ 1030 nm in helium) is estimated under diffraction geometry by considering the
known efficiency of the CCD (Andor Newton 920), the transmission of the 500 nm zirconium filter
(D15%), and BW and efficiency (D3%) of the EUV multilayer mirrors. The photon fluxes for the
other conditions are then calculated according to the relative spectral intensity measured using
the same spectrometer. Conversion efficiency is then calculated by considering the input pulse
energy in each case (see Supplement in Annexe I). The experimentally measured conversion
efficiencies for the three different approaches are plotted in Fig. 4.3(a), showing that our method
[()_ 2030 nm in helium] yields the highest conversion efficiency throughout the 100D200 eV

range of interest, which is supported by our simulations shown in Fig. 4.3(b).
For the phase-matched HHG, absorption-limited conversion efficiency can be described as

, _ — [166], where 0 is the amplitude of the single-atom recombination cross section at

the harmonic frequency] ,_ represents wavelength scaling due to the electron wave packet
diffusion during its free-space excursion, with ¢ v® 1@ [149], and , is the x-ray absorption
cross section. As shown in Fig. 4.3(c), the longest electron wave packet excursion occurs for
argon with _ 2400 nm, which leads to a significant reduction in recombination probability for

case (iii) [177]. In contrast, the single-atom responses for (i), _ 1030 nm in helium, and (ii),
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1500 nm in neon, are similar since the stronger wave packet diffusion for the longer _ is
compensated for by the larger recombination cross section associated with the larger ionic core
of neon in case (ii). Summarizing the above discussion of microscopic single-atom response, the
expected HHG efficiency is similar for both helium and neon. Nevertheless, macroscopic
propagation changes the situation in favor of helium because its x-ray absorption cross section
() is one order of magnitude lower than neon at the energy of 200 eV [Figs. 4.3(a) and 4.3(b)].
For a fixed driver pulse duration, this simple model suggests a straightforward recipe for reaching
the highest flux at a target x-ray photon energy located in a resonance-free plateau region of the
harmonic spectrum in the vicinity of the cutoff. The highest efficiency is achieved using helium
driven by the shortest laser wavelength capable of reaching the corresponding semi-classical
cutoff, given that the laser pulse intensity is sufficient to sustain a phase-matched HHG regime.
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Figure 4.3 HHG from different sources

High brightness of HHG directly driven by compressed 1030 nm-wavelength laser pulses. (a) Measur ed and (b)
simulated conversion efficiencies of HHG in the 100 D200 eV spectral range generated in (i) helium with
Y4 1030 nm, (ii) neon with ¢4 1500 nm, and (iii) argon with ¢4 2400 nm. The peak power, pulse duration
and focusing geometry are adjusted to yield the same cut -off energy of the spectra. The conversion efficiencies

in (&) and (b) are all normalized to the conversion efficiency in case (i) at D200 eV. (c) Simulated cut -off
trajectories for the three cases shown in (a) and (b). T  he radii of the trajectories linearly increase with the
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excursion time, symbolizing wave packet spreading. The more efficient single -atom response
helium is due to reduced electron wave packet (EWP) spread caused by the shorter wavelength drivi ng field.
(d) Overview of the experimentally generated HHG flux in photons per shot per 1% BW above 100 eV in helium
(squares) [197,200,201,203,207], neon (circles) [1981 202,207,209], and argon (triangles) [210]. The driving field

wavelength ( 74) is illustrated by marker colors. The repetition rate of HHG is at D100 kHz for open symbols, at

10D50 Hz for the half -filled symbols, and at D1 kHz for the fully filled symbols.

In Fig. 4.3(d), we show that, owing to the high conversion efficiency for the HHG driver wavelength
of 1030 nm in helium, we achieve the highest flux of ¢ p 1 photons/s/1%BW at 200 eV (see
Supplement in Annexe |). Unlike most previous experiments summarized in Fig. 4.3(d), in which
_ -dependent cut-off extension was studied, our method is free of additional energy loss due to
the absence of parametric frequency conversion. Reviewing HHG results with direct laser driving
at different wavelengths, it must be noted that with laser pulses of _ 800 nm from a Ti:sapphire
amplifier, it is possible to extend the cutoff beyond 200 eV by employing sub-10 fs driver
pulses [211] or using quasi-phase-matching techniques [209]. However, in these situations,
ionization-induced phase mismatch quickly outruns the dispersion contribution of neutral atoms,
making macroscopic phase matching very challenging [212]. In contrast, in our experiments with
driver pulses of _ 1030 nm, we significantly suppress the ionization of helium, thus facilitating
phase matching. The estimated ionization fraction is below 0.38%, while the critical ionization of
helium is 0.4%. We also note that a photon flux  p Ttphotons/s/1%BW is not necessarily rare at
photon energies <100 eV, which can be readily used for tr-XRMS studies on the low-energy Mz 3

edges of TM elements [14].

4.3.2 Firsttr -XRMS Measurement Covering the N Edge of RE

In previous studies, owing to the rapid development of ultrafast x-ray sources, time-resolved
element-specific absorption spectroscopy and resonant scattering measurements were used for
studying ultrafast demagnetization in ferro- and ferrimagnetic alloys or multilayers. By probing on
different magnetic elements, distinct laser-induced magnetic dynamics were revealed, owing to
the exchange interaction and transfer of spin angular momentum between elements. Lépez-
Flores et al. studied the ultrafast demagnetization in Co-RE alloys (RE = Gd, Tb) using a
femtosecond-slicing source covering the Mas edges of RE elements, and showed that the
demagnetization dynamics are element and composition dependent [188]. On the other hand,
Merhe et al. studied the ultrafast demagnetization and changes in domain structure in CoTb alloys
by covering the low-energy O: edge of Tb [213] using a similar source. Their results presented
evidence for domain-wall broadening, while, more interestingly, they reported a faster
demagnetization time compared to Ref. [188], which implies that different dynamics may depend

on the probing photon energy. More recently, by covering the Ms edge of Th, Ferté et al. reported
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ultrafast demagnetization of CoTb alloys by hot-electron excitation [214]. Besides the above
results, dynamics of the magnetic domains have been studied by covering the Ms edges of TM
elements in Co/Pd and Co/Pt multilayers, but they have yielded very different behaviors [31,50].
We note that most of the above experiments were performed using XFELs, and that results on

the N4s edges of RE elements are still absent, to the best of our knowledge.
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Figure 4.4 Physical mechanism of XRMS

lllustration of the physical mechanism of XRMS at the N 45 edges of REs using linearly polarized softx  -ray HHG
source. The linearly polarized x  -ray light can be regarded as the superposition of two circularly polarized light

fields with opposite helicities. At the absorption edge of the element, the magneto -optical effect can be
analogous to circular dichro ism in absorption. The magnetic nanodomain structure of the sample can be
approximated by a grating in which the transmission of each domain depends on the relationship between the
orientation of the magnetic moment and the helicity of the incoming beam.

The concept of HHG-based tr-XRMS for temporally and spatially resolving spin dynamics at the
N4 s edges of RE elements is illustrated in Fig. 4.4. One important advantage of this method is the
ability to use linearly polarized HHG to retrieve high-quality x-ray magnetic circular dichroism
(XMCD)-related information from the magnets. Indeed, the production of circularly polarized HHG
requires additional rather complex driver setups. It also requires very high purity of the circularity
of the driver laser pulses, because any imperfection of the circularity from the fundamental driver
beam will be enhanced and transferred into the generated circularly polarized x-ray beam in the
soft x-ray regime [128]. The underlying fundamental physical processes of using linearly polarized
x-ray light to enable strong magnetic contrast is illustrated in Fig. 4.4. It can be intuitively
understood in terms of these different scattering amplitudes O | for the opposite helicity circular
components that form the linearly polarized beam, or in other words, linearly polarized x-ray light
can be seen as the superposition of two opposite helicities (right circularly and left circularly
polarized x-ray light) that are differently scattered by magnetic domains depending on the
magnetization orientation [181] (see Supplement in Annexe I). The quantitative clarification of the

physical origin of XRMS by using circularly polarized x-ray light and its link to the conventional
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XMCD measurements have already been developed using an eigenwave formalism [215]. The
actual refractive indices and their energy dependence with linearly polarized x-ray light around a
core level are calculated by following a classical description of Maxwell equations and a
permittivity built from the quantum scattering amplitude [215]. The inference of the x-ray beam
encoding with different refractive index information will form a scattering pattern in the far field,
which can be characterized through the scattering vector, applied light field, and spectral
dependences in reciprocal space. We note that the diffraction patterns come from the leading
term for XRMS, (& @ &b, where '@ and ‘@ represent the polarization unit vectors of incident
and scattered light, respectively, and 6pis the sample magnetization [213,216] (see Supplement

in Annexe ).

Here, we carry out the first table-top tr-XRMS measurements, reaching the N4 s edges of Tb, in a
CoTb sample prototypical of TM-RE ferrimagnetic alloys. The sample is a 50 nm film grown on a
SisNs membrane and exhibiting an out-of-plane magnetic anisotropy with a striped domain
structure. We note that, even though the N4s edges of Tb are tabulated at 150.5 eV, defining the
absorption threshold of the 4d to 4f transition, the highest diffraction efficiency occurs at the
energy of D155.5 eV, which was confirmed by measurements on the same samples at the SOLEIL
synchrotron and also by previous experiments with higher-energy resolution [208] [see Fig. 4.5(a),
and Supplement in Annexe 1]. As a result, a concave multilayer mirror with a central energy of
D155 eV and a 5-eV-wide BW was selected to focus the harmonic beam onto the ferrimagnetic

prototype sample.

The measured static XRMS pattern of the sample is shown in Fig. 4.5(c). Through XMCD
sensitivity [213,216], the alternating oppositely magnetized domains [Fig. 4.5(b)] effectively serve
as a diffraction grating for the incident linearly polarized soft x-ray beam set at a resonant
wavelength of D8 nm, which can be decomposed as two circularly polarized fields with opposite
helicities, giving rise to the clear plus-and-minus first-order diffraction peaks in the far field. We
simulate the scattering intensity by using a resonant wavelength of Tb N4s edges (D8 nm) with a
0.8 nm BW with a normalized mutual coherence factor of one, which describes the internal
correlations between the wavefront phases of the beam at different locations [Fig. 4.5(d)]. The
obtained real-space stripe-like diffraction pattern from the simulation consists of two well-defined
diffraction spots, which have good agreement with the experimentally measured XRMS pattern.
The agreement is not only because of the small wavelength of the x ray but also because of the
longitudinal coherence (monochromaticity) of the beam. For phase-resolved applications, such

as large-scale view nano-imaging [178i180], and enhanced magnetic contrasts using
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holographic methods [181], spatial coherence is also important. Note that since HHG is an
fifel ectron recollisionodo pr [RX7f padicularx-ray ghaon erergieso s c o pi c
can be generated through different electron trajectories in the optical cycles of the driver laser
field, which may lead to a reduction in spatial coherence. In our case, the optimally phase-
matched condition in the long gas cell with a high driver laser pulse peak power (0.3 TW) leads
to a nearly quasi-plane-wave interaction and a long propagation distance in the nonlinear medium,
which is favorable to select a single recollision trajectory and serves to provide high mode quality
[nearly Gaussian-like, low divergence <2 mrad, Fig. 4.2(c)] and spatial coherence [218].
Furthermore, since the length scales of magnetic domains are much larger than the wavelength
of the incoming x-ray beam and we do not observe notable differences in the simulated patterns
of the resonant wavelength at the N edge and the one at the M edge, this indicates, for the present
sample, that the resonant wavelength of D8 nm (N4 edge) provides spatially resolved high-quality
information that is as good as the Ms-edge resonance wavelength of D1.1 nm, which would
require high-energy facility-scale sources. Our soft x-ray D8 nm HHG source with excellent spatial
coherence can potentially provide diffraction-limited resolution [219], and we emphasize that this
is particularly attractive for resolving recently discovered ultrasmall structures (D10 nm) in TM-RE
systems [185,186].
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Figure 4.5 XRMS measurements and simulations

XRMS measurements and simulations of the CoTb sample at the N edge of T b. (a) Soft x -ray diffraction
efficiency as a function of the photon energy of our sample measured at SOLEIL synchrotron. LP, linearly
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polarized; CP, circularly polarized; T, transmission. (b) Magnetic domain structure of the same CoTb sample
measured usin g a magnetic force microscope (MFM).  (c) Experimentally measured XRM S pattern as a function
of momentum transfers @, and B , corresponding to the magnetic domains. (d) Simulated scattering intensity

of XRMS pattern of the sample, assuming a magnetic domain network with opposite out -of-plane magnetization
directions, and homogeneous charge distribution at N 45 edges of Tb using linearly polarized x  -ray light at a
wavelength of 8 nm (155 eV). The mutual coherence factor was chosen as one.

The ultrafast dynamics in the prototype ferrimagnets of CoTb are induced by pump laser pulses
with a wavelength of 1550 nm and pulse duration of 80 fs obtained from an OPA driven by the
same Yb driver laser and are probed by soft x-ray pulses arriving at the sample with a time delay.
The overall time resolution of our system is D84 fs, defined by the convolution of the pump and
soft x-ray probe pulse duration. Here, the pulse duration of the soft x-ray probe is assumed to be
nearly the same as compressed laser pulses (25 fs), since soft x-ray radiation is generated within
the half-cycle of the laser pulses. The domain magnetization amplitude M can be measured as
the square root of diffraction intensity, while the spatial evolution of the magnetic domains is
revealed by the change in momentum transfer (3°Q [31]. As shown in Fig. 4.6(a), with a pump
fluence of 8 mJ/cm?, the intensity of the diffraction peaks is suppressed by D70%, which
corresponds to demagnetization up to D50%. The demagnetization of the sample exhibits two
time scales: an ultrafast demagnetization process quickly suppresses D10% of the sample
magnetization in the sub-ps scale, followed by a slow demagnetization process in several tens of
ps. The two-step process is consistent with the type Il demagnetization dynamics previously
observed for RE materials, including pure Tb [53], FeTb [220], Gds ; kbx alloys [221], and CoThb
alloys [213].

0.65 ~
L] Ty 1550y~ 2002126 fs
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Figure 4.6 Time-resolved XRMS measurements

Time-resolved XRMS measurements of the CoTb sample at the N 45 edge. Variation of the avera ged
magnetization 4 <« as a function of the pump 1 probe delay time in a (a) 35 ps scan range and (b) 5 ps scan
range. The magnetization amplitude is extracted from the time -dependent variation of the intensity of the XRMS
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diffraction patterns and is norma  lized to the ground -state magnetization 4 . (c) Change in momentum transfer
in the e direction in perc entage ( B.72.,) as a function of delay time.

To quantitatively determine the characteristic time constants of the processes involved in the
measurements, we use a double-exponential fit function convoluted with the time resolution of

the experiment "O0 of 84 fs:

MO 00§ 6 6 p Aob-— 6 p AGDb— h 9P

where 0 is the value of the transient signal at negative delays, and 6 and 0 are exponential
amplitudes. From this fitting, we can retrieve two important time constants ¥ and 1t from our
measured data at the N4 s edge of Th, which are defined, respectively, as the initial rapid drop of
sample magnetization with a thermalization time involving hot electrons and the relaxation time
from the spins to other degrees of freedom (lattice, external bath). The obtained fast
demagnetization time constant T at the Nss edges of Tb is t 500 £ 126 fs.

Very interestingly, we find that the fast demagnetization time scale here [Fig. 4.6(b)] is in a good
agreement with previous results probing the Ms edge of Tb [188] (using a large-scale x-ray
facility), but slower than that obtained by probing at the O; edge [213]. This difference could be
attributed to the different initial states probed in these experiments, given that the d states of N
and M edges are highly localized, while the 5s states corresponding to the O edge are more
delocalized, which implies different magnetic dynamics possibly depending on probing
energy [213]. On the longer time scale, we find that sample magnetization does not recover even
at D100 ps after pump excitation, which has been typically observed in many ferro- and

ferrimagnetic materials containing RE elements [53,213,220,221].

As shown in Fig. 4.6(c), the momentum transfer (Q in the adirection is reduced by D3% in D10 ps
after pump laser excitation (see Supplement in Annexe ). We note that the decay of 3'(FQis much
slower than the sample demagnetization (0 070 ) and can be approximated as a linear
decrease as a function of time. If we assume that the shift of the scattering peaks is correlated to
the expansion of the domain periodicity, the slope of the change yields a velocity for the domain
walls of D750 m/s. In past works, the dynamics of magnetic domain structures in ferromagnetic
multilayers, containing TM elements, have been studied with tr-XRMS with HHG and XFEL
sources [31,50,213]. Different materials and compositions yield different dynamics: it was found
that the magnetic domains in Co/Pd multilayers remain mostly unaffected by laser-induced
demagnetization [31], while the variation of magnetic domains coincides with the demagnetization
dynamics in Co/Pt multilayers [50]. In particular, Pfau et al. reported the softening of the domain

wall owing to the ultrafast spin diffusion process, which results in an almost simultaneous shift of

118



the momentum transfer accompanied by the demagnetization dynamics [50]. Our results here,
however, show a much slower domain dynamic, indicating that the ultrafast spin diffusion is

unlikely to be the driving mechanism.

On the other hand, Merhe et al. suggested that the decrease in uniaxial anisotropy in CoTb alloys
after the laser-induced lattice heating may be responsible for the domain-wall expansion [213].
However, this does not occur in the first 4 ps, until the lattice is heated up, which is obviously
different from what we observe here. The discrepancy between our observation and previous
results indicates that the domain dynamics here must be driven by a different mechanism, which
could be material, composition, and possibly probing energy dependent. More experiments and
sophisticated theoretical modeling will have to be developed in the future to give a better
understanding of the ultrafast spatial dynamics of magnetic domains in TM-RE ferrimagnetic
systems. The tr-XRMS system based on our high-brightness and high-energy HHG soft x-ray
source could provide a valuable platform to perform such studies.

4.4 Discussion and conclusion

We experimentally and theoretically investigate a HHG scheme for spintronic applications that
provides a soft x-ray beam with low divergence (<2 mrad), outstanding spatial coherence, and
record photon flux ( ¢ p 1 photons/s/1% BW) up to >200 eV. This soft x-ray HHG source
enables us to perform tr-XRMS measurements on a CoTb ferrimagnetic alloy, reaching the Nas
edges of Tb for the first time. According to the experimental results, we observe laser-induced
ultrafast demagnetization on femtosecond time scales, as well as a shift of scattering peaks that
indicates dynamics in the domain structure, indicating the rich driving mechanisms of RE-
associated multicomponent systems. We note that, before our work, similar experiments could be
carried out only at XFELs and femtosecond-slicing facilities. Our results suggest that, by avoiding
the cross-contamination of low energy absorption edges in multi-element systems, N edges can

provide high-quality core-level magnetic information of TM-RE systems.

The scheme of the demonstrated generation method in the wavelength of 5D8 nm can provide
new possibilities for realizing ultrafast spin manipulation and ultrafast imaging of magnetic
nanostructures [219,222]. This is important for building functional skyrmion devices that can be
written, read, manipulated and erased in a deterministic way in the future [223], and this will open
new opportunities for electrically controlled topological electronics and spintronics. Furthermore,
the unique capability of generating attosecond soft x-ray pulses with high brightness will pave the

way for observing sub-femtosecond all-optical spin control in a much wider variety of magnetic
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materials [99].

Today, the new high-power ultrafast Yb laser technology is emerging rapidly. Yb-based
fiber- [204], slab- [205], and thin-disk [206] lasers at several hundred or even kilowatt average
power are becoming commercially available. Novel nonlinear compression is drawing significant
research efforts to boost further the sub-ps Yb laser performance (in terms of peak power,
duration, wavelength), e.g., solitons in periodic layered Kerr media with high compactness
accompanying self-cleaning of the beam [224], and energetic multidimensional solitary states
(MDSS) in the HCF enabling unexpected compression factors and sufficient wavelength
tunability [17]. Considering such newly achieved driver technology, the photon flux of HHG can
be further scaled by another several orders of magnitude in the soft x-ray spectra range,
accompanied by a compact and robust architecture. The high-performance table-top HHG source
will continue to be at the forefront of many scientific breakthroughs, opening doors in exciting
interdisciplinary research in various fields, including condensed matter physics, life sciences, and
nanotechnology [178].
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5.1 Abstract

Ultrafast demagnetization, a phenomenon of utmost interest in the context of optical control of
magnetically recorded data, has been extensively studied in a variety of different materials.
However, only a limited number of studies have investigated the impact of the pump laser
wavelength on the process, and only within a narrow spectral range. Performing resonant
scattering experiment at the cobalt 0 ; edges, using extreme ultraviolet radiation photons from
a high harmonic source, we studied the ultrafast demagnetization dynamics of Co/Pt multilayers
by tuning the pump wavelength to 0.4, 0.8, and 1.8¢ m. We show that
demagnetization at short time scale (100s of fs) is stronger at longer wavelengths. This is
explained by the wavelength dependence of both the laser induced heating of the electrons
("Y® _ ) and the spatial distribution of the electromagnetic energy deposited into the multilayer

sample.

5.2 Introduction

In 1996, Beaurepaire et al. [7] discovered ultrafast demagnetization as a femtosecond laser driven
process. More recently, coherent control of magnetization has been demonstrated using THz
pulses [225,226], where the magnetic moment of the material follows the magnetic field of the
optical excitation. However, for the vast majority of reported cases, the exact nature of the
electromagnetic field driving the process (the pump pulse) has not been considered. Previous
work considered the energy dependence of the ultrafast magnetization probe, e.g., to study the
spin-polarized electrons energy compared to the Fermi level [227], or to separate the optical
coherent effects from the true magnetization response of a material when the magneto-optic Kerr
effect (MOKE) is used for probing [114]. In comparison, most studies gave no consideration to
the effect of the pump wavelength, with a few exceptions [13,106,228], and simply used the most

available femtosecond technology, the titanium-sapphire laser (_ D 0.8 em).

The creation of hot, conducting electrons is recognized as the first step of the demagnetization
sequence [53,68,87,227,229,230]. It has been recently shown using ab initio calculations [231]
that the early onset of demagnetization is dominated by electronic processes. Tengdin et al. [232]
provide evidence that the demagnetization is driven by an optically excited transient increase of
the electronic temperature. Furthermore, the importance of the temperature distribution of these
hot electrons has recently been shown to play a major role in demagnetization [92,232,233]. It

has been demonstrated that magnetization can be quenched via an indirect excitation by hot

t
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electrons optically created in an infrared (IR)-opaque capping layer [92,95,234,235]. In the case
of such indirect excitation, super-diffusion of nonthermal [92,235] or diffusion of thermal [95,234]
hot electrons from this capping layer into the magnetic structure initiate the ultrafast
demagnetization. In the case of direct excitation, we expect the wavelength of the pump pulse to

have an effect on the energy transfer to the hot electrons responsible for the process.

5.3 Experiment & Results

We investigate the pump-wavelength dependence of the ultrafast demagnetization of a Co/Pt
multilayer sample (SiNso/Pt2/[C0o.6Ptog]so/Als) using pump with wavelengths of 0.4, 0.8, and
1.8¢ m. FoEised x-ray resonant magnetic scattering (XRMS) at the cobalt O edge (60 eV)
was used to probe the magnetization dynamics. The pump-probe experiment is schematized in
Fig. 5.1 and more details are provided in the Supplemental Material (Annexe II). We observe a
significant wavelength dependence of the maximum degree of magnetization quenching at
constant absorbed energy, with a stronger quenching for longer pump wavelength.

HHG 60eV :
LI(t)<M(t)?
Pump pulse Coe

S

Figure 5.1 Conceptualization of the pump -probe XRMS technique

The pump (r ed) reach the sample at a time <before the 60 -eV photons (blue). The pump affects the sample
magnetization. The 60 -eV photons are diffracted by the striped magnetic domain. The intensity of the diffracted
peak is proportional to the transmission of the sample and the second power of i ts magnetization attime  <431].

Results for the initial 2.5 ps delays at a variety of pump fluences for the three wavelengths are
shown as symboils in Figs. 5.2(a), 2(b), and 2(c). In order to recover the wavelength scaling, the
indicated fluences are corrected by the loss from sample reflections, and therefore correspond to
the absorbed fluence. All the curves shown in Fig. 5.2 exhibit the characteristic behavior of a
sharp decay within hundreds of fs, followed by a slower partial magnetization recovery. The time
at which the maximum quenching of the magnetization occurs (minimum of the curve) appears to

be wavelength and intensity independent at D230 fs. While the curves for pump at 0.4 and 0.8 em
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show an almost linear recovery (a) and (b), the curves for 1.8 em (c) exhibit a more pronounced

curvature and a faster recovery.
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Figure 5.2 Demagnetizati on curves for three pump wavelengths

Demagnetization curves for the three pump wavelengths (a) 0.4 & m, ( &)m, 0 %4&B= )m. (d) Comparison
dynamics at different wavelengths f  or the same maximum quenching, || (e) Comparison of curves showing

the same long -term magnetization level  F. (f) Same curves as (e) for the complete measured pumpprobe delay.

The fitting parameters are illustrated in (e) and (f).

We have fitted these results with an empirical model (dashed lines) based on convolution of a
normalized Gaussian pulse with a bi-exponential decay [31,32,112]. The model describing the
evolution of the normalized magnetization 0 0 0 yields the characteristic time scales of the
magnetization quenching (demagnetization time, T ) and the slower partial recovery (recovery

time, T ). The parameters ¥ and t are illustrated in Fig. 5.2(e):
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where 'O 0 is the Heavyside function. The parameter 6 primarily determines the maximum

guenching of the magnetization, p 070 min. Parameter 0 represents the asymptotic
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demagnetization at long delays, i.e., the higher 6, the lower the recovered magnetization [see

Fig. 5.2(f) where 6 and 0 are represented].

For comparison reasons, we grouped the measurement data either by the maximum
demagnetization (constant &) or by the constant asymptotic magnetization level (constant 0).
Demagnetization dynamics measurements in Fig. 5.2(d) show the curves for the three pump
wavelengths of identical maximum quenching. It indicates a faster recovery for the longer
wavelength for the same level of magnetization quenching. Conversely, Fig. 5.2(e) is grouped for
comparison of curves that reach the same value of demagnetization at long delays (constant
parameter 0). One notes that the 1.8-¢ mpumped curve exhibits the highest level of
magnetization quenching (parameter 0), followed bythe0.8e m and t hem. t FEYM r €
shows the same curves as Fig. 5.2(e), but over the full range of the measured pump-probe delays

up to 13 ps.

5.4 Discussion

5.4.1 Alternative energy gauges

Our results indicate that either the initial demagnetization, its recovery, or both are being
influenced by the pump wavelength. In order to avoid inaccuracies from a separate measurement
of the absolute pump fluences, we introduce two gauges for the energy absorbed by the system.
These gauges are independent of experimental conditions and consist in (i) the recovery time, 1,
and (ii) the remaining demagnetization at long delays, 6. The maximum magnetization quenching,
0, is then evaluated as a function of these gauges in Fig. 5.3. In Fig. 5.3(a), the dependence of 6
over the recovery time, 1 , is approximated with a linear function. In Fig. 5.3(b), the maximum
demagnetization, 0, is depicted as a function of the remaining demagnetization at long delays, 0.
It is empirically fitted by a square root function. The insets of both panels show the empirical fitting
parameters as a function of wavelength. In both cases, the maximum quenching of magnetization

at early time (6) increases with increasing pump wavelength.

Such different scaling behavior of 6 vs 0 and 6 vs T is expected. Although parameter 0 is clearly
linked to the absorbed energy, their relation at very low and very large pump fluence is uncertain.
At very low pump fluence, the recovery is fast enough for the asymptotic-like value of the
magnetization between 2.5 and 13 ps to be zero, while parameter 6 is nonzero. Additionally, as
the quenching of magnetization saturates for large pump fluences, the parameter 6 levels off

while parameter 6 keeps increasing, leading to a radical-like function.
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Figure 5.3 Wavelength dependence of | with two energy gauges
Wavelength dependence (0.4 ¢ m i n bleune, orOan8geem iln 8r ed) of the maxi mum

quenching | and the alternative energy gauges  F and W [c.f. Eq. (4.1)]. The dashed lines represent an empirical
extrapolation of the data points. Each data point represents a full demagnetization curve. Panel (a) shows the
maximum quenching || in relation to the relaxation time,  W. Panel (b) depicts the maximum quenching of the
magnetiza tion | in relation to the asymptotic demagnetization . The insets of panel (a) and (b) represent the
fitting parameters for both empirical fitting equations.

The recovery time, 1, however, represents a physical quantity more directly related to the
absorbed energy, as an excited system will unequivocally recover over a certain time. The linear
dependence of T with the pump fluence has been extensively observed [31,50,232,236]. An
explanation is that the specific heat of the electron bath increases with increasing temperature,
reducing heat transfer rate to the phonons for high fluences [237,238]. In our study, T is also
found to increase linearly with the measured fluence for all wavelengths®. Additionally, since the
recovery of the magnetization begins long after the pump, it should be unaffected by any
wavelength-dependent material effect. Hence, in the context of investigating a wavelength scaling
of the ultrafast demagnetization, we argue that T is a more intrinsic gauge of the effective fluence

reaching the material.

For the reasons stated above, both gauges cannot have the same relationship to the absorbed
energy in the system, although they undoubtedly share a dependence to it. Plotting 6 against 1

for the three wavelengths® shows that both gauges are independent of the pump wavelength. This
can be explained by the fact that, far from a phonon resonance, the rate of the energy dissipation

is a property of the material that is expected to be completely independent of the photon

5See Supplementary Information (SI, Annexe Il) at:
http://link.aps.org/supplemental/10.1103/PhysRevB.101.054430 for a continued discussion on the
alternative energy gauges and a detailed description of the experimental conditions and pump and probe
pulses characterization.
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wavelength. The time it takes for the energy to dissipate (1 ), or equivalently, the asymptotic-like
magnetization at long delays (parameter ), should only depend on the energy absorbed by the
system. These assumptions are consistent with the demagnetization measurements of a directly
and indirectly excited similar Co/Pt multilayer [95], where no discernable differences in the
dynamics of magnetization recovery have been observed, despite the very different nature of the

initial excitation.

5.4.2 Drude model with dispersion

Explaining these results with a complete model would be extremely challenging as it would require
starting from first principles, i.e., dealing with the multibody electron, phonon, and spin wave
function coupled with the | aser pulsebs el ectr omac
interfaces and throughout the entire sample. So far, experiments were explained successfully with
B e a ur e pdphenentesological three-temperature model (3T) that tracks the evolution of the
average energy of the electron, spin, and phonon (ESP) populations in terms of the ESP
temperatures Y, Y, and "Y. Within the 3T perspective, the individual ESP populations are
assumed to be in an internal thermal equilibrium at all times and the laser-induced
demagnetization proceeds as follows. First, on the time scale of the pulse, electrons are heated
by the laser with negligible energy exchange with the spin and phonon populations. In a second
step, excess electronic energy is transferred to the spins, reaching a maximum of
demagnetization on the subpicosecond time scale. Finally, as the three populations evolve toward
a thermal equilibrium, magnetization is partially recovered. Demagnetization on the
multipicosecond time scale [0, see Fig. 5.2(f)] is proportional to the energy deposited into the
sample. For moderate heating, it is possible to show that the maximum electron temperature

reached after the pump pulse is proportional to the fluence "O(Ref. to SI, Annexe Il):

3" Yi -0 “Yye —h ug;
h

where Y} is the initial electron temperature, and [ is the electronic specific heat constant such
that 6 "Y T17Y,and w ¢“f "O_ is the energy density transferred to the medium with a
relative permittivity | T T2 . We stress that with this definition of w, both "Oand _ are
defined in vacuum. In most studies so far, the term ¢“T 7_was assumed to be constant, leaving
the long-term demagnetization to depend only upon the laser fluence "O However, it appears
clearly here that the laser-induced demagnetization dynamics should also be influenced by the

pump wavelength _, for the simple reason that materials are optically dispersive, i.e., that the
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value of their relative permittivity changes with the wavelength.

We computed an effective sample permittivity by weighting the contribution from the individual
materials with respect to their relative volume and observed that energy absorption globally scales
with _ (Ref. to SI, Annexe Il). We can link this trend to a more effective heating of the conduction
electrons at longer wavelengths via intraband transitions. For instance, for the wavelength range
considered in the experiments, the weighted, effective optical response is fairly represented by a
Drude permittivity and it is possible to show that the cycle-averaged optical power absorbed by

the conduction electrons can be approximated by the following equation:

6—O0 - —— 0e—"YO _h L&
where ,, is the static conductivity, ] ¢t (IL is the angular frequency, t is the electron collision
mean free time, ‘O is the amplitude of the electric field, 0 is the density of conduction electrons,
and”Y QO Ttd] s the ponderomotive energy of a free electron oscillating in the field, with
‘Qbeing the elementary electric charge and & the electron mass. The _ -scaling trend indicates
that, for a given pulse energy, electron heating and subsequent demagnetization should be more
efficient using longer wavelengths. This is supported by our observations of a higher level of

demagnetization at early times for 1.8 € m. Not e t haterej n T tthk equation abbve

is equivalent to the static sourceterm0 6 of Beaur[d.paireds

5.4.3 Optical absorption in the multilayers

Further insight was gained by looking at optical data for Al [239], Pt [240], and Co [241], from
which we computed the decay constant | ¢* W_as a function of the wavelength _ (¢ and Il are
the refractive index and extinction index, such that | ¢ "Qll ). We consider an oxidation
layer (Al2O3) of 1.5 nm [2421 244], reducing the effective thickness of the aluminum capping layer
to 1.5 nm.

It is noted that the optical data from the above references was obtained from films with different
thickness compared to our sample. It is known that for nanoscale objects like thin films, optical
properties are strongly influenced by the size of the object, e.g., by the thickness [245]. The
current analysis provides an intuitive picture to explain our results, but should be interpreted with
care. Nevertheless, from the results summarized in Fig. 5.4, it stands out that optical absorption
in the three investigated conductive materials varies significantly over the 0.4i1.8e m and

direct energy deposition in Co/Pt when increasing the wavelength from 0.4t0 1.8 € m.
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Figure 5.4 Optical absorption data

Optical absorption data for Al [239], Pt [240], and Co [241] reveal a strong dependence with regards to the laser
wavelength. Estimations based on the Beer -Lambert law (see text) and the thin -film electromagnetic theory
(TF, black line) show that with increasing wavelength more energy gets deposited in the Co/Pt part of the
sample.

In order to get a qualitative insight, we first used the Beer-Lambert law. At first glance, it suggests
that more than 80% of the pulse energy transmitted into the sample is effectively deposited into
the Co/Pt layers® and that the dependence of this transmitted energy with the wavelength is not
strong (within 2%). However, including multiple optical reflections at the Al-Pt and Al-air interfaces
reduces the fraction reaching the Co/Pt layers down to 70% while increasing the wavelength
dependence to D7%. To fully assess optical reflections and multiple beam interference in the
entire sample, we used the thin-film electromagnetic theory [246]. The complete theory clearly
shows that out of a given pulse energy reaching the Co/Pt layer, about 15% more gets absorbed
at1.8e m compar €adn {-birh fiesulds are labeled TF in Fig. 5.4).

From this analysis, it stands out that for a given pulse energy deposited into the sample, a higher
fraction is effectively absorbed within the Co/Ptat 1.8 € m, fed byl0@,vand 0.4 € m. At
time scales, an increasing transient electron temperature is reached in the magnetic region of the
sample for longer pump wavelength thus leading to a stronger quenching of the magnetization at
short time scales [6, see Fig. 5.2(e)]. As the system reaches equilibrium, the temperature
becomes uniform across the sample and the same level of demagnetization is reached on the
multipicosecond timescale [0, see Fig. 5.2(f)]. To summarize, we identified two contributions to
the wavelength dependence of the demagnetization of Co/Pt layers: first, heating at short time
scales is more efficient at longer wavelength ("Y ® _ ) and second, subwavelength optical effects

unfolding through the entire sample favor energy deposition into the magnetic domains with

6 See Supplementary Information, Annexe II.
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increasing pump wavelength, in the studied range. More studies are needed to disentangle both

contributions.

Obviously, more investigation is needed to provide full insight into the light-induced, wavelength-
dependent demagnetization dynamics revealed by the current experiments. Proper models
shoul d include a microscopic description

distribution but, as emphasized above, they should also deal properly with electromagnetic effects
on the full sample scale. Microscopic effects are likely to introduce a temperature dependence for
the collision frequency which, in turn, defines the conductivity and optical absorption of the
materials. This would affect the wavelength dependence of the overall laser-induced
demagnetization process. However, this does not affect the general conclusion of our simplified
analysis, i.e., that pump wavelength scaling of laser-induced ultrafast demagnetization can only
be fully assessed if regular optical principles are taken into account. Providing such a full
microscopic-to-macroscopic perspective is a challenge that will be difficult to overcome in the

near future.

Finally, previous reports have also identified a wavelength dependence on the demagnetization
of different materials. Of those reports, Bierbrauer et al. [13] is the most relevant comparison to
this work. They have reported time-resolved MOKE measurements on bulk nickel, for pump
photon energies of 1.55eV (0.8€ m) andcVv®4dm) . OQur observati
with theirs, however, with different interpretation. They have normalized the data to the maximum
demagnetization and have attributed the observed wavelength dependence to different system
recovery times. Renormalizing the data to the absorbed energy instead reveals that it is the

maximum quenching of the magnetization that is wavelength dependent [see Fig. 5.2(e)].

5.5 Conclusion

In conclusion, we have studied the effect of the pump wavelength on the ultrafast demagnetization
of a Co/Pt multilayer sample. We attribute the intrinsic behavior of the magnetization at long pump-
probe delays to the absorbed energy in the system, allowing a comparison completely free of
uncertainties arising from the determination of the wavelength-dependent absorption and
reflectivity, and of the distribution of such absorbed energy within the sample. We find that a
longer wavelength quenches the magnetization on the ultrashort time scale more efficiently.
Numerical analysis suggests that this observation is related to (i) a more efficient electronic
heating in metals at longer laser wavelengths, and (ii) a wavelength dependence on how the

energy is deposited spatially in the complex sample favoring more efficient coupling to the Co/Pt
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layers at 1.8 € m. This work suggests routes of optimizin
wavelength for more efficient absorption of the energy in order to drive low consumption magnetic

devices.
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6.1 Abstract

The use of ultrashort laser pulses with long wavelengths as drivers is a relevant strategy for
scaling high harmonic generation (HHG) to higher photon energies. Here, stimulated Raman
scattering enhanced by the formation of multidimensional solitary states in a molecular gas-filled
hollow-core fiber as the mechanism to produce a versatile HHG driver is reported on. This recently
discovered method allows to red shift and to compress conventional subpicosecond laser pulses
with a simple experimental apparatus, ultimately increasing the generated photon energy, while
assuring a high photon flux. The adaptability, simplicity, and stability of this method make it
attractive for tailoring HHG sources to individual applications at specific photon energies.
Measurements of resonant magnetic scattering in a cobalt/platinum multilayer sample are
presented as a demonstration of the relevance of this approach for photon-hungry applications in

the extreme ultraviolet.

6.2 Introduction

Over the past decade, the development of large-scale X-ray facilities delivering ultrashort pulses
able to probe ultrafast phenomena in matter with high spatial and temporal resolutions has been
continuously motivated by their rich potential for fundamental and applied science in multiple
fields, including physics, chemistry, and biology [247]. In parallel, intense research activities have
been pursued to develop compact X-ray sources based on nonlinear and relativistic laser-matter
interactions such as hard X-ray radiation from laser wakefield electron acceleration [248,249],
incoherent hard X-ray plasma sources [250], and high harmonic generation (HHG) from laser-
ablated plumes [251], plasma mirrors [252,253], and gases [254]. The HHG approach in gases is
ideal to generate X-ray radiation spanning from the extreme ultraviolet (XUV) to the soft X-rays

with pulse durations down to 43 attoseconds [255].

Along with the development of HHG, attosecond science has emerged as a vibrant research field
to observe and control electronic dynamics in atoms [256], molecules [257], and solids [258]. In
addition to its unique temporal resolution, HHG enables the generation of supercontinua, covering
specific absorption edges of different materials, which can be used to track dynamics with element
specificity [2591 261]. Furthermore, HHG radiation with its high spatial coherence has become a
practical tool for high spatial resolution imaging of, for example, nanostructures in multi-element
systems [178,219].

To facilitate such novel space- and element-dependent dynamic studies, the development of



advanced HHG methods with scalable flux at higher photon energy is still a subject of intense
research. In this perspective, mainly four knobs, or degrees of freedom, are accessible to
influence the maximum photon energy generated from the HHG process. They are evidenced by
the cut-off equation, 'Qx goes O 0P XY, where Qx gioms the highest generated photon
energy, ‘O is the ionization potential of the generation medium, and Y is the ponderomotive
energy, which scales with the laser intensity and the square of the driving wavelength [147]. The
first knob is the choice of the generation medium. Gases with a larger ‘O can provide a higher cut-
off, but suffer from a much lower single-atom conversion efficiency [262]. The second knob is the
intensity of the driver. The cut-off may increase using more intense driving pulses; however, to
drive HHG efficiently, the ionized fraction of the generation medium has to remain below a critical
level. Therefore, beyond a certain medium-dependent saturation intensity, the cut-off cannot
extend any further. The third knob is the duration of the driving pulses. With shorter pulses, the
saturation intensity is reached at a higher field amplitude, consequently scaling the HHG cut-off
favorably [263,264]. This effect is a strong motivation for the development of high-power few-cycle
drivers, for instance, by the incorporation of advanced nonlinear compression techniques with
state-of-the-art ytterbium lasers delivering relatively long pulses (subpicosecond) [265,266].
Finally, since the cut-off energy scales with the square of the driving wavelength, the fourth knob
is the central wavelength of the driver. However, in the single-atom response, the generated
photon flux decreases rapidly with increasing wavelength (_6)) [149]. Therefore, to avoid loss
in conversion efficiency, the optimal driving wavelength should remain as short as possible, while
ensuring that the harmonic spectrum covers the target photon energy. So far, the most useful
approach for extending the central wavelength of ultrashort laser pulses has been optical
parametric amplification (OPA), which often requires complex stages and has a limited conversion
efficiency. Furthermore, this nonlinear process is unsuitable for directly tuning the pump
wavelength by small amounts due to the absorption of the long wavelength idler by the
amplification crystal. For example, an OPA built with beta barium (BBO) crystals and pumped by
a titanium-sapphire laser (Ti-Sa, 800 nm) can produce tunable pulses from 1100 to 2500 nm

(signal+i dl er range), |l eaving a figapdo of 30®67hm bet we

Recently, nonlinear pulse compression via the stimulated Raman scattering (SRS) process in
molecular gases has drawn attention as an alternative solution to generate pulses at slightly
longer wavelengths than the driver. Various approaches based on SRS have been reported in
gas cells [268,269], hollow-core photonic crystal fibers [270,271], and large-diameter hollow-core
fibers (HCF) [17,265,266,272,273]. Particularly, in the study by Safaei et al. [17], we describe a
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new regime of nonlinear propagation in HCFs that derives from the spatiotemporal nonlinear
Raman enhancement observed with subpicosecond driver pulses. This mechanism allows for
scaling the peak power by producing broadband, self-frequency shifted solitons driven by
subpicosecond pulses. As these high-energy multidimensional solitary states (MDSS) exhibit a
clean negative quadratic spectral phase, they are easily compressed to few-cycle durations by
linear propagation in a simple piece of glass with positive dispersion. Therefore, by reshaping the
spatiotemporal properties of the driver beam via the generation of highly stable multimode states,
we propose a new route toward the generation of bright HHG.

In this work, MDSS pulses are exploited to extend the cut-off of HHG spectra, while maintaining
a strong XUV photon flux. This is achieved without the use of OPAs and by keeping argon, an
atom with a good HHG conversion efficiency due to its large recombination cross section, as the
generation medium. To demonstrate experimentally the pertinence of our approach for space and
element-dependent applications, the generated XUV beam is used to carry out X-ray resonant
magnetic scattering (XRMS) measurements on a Co/Pt ferromagnet sample, a relevant prototype
system for future spintronic devices [274]. The XRMS technique requires a high flux of photons
near the M edge of cobalt at 60 eV, which is not readily accessible when driving high harmonics
in argon with pulses delivered from a standard Ti-Sa laser system as the photon energy cut-off is
typically below 50 eV [163]. Here, we demonstrate that by driving the HHG process with
submillijoule red-shifted MDSS pulses, scattering images of the magnetic nanostructures in a
Co/Pt ferromagnet sample can be resolved in a short exposure time ( 500 laser shots), due to
the high conversion efficiency of HHG in argon. A comparison with harmonics generated in neon,
a gas with a higher "0, from more energetic Ti-Sa driver pulses shows that the MDSS method is
at least as effective to generate a high photon flux. We argue that the MDSS method offers global
and technical advantages that make it attractive for such photon-demanding element specific

applications.

6.3 Multidimensional Solitary States

The experiments were conducted at the Advanced Laser Light Source (ALLS) facility. To obtain
a high flux of 60 eV photons from the Ti-Sa laser system, the MDSS process enabled to shift the
central wavelength to around 960 nm. This wavelength was chosen to ensure that the cut-off
would be 15 eV above the desired photon energy, thereby increasing the stability of the light
source around 60 eV and loosening the optimization constraints. Indeed, as the HHG stability

near the cut-off energy is highly sensitive to the characteristics of the driver pulses, it is preferable
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to work with photon energies that are in the plateau region of the HHG spectra.
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Figure 6.1 Experimental setup

(a) Experimental setup. The pulses at the HCF output are collimate d with a concave silver mirror with a focal
length of 3.5 m, compressed by linear propagation in CaF 2 plates and characterized with a spectrometer and
SHG-FROG. Alternatively, the beam is focused inan 8 mm  -long cell filled with argon for HHG. After genera  tion,
the HHG spectra can either be characterized by a XUV spectrometer or refocused to the magnetic sample,
where XRMS measurements are carried out. In the latter case, a concave multilayer mirror is used to select a
narrow bandwidth around the desired ph oton energy (60 + 2.5 eV) and the fundamental beam is blocked by
two 200 nm -thick aluminum filters. The XUV beam is then transmitted through a Co/Pt multilayer sample with
out-of-plane magnetic anisotropy. The directly transmitted beam is blocked by a beam stop, whereas the
scattered photons are captured by a CCD camera. (b) Beam profile of the MDSS and SPM beams after
collimation. The MDSS beam diameter is 9.0 mm at Tm . Whereas the SPM beam diameter is 11.3 mm, a size
difference that is attributed t o the presence of HOMs in the MDSS beam.

A layout of the experimental setup is shown in Figure 6.1(a). The output pulses of the Ti-Sa laser
system (40 fs, 8 mJ pulses with a repetition rate of 100 Hz) are first stretched to 400 fs by
displacing the compressor gratings to introduce a positive chirp. Then, the beam is focused with
a 3 mfocal length lens and coupledtoa3m-l ong stretched HCF with
(few-cycle Inc.). The reduced intensity from the long pulse duration allows to couple higher pulse
energies into the HCF. Still, the fiber is filled with a differential pressure of N» to avoid any
ionization or self-focusing at the fiber input, which is pumped in a primary vacuum. As described
in the study by Safaei et al. [17], near the fiber input, the beam is coupled into high-order modes
(HOMs) by self-focusing, resulting in intermodal four-wave mixing (IFWM) and the generation of
new frequencies. Once the bandwidth of the newly generated frequencies covers the Raman

gain, intermodal SRS starts to occur. The nonlinearity from these intermodal processes balances
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diffraction and dispersion, resulting in highly spatiotemporally localized solitary (MDSS) pulses.
At the HCF output, the MDSS pulses comprised in the red-shifted part of the spectra exhibit a
stable self-trapped beam. As shown in Figure 6.1(b), this beam is smaller than a beam generated
from the self-phase modulation (SPM) process in the same HCF filled with an atomic gas. We
assume that this is due to the presence of HOMs in the MDSS pulses. In these experimental
conditions, the typical fiber transmission drops from 50% to 35% when the gas is present due to
the energy transfer to the molecular system in the frequency down-conversion process of SRS
and the attenuation of HOMs during propagation. At the fiber output, submillijoule MDSS pulses
are formed in the long-wavelength part of the spectra. It should be noted that the overall efficiency
of the MDSS process is tied to a combination of several parameters such as the characteristics
of the input pulses and the specifications of the HCF. While these parameters were chosen to
maximize the output energy with minimal consideration for the MDSS conversion efficiency in this

work, superior outcomes have already been demonstrated [17].
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Figure 6.2 MDSS pulses

(a) Normalized Ti -Sa output spectrum (gray area), spectrum broadened by the MDSS process in nitrogen (blue),
and spectrum broadened by the SPM process in neon (red). The blue shaded area denotes the part of the
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spectrum selected for compression by the long -pass filter. b) Measured an d c) reconstructed spectrograms
for MDSS pulses. d) In black, spectral intensity profile (solid lines, left axis) and phase (dashed line, right axis)

for the reconstructed MDSS pulses including the added spectral phase caused by their propagation through

CaF: plates. In blue, measured spectral intensity profile. The disparity between the measured and
reconstructed spectra for short wavelengths is due to the presence of uncompressed HOMs in this spectral
region and to the limited dynamic range of the SHG  -FROG. e) Retrieved temporal intensity profile (solid lines,
left axis) and phase (dashed lines, right axis) of the shortest MDSS pulses (blue) and SPM pulses (red). The
retrieved duration of the pulses at full width half maximum is 11.7 and 14.8 fs, respectiv ely.

As shown in Figure 6.2(a), the N2 pressure in the HCF is adjusted to 1450 mbar such that the
output spectra extend up to 1050 nm. The red-shifted part of the spectra is selected by a long-
pass filter (>830 nm), setting the central wavelength at 958 nm (center of mass). In the same
figure, the spectra of SPM pulses with a bandwidth capable of supporting few-cycle pulse
durations are shown. Note the contrast between the symmetric SPM spectra and the strong
asymmetry of the red-shifted MDSS spectra. Here, the SPM pulses serve to make a comparison
between HHG driven by red-shifted MDSS pulses and by ultrashort pulses centered at 800 nm.
The SPM pulses are obtained by replacing nitrogen with neon and propagating 2 mJ, 40 fs pulses
into the HCF. At the HCF output, the beam is either directed toward spectral and temporal
characterization devices (respectively Avantes AvaSpec-ULS2048XL and home-built second-
harmonic generation frequency resolved optical gating i SHG-FROG) or to the vacuum chamber
where HHG is conducted in a pressure controlled argon-filled gas cell. Following its generation,
the XUV radiation is characterized by a XUV spectrometer based on a 1200 gr mm* diffraction
grating and a microchannel plate detector. Alternatively, the grating can be moved out of the beam
path, in which case the remaining fundamental photons are blocked by an aluminum filter. The
XUV beam is transmitted and 60 eV photons comprised in a 5 eV bandwidth are selected by a
multilayer mirror (Ultrafast Innovations GmbH). Then, the XUV beam is sent directly to a water-
cooled charge-coupled device (CCD) camera (PIXIS-XO, Princeton Instruments) for
characterization of the HHG flux, which is estimated by converting the total counts measured by
the camera in a given exposure time to a number of photons by taking into account the quantum
efficiency and conversion gain of the CCD camera, the reflectivity of the multilayer mirror, and the
transmissivity of the aluminum filters. To carry out XRMS measurements, the beam is focused by

the same multilayer mirror onto a magnetic sample placed in front of the camera.

One attractive feature of MDSS is that, in the normal dispersion regime, the pulses can be
compressed directly with a simple piece of glass with positive dispersion due to the natural
formation of negative chirp through intermodal interactions. Here, to compress the MDSS pulses,
CaF;, plates were chosen due to the low third-order dispersion coefficient of this material.
Propagation through air and through the input window of the HHG chamber also contributes to

compensating the negative quadratic phase of the pulses. To characterize the pulse duration,
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SHG-FROG measurements of the uncompressed field were taken and propagation through CaF;
plates was numerically simulated by the addition of the spectral phase induced by the dispersive
material. The measured and reconstructed SHG-FROG traces corresponding to the shortest
attainable pulse duration ofx 12 fs are shown in Figure 6.2(b),(c), along with the retrieved spectral
and temporal profiles and phases in Figure 6.2(d),(e). The retrieved temporal shape of the SPM
pulses compressed to a similar duration by a chirped mirror (HD1401, UltraFast Innovations
GmbH) is also shown in Figure 6.2(e). As SPM pulses are known for their clean spatial profile
and monotonic spectral phase, they serve here as a reference of high temporal quality [275].
Regardless of the long, low-intensity pedestal displayed by the MDSS pulses, as much as 65%
of the total energy is contained in the main pulses, which makes them suitable as efficient drivers

for the HHG process, as shown in the following sections.

6.4 High Harmonic Generation

Because HHG is a highly nonlinear process, the cut-off and the XUV flux are very sensitive to the
temporal shape of the driving pulses and consequently are an excellent gauge of their
spatiotemporal quality. Here, the measurement of HHG spectra is used to compare the
performance of the compression mechanism of MDSS pulses to that of standard SPM pulses.
Experimentally, both pulses are focused by a CaF lens with a focal length of 75 cm in an 8 mm-
long gas cell filled with argon, ensuring that the length of the generation medium exceeds the
absorption length for 60 eV photons in argon by at least three times in the operation pressure
range (0 1.4 mm for a pressure of 260 mbar) [166]. The argon pressure as well as the
position of the focus with respect to the gas cell are adjusted to optimize HHG phase matching
conditions (Figure 6.3(a),(b)). For the MDSS pulses, the cut-off is maximized by inserting a few
millimeters of CaF; in the beam path (Figure 6.3(c)), which is consistent as a large part of the
pulse energy in the 830-1050 nm bandwidth is compressed by propagating through materials with

positive linear dispersion.
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Figure 6.3 HHG spectra

Har monic spectra gener at e ¢a) SPW putsesraqpdr (b) V®ESdpulseDfor difedent argon
pressures in the generation chamber to show optimal phase -matching conditions.  (c) Harmonic spectra
generated by MDSS pulses obtained for the optimal pre  ssure and different CaF 2 thicknesses in the beam path.
The highest cut -off, which indicates optimal compression, is obtained with glass thicknesses between 5 and
7 mm. Due to limitations in the geometry of the experimental vacuum chambers, some reabsorptio n occurs for
low photon energies (<40 eV), which explains the missing harmonics. The dashed horizontal lines in (a ic)
show the argon pressure and glass thickness conditions for the spectra presented in (d). d) Harmonic spectra
drivenby x 125,800 ¢€J MDSS pul sesl1bbfeae)B8@OdebySPM pulses compressed
(red) for the optimized argon pressure and glass thickness. The vertical dashed lines show the experimental
position of the cut -off for each case. The dashed gray lines hows the expected cut -off of the MDSS -driven HHG
based on the cut -off equation and the shadowed area represents an error bar the width of one harmonic on

this value. Arrows indicate positions of absorption edges of relevant elements.

To demonstrate the spatiotemporal quality of the compressed pulses, the cut-off energies of HHG

driven by MDSS pulses and SPM pulses are compared. As the pulses have similar durations, the

cut-off should be influenced by the different central wavelengths only. In agreement with the cut-

off equation, it is then expected that the highest photon energy should scale quadratically with the

wavelength, as stated by the three-step model [147]. In both cases, a driver pulse energy of

800e J i s ¢ ho snplies a higter intehsity in the generation medium for the SPM beam

(see Figure 6.1(b)). Indeed, the diameter of the focal spot of the SPM pulses (at p7Q) is 79 ¢ m,
whereas it is 135 em for the MDSS pulses. For SPM,

of the HHG process and maximization of the cut-off photon energy. For MDSS pulses, saturation
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is approached only for well-compressed pulses of high peak intensities, making the effects of the
compression apparent in the HHG spectra. As scanning the intensity of the MDSS pulses in the
focal spot is not possible in this setup without affecting the characteristics of the pulses, saturation
could not be ensured. However, a lower cut-off would be expected in the case of unsaturated
HHG. The results are shown in Figure 6.3(d). The cut-off energy, defined as the first harmonic for
which the intensity drops below 10% of the highest harmonic intensity, falls at 57.7 eV for the
SPM pulses. According to the cut-off equation in argon (O 15.76 eV), the cut-off energy

expected with the red-shifted MDSS pulses is Q. ¢33 O Q30. O_ g3kso-

X ® eV. Considering a spacing of 2.6 eV between the discrete harmonics, the experimental value
of 75.2 eV falls less than one harmonic away from the expected cut-off. This result attests to the
high spatiotemporal quality of the MDSS pulses and indicates that the weak pedestal is not
detrimental to efficient generation of high harmonics. For the 47" harmonic, nearest to the M. s-
edge of cobalt, the energy conversion efficiencyisa p 1, which yields a photon flux of p Tt
photons/pulse. It should be noted that other generation configurations have been shown to reach
comparable or greater conversion efficiencies in this spectral range [169,276,277]. In particular,
in the study by Kim et al. [276], a conversion efficiency of U p TT has been reported from a two-
color scheme using helium. Furthermore, harmonics generated in argon near 40 eV from 800 nm

drivers have been reported to reach conversion efficiencies between U p 1T and

p T [166,167,278]. However, a substantial reduction in efficiency is expected for the generation
of 60 eV photons from a 960 nm driver due to the unfavorable single-atom response for long
driver wavelengths which cannot be entirely compensated by macroscopic phase matching [154].
In general, although such photon flux is obviously orders of magnitude lower than what can be
produced at large facilities such as free-electron lasers [279], it has the benefits of being
generated using a table-top laser in a small-scale laboratory and of being intrinsically free of

temporal jitter, an important asset for time-resolved experiments.

To demonstrate the potential of MDSS-driven HHG for XUV applications, XRMS measurements
are carried out on a Co/Pt multilayer sample. XRMS occurs in materials that present a magnetic
structure of domains with magnetization along the direction of light propagation. Light scatters on
those magnetic structures when the photon energy is tuned to a magnetically dichroic absorption
edge [136]. Inthe far field of the XUV beam, after its transmission through the sample, a scattering
pattern of the magnetic domain network is formed. This method is now widely used to track
ultrafast magnetization dynamics [50,280], but the low scattering efficiency ¢ p 1 ) means that a

high photon flux is required to obtain a signal. Here, as the magnetic domain network of the
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sample is prepared such that the domains align in parallel stripes (Figure 6.4(b)), the scattering
pattern is composed of two spots, whose separation is determined by the average domain size
and whose spread dependsonthedomai nsé deviations in 64a)e and
The peaks become visible after just a few seconds ¢ 5 s) of exposure time as a result of the high
photon flux. Previously, the same Ti-Sa laser system (prior to the HCF) has been used to generate
a comparable flux at 60 eV (¢ p 1t photons/pulse) by driving the HHG in neon using a loose
focusing geometry and 40 fs pulses [14]. In those experimental conditions, the required driver
pulse energy was one order of magnitude larger (13 mJ) than that with the MDSS approach
presented here. In addition, the longer driver pulse duration resulted in inferior temporal resolution
for that XUV source, making it less desirable for the study of ultrafast dynamics. These results
suggest that, for many applications, using MDSS pulses as drivers of the HHG process represents
a potential benefit as it allows reaching higher photon energies in media with good XUV
conversion efficiencies, while simultaneously increasing the temporal resolution of the XUV
source. Moreover, given that the manipulation of high-energy pulses is likely to introduce technical
challenges, the implementation of the MDSS process is overall quite convenient. Indeed, the
intermodal SRS process is seeded by long pulses with relatively low peak intensity and results in
sub-millijoule MDSS pulses. While reflective optics are required when generating harmonics in
neon from 13 mJ pulses, the MDSS pulses can be focused in the HHG chamber with a regular
lens. Furthermore, separating the harmonic beam from the driver is much easier in the case of a
low-energy MDSS driver as the thin aluminum filters used to reject the infrared are rather delicate.
Alternatively, generating similarly red-shifted, millijoule-level ultrashort pulses with an OPA
system would not be straightforward. It would require multiple stages of nonlinear interactions, for
example, by first generating pulses near 1920 nm before frequency doubling them, and then an
additional compression stage would be necessary. In contrast, the MDSS approach can create
ultrashort red-shifted pulses with a tunable bandwidth in a single stage and with a simple

apparatus.

Figure 6.4(c) shows the measured intensity in the scattering pattern over 50 min. A standard
deviation of 7% is observed along with a small long-term drift (5% loss). As no significant change
was observed in the spectra or intensity of the MDSS pulses over the same period of time, it is
likely that much of the instability is due to the long, uncovered propagation path in the air ¢ 7m)
before the HHG chamber. Therefore, the implementation of a beam-pointing feedback loop would
be sufficient to avoid such instability. In an environment with controlled temperature and humidity,
this source is expected to reliably operate for many hours or even days with minimal adjustments,

allowing for long acquisitions of data with low signal-to-noise ratios and supporting a move toward
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table-top time-resolved experiments with high long-term stability requirements in the XUV.

a . -:_ A '?‘ i fot 100

20 40
Time (minutes)
Figure 6.4 XRMS results

(@) Raw XRMS image after 5 s of exposure. The two spots  highlighted by black ellipses correspond to the
scattering pattern expected from t h¢dl36. dmplightéred regiangaret i ¢ d o ma |
residual background photons that were not blocked by the sample or the beamstop. (b) Magnetic force

microscopy imageofal0 10 em region of the sample showing its magneti
compositionis Ta3nm/ Pt2 nm/[Co 0.6 nm/Pt0.8 nm] 20/Al 3 nm. (c) Stability of the XRMS signal over 50 min.

One XRMS image with an exposure time of 20 sis  recorded every minute. The blue points represent intensity

in the scattered peaks for each image. The black line serves to guide the eye. The standard deviation is 7% of

the average signal and between the first and the last 5 points, the signal decreased b y 5%, which is due to a

slow drift in our non -stabilized beam pointing.

6.5 Conclusion

In conclusion, we show that the nonlinear Raman process enhanced by the formation of MDSS
pulses can be a powerful driver for HHG. The spatiotemporal quality of the MDSS pulse is verified
by comparing the cut-off energy obtained from harmonics generated with MDSS pulses and SPM
pulses. Furthermore, the convenience of this method for photon-hungry applications in the XUV
is demonstrated through resonant magnetic scattering measurements on a Co/Pt multilayer, a
valuable technique for studies of spatially resolved ultrafast magnetic dynamics that requires a
high photon flux due to its low efficiency. Ultimately, driving HHG with compressed MDSS pulses
is attractive for many applications that benefit from a slight increase in the cut-off energy of the
XUV spectrum, while keeping a strong photon flux and a good long-term stability and while
avoiding the technical challenges related to using high energy drivers. In contrast to OPAs, MDSS
pulses are generated with a simple scheme and are not limited to the generation of long
wavelengths; they can be used to induce a small red shift to the driver in a single stage, while

simultaneously compressing the pulses. Consequently, our approach is especially attractive for
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state-of-the-art high-power Ytterbium laser systems with long pulse duration. In addition, because
the central wavelength of the MDSS pulses can be modified with ease through the control of the
gas pressure in the fiber, this method is versatile and can readily be adapted to different
applications. More research is required to achieve a thorough understanding of the capabilities
and limitations of the MDSS process. For example, the duration, intensity, and wavelength of the
input pulses along with the fiber parameters presumably play a role in the extension of the
spectrum and in the conversion efficiency of the process. As such, this method has the potential
to improve both efficiency and in reaching longer wavelengths. Eventually, it could be used, for
example, as a spatiotemporal engineered source for the generation of photons in the spectral
region of the water window (2807 530 eV). Despite significant advances [281], the generation of
ultrashort pulses in the water window and beyond remains challenging. Thus, the extension of
MDSS Raman shifting into the mid-infrared could significantly extend their utility, and we are
confident that such femtosecond X-ray sources derived from ultrafast lasers will be major players
in the landscape of X-ray sources available to the scientific community.
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7.1 Abstract

Instruments based on the magneto-optical Kerr effect are routinely used to probe surface
magnetic properties. These tools rely on the characterization of the polarization state of reflected
light from the sample to collect information on its magnetization. Here, we present a theoretical
optimization of common setups based on the magneto-optical Kerr effect. A detection scheme
based on a simple analyzer and photodetector and one made from a polarizing beam splitter and
balanced photodetectors are considered. The effect of including a photoelastic modulator (PEM)
and a lock-in amplifier to detect the signal at harmonics of the modulating frequency is studied.
Jones formalism is used to derive general expressions that link the intensity of the measured
signal to the magneto-optical Fresnel reflection coefficients for any orientation of the polarizing
optical components. Optimal configurations are then defined as those that allow measuring the
Kerr rotation and ellipticity while minimizing nonmagnetic contributions from the diagonal Fresnel
coefficients in order to improve the signal-to-noise ratio (SNR). The expressions show that with
the PEM, setups based on polarizing beam splitters inherently offer a twofold higher signal than
commonly used analyzers, and the experimental results confirm that the SNR is improved by
more than 150%. Furthermore, we find that while all proposed detection schemes measure Kerr
effects, only those with polarizing beam splitters allow measuring the Kerr rotation directly when
no modulator is included. This accommodates, for instance, time-resolved measurements at
relatively low laser pulse repetition rates. Ultrafast demagnetization measurements are presented

as an example of such applications.

7.2 Introduction

The magneto-optical Kerr effect (MOKE) [107], which describes the change in the polarization
and intensity of light upon reflection on a magnetic medium, has proven a valuable tool to probe
the magnetic properties of material surfaces and thin films. Due to the simplicity of implementation
of the technique, its advantageous temporal and spatial resolution [282], its high sensitivity down
to the monolayer [283], and the possibility to resolve thin film layers in complex
structures [284,285], the MOKE has been widely used for characterizing magnetic samples. It has
proven to be useful in many fields, including micromagnetics [286,287], data recording
technologies [288], and spintronics [289]. This method has also been applied to track the
magnetic dynamics of solid-state samples in the context of ultrafast time-resolved

experiments [7,10].



Several different experimental setups have been proposed to detect Kerr effects. In many cases,
the measured signal is merely related to the Kerr rotation of the polarization, which is commonly
assumed to be directly proportional to the magnetization [108]. However, in some contexts, a
complete characterization of the final polarization is essential to gather an accurate understanding
of the magnetic state of the system [290,291]. In particular, in the ultrafast magnetism community,
research is ongoing to untangle the magnetic dynamics from charge dynamics, which may also
affect the signal when the electronic system is strongly out of equilibrium [37,38,114]. In this
prospect, studies have shown that both the Kerr rotation and the Kerr ellipticity must be retrieved
in order to relate the measurement to the magnetization as each of these quantities alone offers
incomplete information [97,116,117]. This is not possible with every MOKE detection scheme. For
example, in the simple case where the magnetic sample is placed between two crossed
polarizers, the measured signal corresponds to the intensity that is transferred to the orthogonal
polarization component through Kerr effects. In this case, the signal simultaneously originates
from the rotation of the polarization and from variations in the ellipticity, and it is not possible to
decouple these contributions. In the following, we show that amendments to this detection

scheme allow for direct, independent measurements of these quantities.

In magnetic materials, the presence of magnetization induces optical anisotropy, which is
expressed by a dielectric tensor with complex off-diagonal elements [292]. Upon reflection of
polarized light onto such materials, the interaction between the electromagnetic field and the
electrons leads to changes in the polarization state, which can be described by a complex Fresnel
reflection matrix with non-zero off-diagonal elements [293,294]. Using Jones matrices as a
mathematical tool to describe the evolution of the polarization of the beam through the optical
components of the experimental setup, it is possible to relate the measured signal to these Fresnel
coefficients. This approach aims not only to ensure the independent measurement of Kerr rotation
and ellipticity, which can also be defined from the Fresnel coefficients, but also to identify
configurations with an optimal signal-to-noise ratio (SNR) by minimizing the nonmagnetic

background brought by the contribution of the diagonal components of the Fresnel matrix.

Here, Jones formalism is used to study two common MOKE setups. The first setup relies on a
simple polarizer to analyze changes in the polarization of the reflected beam. The second setup
includes a half-waveplate and a polarizing beam splitter to simultaneously detect and eventually
subtract the two orthogonal polarization components. In both cases, we also study the effect of
adding a photoelastic modulator (PEM) and a lock-in amplifier to the detection scheme. This block

is often included to reduce noise but can be inconvenient to use in conjunction with a pulsed laser

154



source with a low repetition rate. For each detection scheme, a general expression is derived,
which describes the measured signal as a function of the Fresnel coefficients for all possible
orientations of the polarizing optical elements. These expressions are then used to deduce
optimal configurations in which the nonmagnetic contribution to the signal is canceled and
configurations in which the signal is proportional to the Kerr rotation or ellipticity. Similar work,
published by Polisetty et al. [295], has previously shown that for a detection scheme based on a
simple polarizer and including a PEM, one optimal configuration is achieved by rotating the
transmission axis of the analyzer by 45° with respect to the incident polarization, which is
perpendicular to the plane of incidence (s-polarization). Indeed, this configuration maximizes the
magnetic signal when reading the first or second harmonic of the modulating frequency. Here, we
demonstrate from the more general equations that an equivalent configuration can be found for
incident p-polarization (component lying in the plane of incidence). Furthermore, we establish that
experimental setups based on a polarizing beam splitter offer a signal that is twice as large as
setups based on analyzers and that the SNR scales accordingly. In addition, we find that when
modulators and lock-in amplifiers are excluded, only the polarizing beam splitter setup allows for
direct reading of the Kerr rotation and that it can also be adapted to measure the Kerr ellipticity.
We show that this configuration is then suitable for pump-probe time-resolved experiments and
that it can accommodate fast single-shot measurements. As an example, we apply it to the study
of laser-induced ultrafast demagnetization in a Co/Pt multilayer sample. This article is organized
into three parts: Sec. 7.3 describes the different detection schemes studied, Sec. 7.4 details how
we used the Jones formalism to find the optimal MOKE configurations, and Sec. 7.5 shows the
experimental confirmation of our theoretical optimization for static and time-resolved

measurements.

7.3 Description of the detection schemes

To detect changes in the polarization of a linearly polarized incident beam after reflection on the
magnetic sample, some schemes rely on a simple polarizer followed by a photodetector [7,296i1
298]. Others exploit polarizing beam splitters to separate the reflected polarization components
and subtract them [299,300]. Many experimental setups also include a modulator and a lock-in
amplifier to improve the SNR [295,301,302], which is essential because Kerr effects are typically
very small. The MOKE configurations studied in this work are presented in Figure 7.1(a). First,
the laser beam passes through a polarizer before being focused by a lens onto the sample. Then,
the reflected beam is recollimated by a second lens and optionally goes through a PEM before its

polarization is finally analyzed. The effect of the PEM is to introduce a periodic phase shift
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between the s- and p-polarization components of the beam. If the PEM is used, the collected
signal is sent to a lock-in amplifier that only detects signals at harmonics of the modulating
frequency, thereby reducing noise in the final measurement. In all configurations, the magnetic
sample is placed in a magnetic field generated by an electromagnet so that a whole hysteresis
curve can be measured.

The first MOKE setup studied in this work is the simple case where the polarization detection

scheme consists of a mere analyzer followed by a photodetector. This configuration, used with

the PEM and lock-in amplifier, wi || be t er memrdaltyhze M moatud md oirn t he
in Figure 7.1(a)]. In the second version of the setup presented here, the analyzer is replaced by

a half-waveplate and a polarization beam splitter (PBS). The single photodetector is replaced by

two balanced photodetectors. This way, insteadofone vector component of t
field being measured while the other is completely removed by the analyzer, the signal is split into

its two orthogonal polarization components and both of them are detected. The output of the

balanced photodetectors corresponds to the amplified difference between the two signals, leading

to a theoretical twofold increase in the measured intensity compared to the analyzer schemes. In

the following, this setup ¢ on fr-PBpsatupd Figae7.1@jl.| | be
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Figure 7.1 Experimental setup

(a) Sketch of the modulator -PBS MOKE setup. The equivalent modulator -analyzer detection scheme is shown

in the inset. The bright pa th corresponds to a longitudinal MOKE setup, while the pale path corresponds to a

polar MOKE setup. The components are the beam splitter (BS), polarizer (P), electromagnet (EM), photoelastic
modulator (PEM), half -wavepl ate (a/ 2), an acam spldter (PBS),)and pimdeteatois £PDs).g b
The magnetic field is in the sample plane for the longitudinal MOKE and out -of-plane for the polar MOKE.

(b) Definition of the orientation of the optical axis or transmission axis of each optical component with respect

to the plane of incidence.
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Conventionally, three different magneto-optical Kerr effects are identified, differing only in the
relative orientation of the magnetization with respect to the plane of incidence and the surface of
the sample. The polar, longitudinal, and transverse Kerr effects correspond to the cases in which
the magnetization is perpendicular to the sample surface, parallel to the surface and to the plane
of incidence, or parallel to the surface and perpendicular to the plane of incidence, respectively.
It should be noted that this work pertains solely to the polar and longitudinal MOKE and that no
conclusion has been drawn concerning the transverse Kerr effect, which yields variations in the

reflected intensity rather than changes in the polarization state.

7.4 Jones formalism

O .
o where O

and ‘O represent the proportion of the electric field in p- and s-polarizations, respectively. Each

In Jones formalism, a polarization state is described by a two-element vector |

optical component of the setup can be described by a two by two transformation matrix that
modifies this polarization state. For the MOKE setups, the initial polarization after the first polarizer
AlrO
OET"

polarizer and is represented by the following matrix:

is represented by the vector 0 In the analyzer-based setups, the analyzer is a mere

A Q Al @ETg
ATI®ET OEIf
The matrix of the half-waveplate used in the PBS-based MOKE setups is

X

‘BT o D EG%o
‘G ER R o O X&

The argumentsT ,| and %o.correspond to the angles between the optical axis or transmission axis

O

of the component and the plane of incidence [Figure 7.1(b)]. For simplicity, we consider that the
PBS is set to split the s- and p-polarization components of the beam. Thus, the PBS is not
represented by a matrix. Instead, the vector components of the final polarization state are
considered independently to simulate the separation of the s- and p-polarizations. The sample is

represented by the corresponding magneto-optical Fresnel reflection matrix as follows [294]:
16 16 g P
ig g i rgz g R

where i 4 is the ratio of the component of the reflected electric field polarized along the Qaxis and

X&

the component of the incident electric field polarized along the & axis. Each complex Fresnel

coefficient can be separated into the amplitude of the reflectivity i and its phase] . The
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magnetic information is contained in the off-diagonal elements. Indeed, if these elements were

equal to zero, there would be no change in the polarization state upon reflection on the magnetic

sample. Hence, the complex Kerr angles are defined as g % —Q and

g % —Q . The real part of the complex Kerr angle can be associated with the Kerr

rotation —; while the imaginary part represents the Kerr ellipticity - ,

— —AT10 1 h
— —A110 1 h
. —oBi 1§ X
- —o\|l 1 8
The following matrix expresses the retardations « O E1 6 caused by the PEM:
G QL T og X&)

m Q"
The elements of the matrix 0 can be expanded in a Fourier series using [303]

Py w - c’f%ioAél@o - X8p
where 0 « is the Bessel function of harmonic order Q In this work, only a signal up to the
second harmonic order was considered. After signal processing by the lock-in amplifier, it is
possible to select only parts of the signal with a periodicity corresponding to the first or second
harmonic of the modulating frequency. The Bessel functions for these harmonics are maximized
when the phase ¢« issetto e 1.885rad or « 3.054 rad, respectively. However, to reduce
any possible noise caused by the zeroth-order terms, it is often useful to set ¢ 2.405 rad
instead, so that 0 0. With the matrices presented above, we present in the following

simulations for both the modulator-analyzer and the modulator-PBS setups.

7.4.1 Modulator -analyzer (M -A) setup

For the modulator-analyzer (M-A) setup, the final polarization state is given by the product of the

matrices corresponding to the relevant optical components as follows:
0 0L "B X&

The intensity of the signal detected is ‘0% A O ‘O . ltisthe sum of the static signal
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"0% , the first harmonic signal "0% and the second harmonic signal o

0% 0 e Al D—i OEfN 4
gOEcTr P A0
P . .. S L oa
—OEd i1 AT10 OE
< .. xap
OEGd i1 1 A0 1 A1 D
OEd 11 AT10 SEN
AT Oi AT O OEfi AT O
OEfi OE|I Ai i OE|h
0% 0+« OBTO AT DO-1i cOETN - i
OEg OEBT i X80
OEqd OBT | i 1 OEJ h
042 0+ Al ® ocAl OD—i cOEfl —
OEGd OF/I i X& T
OEG OfBiI | i1 OEJ.8

As shown by Polisetty et al. [295], the optimal configurations for the modulator-analyzer setup are

f 90 and| 45 or 135 . In these configurations, the detected intensity is
g L i , .
0% wm TUpoL — — U
C S XP p
ugu e OBIO-I

O Al 0 8
Using the lock-in amplifier to read the first or second harmonic individually makes it possible to
measure only the amplitude of one of the last two terms of Eq. (7.11), effectively isolating the Kerr
ellipticity - or rotation — from other contributions. For example, in the present case, the intensity
read in the first harmonic would be g0 « - i . Toretrieve the Kerr ellipticity (or the Kerr rotation
in the second harmonic), the signal must be normalized by a factor that contains i , which is
usually constant for a given material and incidence angle. However, in the context of ultrafast
magnetic dynamics, i can exhibit a time-dependent behavior which should be carefully
characterized to allow the proper retrieval of the transient Kerr rotation or ellipticity [117].
Fortunately, since the incident beam is s-polarized, i simply corresponds to the reflectivity of the
s-polarized component of the beam and can easily be measured. From Egs (7.8)-(7.10), we can

further establish that the setup can be optimized forf 0 (p-polarization). In that case, the
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detected intensity would be equivalent to Eq. (7.11), but with references to the Kerr rotation and

ellipticity — and - instead of —and - .

7.4.2 Modulator -PBS (M-PBS) setup

The final polarization state for the modulatori PBS (Mi PBS) setup is given by

'O LTt 5
. "'O0 ™ XP ¢
@]

As mentioned above, there is no matrix to describe the polarization beamsplitter. Instead, each

component of the polarization (s and p) is independently detected. Then, those two signals are

subtracted to one another and the difference is amplified by the balanced photodetectors.
Therefore, the detected signal is proportional to ‘0% (0] ‘O . It corresponds to the sum

of the static signal ‘0% , the first harmonic ‘0%  and the second harmonic 0%

"0% e AT 0O— OEN 4
gOEdf i1 AT10 9
POEG 11 AT10 1 OEd%
C .. L L XP o
OEd 1 i AT10 | AT o
OEd 11 AT10 1 AT G
AT DI ATl ™ OEAT AT
OEfii AT ®o AT DI Al ®h
"0% 0e OBITOTAT O-1i TOEN - i
cOEGF OFT i X T
cOEG OfT | i1 OEt%h
04 0O« AT ® oTAT D—i TOEN —
¢cOEqG AT10 1 1 i XP v
cOEG AT10 1 i1 OEt% 8

From the expressions for the first and second harmonics, it is obvious that the signal is maximized
when %0 {22.5,67.5, 112.5, e} . Thefn,0 & 80 tancalgthe terms that are not
related to the Kerr rotation —; or ellipticity -  while simultaneously maximizing the terms that

are related to those quantities. Under such conditions, one example of the detected intensity is
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0« AT ® o 8
Once again, the lock-in amplifier allows selecting only the amplitude of the first (second) harmonic,
which here corresponds to the second (third) term of the equation and allows to isolate the Kerr
ellipticity (rotation) from other contributions. As in the modulator-analyzer case, the result would
be similar to different combinations of the optimized %.andf values. A different orientation of the
half-waveplate may induce a sign change in one of the terms of the equation, and a switch from
s-polarization to p-polarization would cause the intensity to be dependent on elements of the
complex Kerr angle g instead of g , but no major change would occur in the form of the equation.
It is interesting to note that this configuration is completely equivalent to the optimized modulator-
analyzer setup while also being lossless. Indeed, in the case of the modulator-analyzer setup, the
analyzer detects one component of the polarization in a basis that is rotated by 45 with respect
to the plane of incidence. Equivalently, in the optimized configuration of the modulator-PBS setup,
the half-waveplate is set to rotate an incident s- or p-polarization by 45 before both components
of the polarization are detected in a basis that is aligned with the plane of incidence. While one
component of the polarization of the beam would be rejected by the analyzer in the modulator-
analyzer setup, here it is retained and measured. For this reason, Eq. (7.16) gives a detected
intensity that is twice as strong as that given by Eq. (7.11). In addition, when 0 0, the static
signal is cancelled in the case of the modulator-PBS setup, which can contribute to improving the
SNR.

7.4.3 Setups without modulator and lock  -in amplifier

The proposed setups described above can be used unchanged with MHz femtosecond pulse
systems [304]. However, the relatively low pulse energy offered by these systems is insufficient
to trigger ultrafast magnetic processes in magnetic thin films, making them unsuitable for time-
resolved pumpi probe investigations of these phenomena. Multi-kHz, millijoule, femtosecond
laser systems are better adapted for this kind of study. Unfortunately, their rather low frequency
makes the use of a modulator inconvenient, so time-resolved MOKE experiments based on these
systems are routinely performed with the lock-in amplifier set at the laser pulse repetition
frequency or half this frequency [81]. The response from the photodetector is typically faster than
a microsecond, resulting in a low duty cycle (the period of the signal being on the order of
hundreds of microseconds for a multi-kHz laser). For such a signal, the Fourier components are

almost constant for tens to hundreds of harmonics, drastically reducing the amplitude measured
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by the lock-in amplifier in one harmonic (for example, the fundamental) and consequently the
SNR.

As an alternative, it is possible to use a setup without any modulator or chopper to improve the
SNR [305]. Then, instead of going through the lock-in amplifier, either the detected signal can be
electronically integrated over a defined time-period (boxcar detection) [306], or every pulse can
be digitized. When removing the modulator, the detected intensity corresponds to "O% or "O%

with O p. Therefore, the detected intensity in the optimal configuration calculated before

for the PBS-based setup still delivers an isolated measurement of the Kerr rotation,
O 1 whik ¢& ¢ 8 X& X

It should be noted that this PBS setup configuration does not allow for measurements of the Kerr
ellipticity. However, if the half-waveplate is replaced by a quarter-waveplate oriented such that an
S- or p-polarized incident beam becomes circularly polarized, the resulting signal is proportional
to the Kerr ellipticity (see the supplementary material).

For the analyzer setup, by replacing 0 ¢ pin Eq. (7.8), it becomes clear that no configuration
allows for a direct measurement of the Kerr rotation. Indeed, there exists no combination off and
| for which the only non-zero term of the equation is proportional to the Kerr rotation or ellipticity.
To overcome this, one strategy used in the literature is to slightly rotate the analyzer with respect
to the crossed-polarizers case [297]. Then, considering that i L i , the signal can be

approximated to

OF wm OIAT T¢— | 1| X P
for incident s-polarization, with an equivalent result for incident p-polarization. The Kerr rotation
can be deduced if the nonmagnetic contribution i is also measured. One more configuration of
the analyzer-based setup deserves some attention: the simple case in which the analyzer is

rotated by 90 with respect to the incident polarization. In this case, the measured intensity is, for

incident s-polarisation,
Of wom m™ 1 8 X w

Then, it is not possible to directly determinate the Kerr rotation or ellipticity. Still, the measurement

is of purely magneto-optical origin, making this simple configuration practical in certain contexts.
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7.5 Experimental results

7.5.1 Static experiment

Static measurements with varying magnetic field intensities were performed in order to compare
the SNR of the modulatori analyzer and modulatori PBS setups. In both cases, the
measurements were done on an iron sample with platinum capping deposited on a silicon
substrate [Si/Ta 3/Pt 3/Fe 15/Pt 3 (nm)]. Since the orientation of magnetization for this sample is
preferably in-plane, the setup geometry was chosen to be suitable for detecting the longitudinal
MOKE [Figure 7.1(a)]. The frequency of the PEM was set to 50 kHz. A Wollaston prism was
chosen as the polarizing beam splitter. The orientation of the prism was set so that both output
beams have the same height. Since the beam height is kept constant throughout the setup, this
ensures that the PBS adequately splits the s- and p-polarization components. The orientations of
the polarizer and the half-waveplate were then defined from this basis. Balanced amplified
photodetectors were used to further improve the SNR (PDB220A2/M, Thorlabs, Inc.). In order to
make as few changes as possible between the measurements, the modulator-PBS setup was
implemented and the modulator-analyzer setup was simulated by blocking one of the balanced
phot odet ect or 6pngihehplavtaveplateiat 22.5 KSmee the PBS separates s- and
p-polarizations, this is equivalent to an analyzer set at 45 . The measured signal corresponds to
the second harmonic of the modulating frequency detected by the lock-in amplifier, meaning that
it is related to the Kerr rotation. The results are presented in Figure 7.2.

0.04. —— Modulator-Analyzer
;r ) Modulator-PBS
£
5 0.02] /HW
l'_D |
c
B2 0.001
7] !
B W—H—H—H{«H’/
g
2 —0.02;
(]
[T}
=
—0.041
-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
Magnetic Field (mT)
Figure 7.2 MOKE measurements
Second harmonic of longitudinal MOKE measurements made with the modulator i analyzer (blue) and

modulato ri PBS (orange) setups for a Si/Ta 3/Pt 3/Fe 15/Pt 3 (nm) sample. The error bars correspond to the
standard deviation of a set of four measurements.
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As expected from the theoretical analysis, the signal obtained from the modulator-PBS setup is
twice as strong as the one obtained from the modulator-analyzer setup. Consequently, the
modulator-PBS setup also offers a much better SNR. Here, the SNR is defined as the ratio of the
averaged intensity in the range of applied magnetic fields for which the magnetization of the
sample is saturated to the standard deviation of the signal in the same range. The SNR for the
modulator-analyzer setup is found to be 36.7, while it reaches 56.8 for the modulator-PBS setup,
an improvement of >150%. More generally, the cancellation of common mode noise in balanced
photodetectors leads to a greater SNR than the single photodetectors often used in analyzer-
based MOKE setups, making PBS-based setups quite attractive.

As shown in Figure 7.1(a), the longitudinal MOKE setup contains several reflections on mirrors.
Mirrors, especially metallic ones, typically do not conserve the polarization state of the incident
beam unless it is perfectly s- or p-polarized. This can have a considerable effect on the measured
signal. For the optimized modulator-PBS and modulator-analyzer setups, the incident beam is s-
or p-polarized, so the effect of the mirrors up to the sample position can be neglected. However,
between the sample and the detection scheme, there are three reflections on protected silver
mirrors (Thorlabs, Inc.) that should be taken into account. By adding a matrix representing a mirror
to the calculations presented in section 7.4, it can be shown that the signals of the Kerr rotation
and ellipticity become mixed (see the supplementary material). For a mirror with a complex
reflectivityi ' Q for the p-polarization andi ' Q for the s-polarization, the measured signal of
the optimized modulator-PBS becomes
0% 1 withe ¢® 0 —ATH - OEd i 5l i
e OFIO-AT® —OEd i ;i i X& T
e Al o —-AT®HH - OEd 1 7i i 8
For protected silver mirrors near 45 incidence, the phase difference 3, , IS significant.

Consequently, a strong MOKE signal can still be obtained, but the Kerr rotation and ellipticity can
not be independently retrieved. This implies that in our experiment, we are only sensitive to a

relative change in the magnetization and not to the absolute Kerr rotation and ellipticity.

However, by carefully choosing the mirrors and designing the setup as to minimize reflections,
the phase difference 3, can become negligible, and such MOKE setup can be used to retrieve
absolute values of the Kerr rotation and ellipticity. To do so, it is necessary to calibrate the signal
to extract the amplifying factor of the detectors. As described in the study by Buchmeier et
al. [307], this can be achieved by using a non-magnetic sample with a known refractive index for

the calibration.
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7.5.2 Time-resolved experiment

As an example of time-resolved measurements, we have characterized the ultrafast
demagnetization of a Co/Pt multilayer sample excited by a femtosecond laser pulse. This
phenomenon, discovered in 1996 by Beaurepaire et al.[7], occurs within a few hundred
femtoseconds after the excitation of a ferromagnetic material by a laser pulse [53]. Despite having
been studied for many years, the underlying mechanisms of ultrafast demagnetization are still the

subject of intense research [230].
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Figure 7.3 Experimental time -resolved MOKE setup
The laser is a titanium T sapphire system with an output wavelength of 800 nm. The beam is frequency -doubled
in a BBO crystal. Dichroic beam splitters are used to separate and recombine the pump (red) and probe (blue)
beams. The fluence of the pump beam on the sample is controlled by a half -waveplate coupled with a pair of

Si mirrors acting as polarizers. Photodetectors a  re placed along the paths of the beams to keep track of their
intensities.

A sketch of the experimental pump-probe setup is shown in Figure 7.3. The experiment was
performed in the Corail room oé. A titaniam-dagplhire lasart oi r e d
system delivers femtosecond pulses with an energy of 2 mJ at 800 nm. About 1% of this energy
is used for this experiment. Because the beam is transmitted through thick optical elements that
stretch the pulse before reaching the MOKE setup, the pulse duration is D100 fs long. The beam

is frequency-doubled, and the fundamental and second-harmonic beams are used as the pump
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and probe, respectively. A delay line is placed in the pump beam path, making it possible to record
the Kerr rotation as a function of time. To avoid issues related to modulation and signal recovery
at the low repetition rate of the laser system (5 kHz), the PBS setup is used without the modulator
and the lock-in amplifier. The sample is magnetized out-of-plane by an electromagnet, which
provides a weak magnetic field (<200 mT). Because this electromagnet can only be used to
generate a magnetic field normal to the sample surface, a typical multilayer sample
(Si/Ta3/Pt5/[Co 0.6/Pt 0.8]x20/Al 3 (nm)) with high out-of-plane magnetic anisotropy was chosen
along with a polar MOKE geometry [308]. For each laser shot, a digitizer (WaveCatcher) is used
to record at least four waveforms: the three outputs of the balanced photodetectors, namely, both
photodiodes and their amplified difference (RF signal), and the intensity of the pump pulse [309].
An additional photodetector placed on the probe path can also be used to measure the probe
intensity. These measurements allow us to normalize the Kerr signal by the probe intensity to
compensate for fluctuations of the laser power and could be used to sort the data by pump fluence
if the variations in the pump intensity were sufficiently large. Each detected signal is digitized. This
approach was favored in this work as it has the advantage that the waveform is recorded on a

shot by shot basis, allowing for more complex sorting and integration of the data.

Figure 7.4(a) shows two RF signal waveforms recorded for a single shot at positive (orange line)
and negative (blue line) delays. To obtain a full demagnetization curve, we record such waveforms
for each laser pulse while slowly and continuously varying the position of the delay stage. The
position of the stage is recorded with the same frequency as the repetition rate of the laser,
allowing us to retrieve the actual delay position for each laser pulse. We perform such a delay
scan for each of the opposite magnetization directions. Then, we extract the integral of the
waveforms normalized by the incoming probe intensity as a function of delay [variable named
"O7 o in the following]. By taking the difference between the recorded intensities with the two
magnetization directions, we can retrieve the amplitude of the change in the Kerr rotation,

—0 Do 0o
— o nm VO ™

X& p

This time trace is shown in Figure 7.4(b). To produce this curve, 200 000 shots were recorded
(100 000 for each magnetization direction), within a total of only 40 s. By fitting the curve with a
typical expression used for transient demagnetization [310], we find a demagnetization time of
187 + 9 fs, in agreement with previous studies on this type of sample [311]. It should be noted
that studies are ongoing to define whether Kerr rotation measurements constitute a pure

representation of the ultrafast magnetization dynamics [116,117].
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Figure 7.4 Time-resolved MOKE measureme nts

(a) RF output waveforms of the balanced photodetector recorded before (blue solid line) and after (orange
dotted line) excitation by the optical pump pulse. The difference between the two waveforms is a consequence

of the demagnetization of the sample.  (b) Normalized Kerr rotation as a function of time delay for the same
sample (green dots). The solid red line shows a bi  -exponential fit of the data.

7.6 Conclusion

The Jones formalism is used to derive mathematical expressions to analyze the signal measured
from different MOKE setups and define the optimal orientation of their optical components. When
a photoelastic modulator and a lock-in amplifier are used, it is found that the Kerr ellipticity and
rotation can be measured directly by looking at the first or second harmonic of the modulating
frequency of the signal, respectively, in both analyzer-based and polarizing beam splitter-based
detection schemes. Additionally, we demonstrate, through the theoretical analysis and
experimental results, that the polarizing beam splitter-based setup improves the intensity of the
signal by a factor of two. As a result, and because the use of balanced photodetectors helps
reduce the noise, the signal-to-noise ratio is demonstrated to increase by at least 150% compared
to the analyzer-based detection scheme. Furthermore, it is shown that the polarizing beam
splitter-based setup is also suitable for measuring the Kerr rotation without the use of a modulator
and lock-in amplifier, which can be advantageous for pulsed laser sources with low repetition
rates. In contrast, equations show that the Kerr rotation cannot be isolated with an analyzer-based
setup. In this case, the only configuration that allows for purely magneto-optical measurements

consists of placing the optical axis of the analyzer at 90 with respect to the incident polarization.
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To assess the applicability of the optimal setup configuration, time-resolved measurements of
laser-induced ultrafast demagnetization from a kHz laser system are recorded. The high signal-
to-noise ratio offered by the balanced photodetectors allows for sensitive, single-shot
measurements of the Kerr rotation for each delay, leading to a fast acquisition time. Importantly,
we demonstrate that reflections on mirrors can be detrimental to the independent measurement
of Kerr rotation and ellipticity and should be carefully considered in the design of MOKE setups.
This illustrates how the general expressions presented in this work can serve as a valuable tool
to guide the design of future MOKE setups by revealing the optimal experimental parameters for

the measurement of any component of the complex Kerr angles.

7.7 Supplementary material

See the supplementary material (Annexe lll) for a detailed example of the matrix calculation for
the optimized modulator-analyzer setup, the analytic description of the PBS setup with the half-
waveplate replaced by a quarter-waveplate for Kerr ellipticity measurements, and also a thorough

description of the effect of mirror reflections on the measured MOKE signal.
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8 LI NFRAROUGE MOYEN COMME SOURCE DOEXC
DESAIMANTATION ULTRARAPIDE

Dans les articles présentés aux chapitres précédents, différentes méthodes ont été utilisées pour
observer la désaimantation ultrarapide dans un alliage ferrimagnétique de terre rare (chapitre 4)
ou dans un échantillon multicouche ferromagnétique de métaux de transition (chapitres 5 et 7).
Dans tous les cas, la désaimantation a été excitée par une impulsion laser ultracourte (<100 fs)

dans le visible ou le proche infrarouge. Dans | a | itt®ratur e, ddautres L
considérées, dont I 6 ul t[B12,813]cet leerégime tétahertzifl65,226,3141 316]. Par
contre, tr s peu doéincursiomdiséesans | @é xée@atriowmgen ot

article de colloque par Zagdoud et al. [317] dans lequel la désaimantation par des impulsions

déune | ongueur dedBdumces présenteae. r a |l e

Dans ce chapitre, |l a d®sai mantation ultrarapide di
étudiée pourdes | on g u e déxsitatiohGentne @.8 um et 8.7 um. Tel que présenté au
chapitre 7, | 6ai mant masuréera paitie de lI66e® cf heat n t K d-optiguem aegsnt ®t o

(MOKE). Les détails du montage expérimental sont présentés a la section 8.1. La section 8.2
contient l es r®sul tatsr alienssiefqgfuedtusn ededilsac ulsem gune wr
temporel des impulsions de pompe sur les dynamiques de la désaimantation ultrarapide.

8.1 Montage expérimental

Les mesures MOKE de la désaimantation ultrarapide excitée par des impulsions allant de
| 6i nf rratheaumpyengontef f ect u®es ° partir dbébun montage s
la section 7.5.2. Le montage expérimental est présenté a la Figure 8.3. Un laser titane-saphir
fournit des impulsions de 45 fs a 800 nm avec un taux de répétition de 100 Hz. Le faisceau est
divisé en deux parties qui sont amplifiées séparément. A la sortie du systéme, la partie de basse
énergie (impulsions de 5 mJ) est divisée en un faisceau de sonde et un faisceau de pompe par

un séparateur de faisceau.

Le faisceau de sonde contient moins de 200 0J d 6 ®paeimpyilsian. Un cristal de BBO est

ins®r ® dans | a |igne afin dbéen doubler Il a fr®quen
éloignée de cellesdelap o mp e . Ceci p e r me tdu erpisgagd des états evair e f f et s
section 2.4.1). Ensuite, deux miroirs dichropques

bande (FBH400-40, Thorlabs, Inc.) permettent de ne conserver que la radiation a 400 nm. Une

pl aque de ver r edeBréwater fixe la polarisétianrs gd laesonde.
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800 nm Optionnel

45 fs, 100 Hz ” Signal: 1.2-1.6 um
Idler: 1.6-2.2 um
<1lml

BBO (SHG) ——

Etage d’'amplification

D
1 Cristal de BBO
i | illijoul
Ligne =l Quelques millijoules
adélai §
DEG DFG: 3-10 pm
Cristal de GaSe
<100 |J
B
<>
A N2 —————— — — — —

o Echantillon : Si/Ta3/Pt2/[C00.6/Pt0.8]x20/AI3 (nm)

Aimant

Figure 8.1 Schéma du m ontage expérimental

Schéma du montage ayant permis de mesurer la désaimantation ultrarapide pompée par des impulsions dans

| 8i nf r mayem.uLgsecomposantssont : ( B) pl aque de verre ou de silicium
dichroique , (FPB) filtre passe -bande, (8/2) lame demi -onde, (SP) séparateur de polarisations,  (PB) photodiodes
balancées.

Apr s avoir parcouru une |ligne ° d®l ai, | a sonde
tache focale fait environ 50 um de diametre a 1/e? et contient <<1 pJ par impulsion.L 6 ®c hant i | | o
est compos® de vingt r ®p §oi0.6 mmiPh &8 nohjdowtdgées panminé i c ou c h
couchede3nm ddéal uum naiumant per manent est plac® derri
la saturation de son état magnétiqgue.Pui sque | d8®chantill on estplapr ®f ®r a
le montage est congu pour mesurer le MOKE polaire et le faisceau de sonde est normal a

| 6®chantill on. La r®fl exion est enswintde rs®d wvp @r @&
séparateur de polarisations (WP10-A, Thorlabs, Inc.) et de photodiodes balancées

(PDB220A2/M, Thorlabs, Inc.), ce qui permet de caractériser la rotation de la polarisation. Tel

que d®crit au chapitre 7, cette configuélewdeAon per
chaque d®I ai , l e signal est mesur ® pour |l es deux
(7.21)) . La diff®rence entre ces signaux est consi
| 6®chantill on.
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Le faisceau de pompe passe optionnellement par des étageshon-l i n®ai res qui per me:
varier l a longueur déonde. Pour obtenir des 1long
1.25 ym a 2.1 um), un amplificateur paramétrique optique (OPA) commercial est utilisé (HE-

TOPAS, Light Conversion, Inc. ) . Pour | 6infrarouge moyen, |l a g

fréquences (DFG) entre le signal et lidlerg ®n ®r ®s par | 6 OPA doit °tre eff

®t age suppl ®mentaire doéoamplification dans un cri s
énergie du laser ¢ 20mJ) e st utilis®e pour pomper cet ®tage
guelques millijoules. Ensuite, pour | es | ongueumsb5.9@dnlesgeal aléeder3 . 15

sont séparés par des miroirs dichroiques etsy nc hr oni s ®&swerigne b déii Rber lad
| ongueur dé&mHrabswychbeisatibn est atteinte par le simple ajout d Wne lame de verre
dispersive dans le faisceau. Finalement, un cristal de GaSe est inséré dans le faisceau pour la

DFG. Le signal et | idder sont ensuite rejetés par un filtre passe-long.

Figure 8.2 Taches focales de la sonde et de la pompe

(a) Image de la tache focale de la sonde a 400 nm, avec un diametre a 1/e 2d 6 e n v i mum.r(b) Bxémple de

tachef ocale pour | a pompe dans | e proche i nfumadid/eCgtejmagevec un d
estmesurée aune | ongueur duddo)Exempld ée meésurd du profil de la tache focale de la pompe

al or s st pregtedsigement couvert e par une lame de rasoir . Les points correspondent aux données

expérimentales et la ligne pleine est une courbe de tendance basée sur le résultat attendu pour un profil

Gaussien. Cette courbe, mesurée - une | ongueur phpamedpend d eunestacBe focale d 6 u n

diametre de 180 pum. Le diametre de la tache focale se situe entre 180  um et 220 pm pour toutes les longueurs

d 6 o nde pompe .

L6®nergie des impulsions de pomperdesstuicoiner 86 ®pe p
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