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Spectroscopie optique statique

● Comment mesure-t-on ?

– Spectroscopie à Transformée de Fourier

– Aspects pratiques

● Que mesure-t-on ? 

– Equations de Maxwell, fonction diélectrique et conductivité optique

– Contributions à la fonction diélectrique

– Modèles classiques ou phénoménologiques

– Réponse linéaire, relations de Kramers-Krönig et règles de somme

● Quelques exemples

Spectroscopie résolue en temps

● Comment mesure-t-on ?

● Quelques modèles phénoménologiques

– Spectroscopie résolue en temps d'un métal : Two-temperatures model

– Spectroscopie résolue en temps dans un système ayant un gap dans le spectre d'excitation à une particule 
(supra, cdw) : Rothwarf-Taylor model

● Quelques exemples

–



  

Le principe

On éclaire un matériau  avec une lumière (polychromatique)

On mesure l'intensité de l'onde réfléchie ou transmise

©Ricardo Lobo 



  

Spectroscopie à transformée de Fourier

x

sources

beamsplitter

interféromètre 
de Michelson

détecteur

détecteur

échantillon

électronique

● Mesure R et/ou T
● Pas de fente d'entrée
● Dx -> résolution

Mesure de



  

TF



  

Energies caractéristiques



  

Aspects pratiques

● Température

● Champ magnétique

● Haute pression

 (DAC :  dizaines de GPa)

● Polarisation du champ électrique 
(ou magnétique)

● Poudres

● Pastilles denses polies

● Cristaux (100x100 µm2 avec 
µscope, nm avec SNOM)

● Couches minces

● Liquides, gaz

La qualité et la taille des échantillons détermine la gamme spectrale 
(limite de diffraction à basse fréquence, diffusion à haute fréquence)



  

Métal vs isolant

Mesure de réflectivité Conductivité optique D(T)



  

Quelle grandeur physique 
mesure-t-on ?



  

Equations de Maxwell dans la matière
Unités CGS

Fonction diélectrique complexe et 
conductivité optique complexe 
introduites via les équations de 
Maxwell (r=0)

Loi d'Ohm 

Tenseur des permittivités magnéto-
optiques
Equations constitutives linéaires 
caractérisant le milieu



  

Equation de D'Alembert

Relation de dispersion
 (renormalisation de la 
vitesse de la lumière)

où

Conductivité optique

Equations de Maxwell dans la matière



  

Plusieurs grandeurs contiennent la même information

On ne mesure pas directement s(w) 

Equations de Maxwell dans la matière



  

Les contributions à la fonction diélectrique

transitions 
interbandes dans la 
gamme spectrale 
expérimentale, 
polarons,...

 modes de 
vibrations 
polaires

 tout ce qui est 
au-delà de la 
gamme 
spectrale 
expérimentale
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Modèle de Lorentz : phonons, transitions 
interbandes

Charge e*, de masse m* élastiquement liée 
(oscillateur harmonique) 



  

Modèle de Lorentz

Fréquence de 
vibration

Amortissement

Poids spectral



  

En général, bonne description des phonons et des excitations interbandes

Modèle de Lorentz



  

On coupe le ressort :  

Modèle de Drude : métal

« Temps de vie »



  

Modèle de Drude : marche, parfois...

Modèle de Drude 



  

Modèle de Drude étendu : effet des interactions 
électroniques et couplage aux modes collectifs

Dépendance en fréquence du taux de diffusion du modèle de Drude  

Renormalisation de la masse des QP Self-énergie optique

La masse effective et le taux de diffusion dépendent de w



  

Le taux de diffusion renormalisé et la masse effective peuvent 
être extraits directement des spectres optiques 

Diffusion par impuretés

Signature d'un liquide de Fermi 

Modèle de Drude étendu



  

Cf. cours école MICO 2010 (Ricardo Lobo) 
http://gdr-mico.cnrs.fr/UserFiles/file/Ecole/lobo_mico.pdf

Modèle de Drude étendu



  

Approche semi-classique – réponse linéaire

Système à l'équilibre décrit par l'hamiltonien 

Deux observables         et  

avec            « force » conjuguée de 

Hamiltonien de la perturbation 



  

Réponse linéaire

Fonction de réponse

Causalité

Susceptibilité

Fonction de corrélation

Loi d'Ohm



  

Formule de Kubo

Calculer la fonction de corrélation courant-courant : 
connaître les états propres de H

Réponse linéaire



  

Dans le cas des électrons libres : modèle de Drude 

Pour un système à deux niveaux : modèle de Lorentz 

Réponse linéaire



  

Relations de Kramers-Krönig

Causalité 

Calculer e(w) : connaître R(w) de 0 à ∞



  

Obtenir les fonctions optiques

Kramers- Krönig, VDF : 
Nécessite de connaître 
le spectre sur une très 
large gamme spectrale

Inversion directe : 
Nécessite de 
connaître 
simultanément R et T

Simulation : 
Modèles de Drude, 
Lorentz, ...



  

Règle de somme f

- Le poids spectral est constant 

- Lors d'une évolution en T (ou  P si on prend en compte V ) le SW 
perdu dans une gamme spectrale est retrouvé dans une autre. On 
donne l'échelle d'énergie des mécanismes mis en jeu

Règles de somme – transfert de poids spectral



  

Poids spectral retrouvé au-delà de 10000 cm-1(1.9 eV) : 
énergie caractéristique mise en jeu lors de la TMI 



  

Liaisons fortes à 1 bande : SW mesure l'E
c
 des porteurs 

de charge de cette bande (attention cut-off W
c
!!! )

Restricted sum-rule



  

Le SW perdu est transféré dans 
un pic à fréquence nul
FGT sum rule : si E

kin
 varie peu à 

T
c
 mesure la densité superfluide

Ferrell-Glover-Tinkham sum-rule



  

Exemples



  

Pseudogap des cuprates

Transport : signature de « Fermi liquid-like » dans la phase pseudogap



  

Signature optique de
« Fermi liquid -like» :dépendance 
en T et w du taux de diffusion dans 
un modèle de Drude étendu



  

Scaling du taux de diffusion  comme 
Dépendance en w2 et en T2 « Fermi 
liquid-like »



  

Corrélations électroniques- transition de Mott

Crossover cohérent-incohérent et 
échelle énergie dans la phase 
métallique de V

2
O

3
 



  

Comparaison LDA+DMFT



  

GaTa4Se8 : 
- pas de dopage ou de substitution
- grande connectivité des clusters de Ta

DFT prédit un état métallique mais isolant (de 
Mott) en pratique 

TMI sous pression sans  changement de 
structure : bandwidth controlled TMI



  

Calculs DMFT : hypercubic, 
half-filled

Diagramme de phase 
générique DMFT

Dépendance en pression de la largeur 
de bande « nue » calculée par DFT 



  

Transition de Peierls - CDW



  

CDW



  

Spectroscopie optique résolue en temps

Préparer le système avec une pompe optique (10-40 fs)  avant de mesurer 
sa réflectivité ou sa transmission pendant son retour à l'équilibre 

Paramètres importants : 
- Longueur d'onde pompe
- Fluence pompe
- Longueur d'onde sonde



  

Spectroscopie pompe-sonde



  

Echelle de temps sondée sub-ps à 100 ps



  

i- distribution électronique non 
-thermique

ii- thermalisation e-e à T
e 
 : le réseau 

et les e satisfont leur distribution 
d'équilibre à T

l
 et T

e
 

iii- transfert de l’excès d'énergie aux 
autres degrés de liberté du système

   

Dynamique dans un métal
 



  

TTM : mesure du couplage e-ph
 

couplage 
e-ph

Énergie 
absorbée

Fonction spectrale e- phonon 
(Théorie d'Eliashberg) 



  

Gap dans le spectre d'excitations à une 
particule : phonon bottleneck



  

Bottleneck( Near steady-state conditions ) : Dépendance en T de n
sp

 

selon la nature du gap D

 D=cste

 D=BCS-like



  

Exemples



  

CDW

amplitudon

phason

Recombinaison Expé 

- Réponse oscillatoire ne 
correspond à aucune fréquence 
phonon

-2 temps de relaxation détectés



  

Dépendance en T de l'amplitude et du temps de 
relaxation : fermeture du gap BCS-like



  

Cdw fluctuante et supra



  

LSCO sous-dopé 
(T

c
=26K) : 

Amplitudon + 
phason à basse T

LSCO 
optimalement dopé

Pompe-sonde : 
Oscillations dues à 
l'amplitudon

Transient grating (intensité 
pompe varie spatialement): 
réponse lente additionnelle 
due au phason



  

- Amplitudon + phason jusqu'à 100K (>T
c
=26K) 

- temps de relaxation cdw 500 fs à 2 ps

- Scénario compétition cdw-supra



  

Pseudogap à T*>> T
CO

Couplage e-phonon : effet 
Fano, asymétrie  phonons 
spécifiques (stretching Ni-O)



  

Relaxation 950 fs dans le MIR Suppression du couplage e-
phonon par pulse

Relaxation infrarouge et couplage e-phonon beaucoup plus rapide que la  
XRD résolue en temps (plusieurs ps). Phase pseudogap précurseur de 
l'ordre de charge 



  

Etat normal HTSC



  

- Modèle de Drude étendu

- Self-énergie optique en fonction de 
self-énergie à une particle

- Self-énergie à une particle en fonction 
de la fonction spectrale e-boson 
(Eliashberg)

- KK

- Fit de la réflectivité avec  P(W)



  

Résolution spectrale et temporelle

Four temperatures model (3 types de couplage e-boson) +
Fit de la réflectivité avec  P(W) 



  

PhononsPas phonons



  

● Conductivité à

● Moyenne en impulsion (                          )

● Technique « bulk »

● Métal, gap, modes collectifs, modes hybrides dans les 
multiferroïques

● Excitations de la structure électronique

● Phonons et distorsions structurales

● Résolution spatiale < 100 µm x 100 µm 

● Large bande (IR lointain -proche UV)

● Résolution temporelle sub-ps

● Phénoménologie des modèles pour le résolu en temps
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