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Diffusion de la lumiere

réflection spéculaire
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diffusion I

Diffusion: inhomogénéités spatiales (gaz: particules, molécules)

1871: Loi de Rayleigh: I;~w*~1/\*  (ciel bleu)



Diffusion de la lumiéere
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Diffusion inélastique de la lumiere

1914: Brillouin
diffusion par les ondes sonores

réflection

I\ Ig (@)

= w, : diffusion élastique

I ((DS ) Scapncd at the A_.m-:ric:an
o# o, : diffusion inélastique E—

diffusion

Conservation de |'énergie: ® = W — g
L (a) Conservation du vecteur d'onde: q = k; - Kg

création/destruction d’une excitation (0, q)

* phonon A>>a : L e =
. électron —>> vecteur d’'onde transféré —> Q~_0
g<2.105m™

*  magnon



C.V. Raman (1928

The optical analogue of the Compton effect

N | —
- -

Lampe mercure - -
sur Benzene g cS—

Energie transférée: mode de vibration
des liquides et des cristaux

(Landsberg et Mandelstam:
Fig. 4. The first spectra taken by C. V. Raman and K. S. Krishnan. The upper-left photograph shows phonon dans Ie quartz)

the incident light consisting of the spectrum of a quartz mercury arc lamp after passing through a blue
filter that cuts out all wavelengths greater than the indigo line at 4358 Angstroms. The upper-right
photograph shows the same spectrum when scattered by liquid benzene and taken with a small Adam
Hilger spectroscope. Note the appearance of modified lines owing to the Raman effect. The lower-left
and the lower-right photographs show the same effect using a different filter. Courtesy of the Raman
Research Institute. Bangalore.



L aser Raman
]

Mirror that reflects
only green

Green Laser (original)

Diffusion Raman spontanee/stimulée (optique non-linéaire)




Un spectre Raman

N Raie élastique

L . Stokes wg=w—w (création excitation)
Raie inélastique Raie inelastique

anti-Stokes wg=w,+w (destruction excitation)

[T =7

Energie / nombre d’'onde (w,)

Intensité

* Intensite: nombre de photon diffusés par unité de temps
« Energie: cm! (8 cm-'= 1 meV)
« Généralement: origine des énergies = raie élastique



Un spectre Raman

g

N
2
‘w0
= .
= ant"S/{OkeS St(}{(es . o=, - o, déplacement Raman
V) 0 0} > E

déplacement Raman (cm-1)

* Intensite: nombre de photon diffusés par unité de temps
* Energie: cm! (8 cm'=1 meV)
« Généralement: origine des énergies = raie élastique



Raman et emission (luminescence)

PL o) N PL/\
A 1. [ 1 :
w 0
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W W) 0
Fréquence absolue Deplacement Raman

excitation (Raman) vs transition optique de bande a bande (émission)



Raman et emission (luminescence)

GaAs (puit quantique)

Energy Shift [me
B A L
B =1053T

T=125K
v=0.335

0 [meV]
1541

V4
o JUL

o = o, — o, déplacement Raman

Intensity [A.U.]




Vision macroscopique (Maxwell)
]

inci Polarisation induite . e .
onde electromag. incidente Modulation susceptibilité par fluctuations

d)\ﬂ

— X\Win Ezn + Win, —W Q w E’i-n +
E (w.) e OQ( | | <\)& .
P((D|) P((DS) Fluctuations

Diffusion élastique o,

Diffusion inélastique g
— Stokes P, owg=w -0
—> anti-Stokes P, wg=w, + o

onde incidente modulée par les fluctuations temporelles Q(w)
» déplacements atomiques (phonons)
» fluctuations de charge électronique
» fluctuations d’aimantation (ondes de spin)

Fluctuations spatiales: diffusion élastique (Rayleigh)
Fluctuations temporelles: diffusion inelastique (Raman)



Ce qu'on mesure: lI'intensité Raman

]
champ électromagnétique E_(w_) génére par la polarisation Stokes (anti-Stokes) P_
E (o)
= (“’g Intensité diffusée [ = 2¢,cns(|és - Es(r, ws)|2>

(<> moyenne sur un cycle)

S
~ 2e,ensV 0w

Is =

o Yy 62)2/(13(1“1—1“2)611’1)[1'1(5“(1’1—1‘2)]<[é5°P*(I'1aw.S')HéSP*(PzawS)D

d*o W V1 &g

Section efficace Odos ol T d00s (m?/fréq.) « taux de perte/gain d’énergie du systéme »

Fo 5 Wy =~
=hry—S  S:facteur de structure
I dw, w;



Ce qu'on mesure: lI'intensité Raman

]

champ électromagnétique E_(w_) généreé par la polarisation Stokes (anti-Stokes) P_
E (o)
E (wg Intensité diffusée [ = 2¢,cns(|és - Es(r, ws)|2>

(<> moyenne sur un cycle)
2 3 ’
do _ Vews |, 81| <Q(q)Q*(g)>
—_— €gq - - €7 aq q
dQdws — (4m)%cA |

l | \ ' J
tenseur Raman: « filtre » fluctuations associées a une
(couplage lumiére-matiére: dépend de Q!) eXcitation
* phonons
Régles de sélection # - magnons
(théorie des groupes) « paires électron-trous




Ce qu'on mesure: I'intensitée Raman
]

champ électromagnétique E_(w_) généré par la polarisation Stokes (anti-Stokes) P_

E ()
E (00|)\
%
Polarisations des photons
d’o Vw]ws é/ dX\e () (>
d0dws (472t | ° ! VAo

\ J
|

tenseur Raman: « filtre » fluctuations associées a une
(couplage lumiére-matiére: dépend de Q!) eXcitation
* phonons
Régles de sélection # - magnons
(théorie des groupes) « paires électron-trou




Intensité diffusée (a.u.)

L es excitations « vues » en Raman

PrBa,Cu,O4

) T T T T T
h =
phonons (g=0) T=50K 8 om-l = 1 meV
double magnons q=(r) « g=0: centre de zone
]S « ordre 2: g#0 (densité d’état)
double phonons
M J Pr124

continuum électronique

0 1 1 1 1 1 1
0 1000 2000 3000

Raman shift o=w;-0; cm™’

Nombreuses excitations: importance des regles de sélection



Phonons: Brillouin et Raman

]
<<m/a
‘_ Phonon optique 9Raman

g Phonons optiques: Raman

o Phonons acoustiques: Brillouin
>

‘O

&=

Phonon acoustique

0 vecteur d’onde q -



Phonon optique et centre d’inversion

A invariant par les opérations de inversion

(()( 2) symétrie du cristal
. Phonon polaire (u Cg @ CB &@ &

— Phonon non-polaire (g) @-» 04-6 @—Q—@

Si centre d’inversion:
- mode polaire: inactif en Raman car brise le centre d’inversion (IR)
- mode non-polaire: actif en Raman (inactif en IR)

Sinon: pas de restriction



Polarisations et regle de sélection: phonons

optiques
]
500 /\
O 2 \
€g (—X €7 400 - ‘v
S
| 7 b N
T "—f" -~
Filtre sélectif des phonons optiques S 200 _///:é
] T B
100+ 'i‘
Y

MA r X ™M



Le filtre

Sr(FeAs),

S - ey
00
D _Q—rs-q
A ), P

tenseur: symétrie du cristal
ex. D1 By, By, E, A, A,
(représentation ou symeétries irreductibles)

- tétragonal

Ex: Sr(FeAs), (Dy): Aqg Bygs 2E,, 2A, 2E, « centre d’inversion

1 \ LI
non-polaires polaires

V V

Raman IR




Le filtre

Sr(FeAs),

00

!

tenseur: symeétrie du cristal
ex. D, By, By, E, A, A,
(représentation ou symétries irréductibles)

és . é]

a 0 0

EX: Sr(FeAS)2 (D4h): A1g, B1g, 2Eg A llq(_\-2+.\.2.:2) 10 a 0
0 0 b

Tenseurs associés (th. groupes) c 0 0

B (x*=y) — |0 —c 0
0 0 0



Le filtre

Polarisations des photons incidents et diffusés

2

7\

éS ¢ é]

mm) | es symétries peuvent étre
sélectionnées via les polarisations !

0

-0

0

0

-0




Un exemple

polarisations incidente et diffusée

MY
S - €r

0Q

Ex: Sr(FeAs), (D,,): A, By, 2E,

19’

SCATTERING INTENSITY (arb. units)
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o

(@]
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300 -

200 -

—_

o

o
1

A 182
19 SrFe2A32
300 K
)'Ias=632'8 nm
7

I ' | v I
200 300 400
RAMAN SHIFT (cm™)
Litvinchuk et al. PRB 2008



Un exemple

polarisations incidente et diffusée

2\

. O
€s 1 €
0 €, €s
0)
0
[ 1)
Ex: Sr(FeAs), (D,,): Ay, By, 2E,

SrFezAs2

)VI =632.8 nm
as

SCATTERING INTENSITY (arb. units)
2

300K

3(I)O
RAMAN SHIFT (cm™)

Litvinchuk et al. PRB 2008



Un exemple

polarisations incidente et diffusée 500
A 182
/ \ ] 1g SrFe As,
. 2 300K
R Y, X A % 400 %,..=632.8 nm
€s - ()—Q - er § ZZ
‘ €, s %
1) > 300 -
-
B
of &
= E
~O‘ 6 200 - g B
=
o
L
E 100 +
Ex: Sr(FeAs), (D,,): A1g, B1g, 2Eg O

100 . 2(')0 ' 3(I)O . 4('30
RAMAN SHIFT (cm™)

Litvinchuk et al. PRB 2008



Comment mesurer un spectre ?

Une source monochromatique et un spectrométre (a réseau)

A
®
é 6 Spectrometre\ w=0 -0,

Energie g Iaser

Historiguement: solides transparents dans le visible (isolant) et liquides

Depuis 1970: solides opaques et métaux




Comment mesurer un spectre ?
]

[\ \
/R . e
\/ \/ source monochromatique (1eV-4eV)
Spatial | NIR-visible-UV
— — PMC Fitter ~ / - Puissance (important historiquement)
I Samplel () HJH o - Largeur spectrale (<0.001 meV)
e s - - Accordabilité (gaz mélangé, Ti-saph)
Spectrometre:
i Dispersif a réseau (FTIR pour le NIR)
SB  Spatial - Détection monocanale: photomultiplicateur,
A2 PA  Fitter InGaAs...
-Détection multicanale: caméra CCD

2 dates clefs: 1961: laser He-Ne, 1980: caméra CCD




De petits signaux...

* 1 photon diffusé inélastiquement pour 10"" (phonons, isolants) a 10'# (éléctrons métaux) photons
incidents par meV et str.
« La diffusion Rayleigh 107-1010 (état surface) plus intense que la diffusion Raman!

» Détection a haut rendement quantique
 Pouvoir de résolution/réjection: triple monochromateur (v/Av=10°)

/’\f’\/\/‘\;f‘\/\

[P777774 27277774 2777771

A X

Le « must »: triple monochromateur et CCD refroidie a I'azote

Intensité




Geomeétrie de diffusion
L]

Mesure transmission: transparent
Mesure réflexion: opaque

d: profondeur de pénétration du champ électromagnétique incident visible
d: épaisseur sondée. Bulk si transparent, 10-100nm pour méetaux!

Taille du spot: limitée par la diffraction (1 micron a 100 microns)
Monocristaux (régles de sélection) de petite taille



Comment mesurer un spectre ?




Comment mesurer un spectre ?

peu de photons = noir...
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Introduction a la diffusion Raman
« Diffusion de la lumiéere
Approche macroscopique du Raman / Regles de sélections
*  Dispositifs expérimentaux

Phonons
« transitions de phase
« onde de densité de charge
« couplage électron phonon
 couplage spin-phonon

Magnons
. Onde de spin dans les (anti)ferromagnetiques
. Magnétisme frustré

Electrons
. Gaz d’électrons 2D / Drude
. Supraconducteurs



Phonons

optical branch

Frequency

acoustic branch

0 Wave vector (g)

INTERSITY (ARB. UNITS)

Si, diamant....

cubiques,
homopolaires

............................

RAMAN SHIFT (cm ™)



Phonons LO et TO dans les cristaux polaires

optical branch TQ LO
: A !

Frequency

El
= b
acoustic branch '_8‘ InP
2D
0 “ o | h
Wave vector (g) = g AlISh
toot NELD N
T TO *® = * = & T ann ann
ransverse L ¢ 200 300 2400
Energy shift (cm™!)
Longitudinal LO @ <~ -4 =% * Levée de dégeénerescence LO TO

« LO: champ électrique macroscopique
> q * Image du condensateur




Phonons LO et TO dans les cristaux polaires

[E—
(o)

InAs GaAs

o Reflectivity

-

200 240 280
Wave number (cm™)

t t t

Transverse TO * = * (= &+
v '

Longitudinal LO @ <+ & D= @

’\ }\ AlSb
300K MGaF

200 300 400

Energy shift (cm™!)

Raman signal (a.u.)

1

» Levée de dégénérescence LO TO
« LO: champ électrique macroscopique
* Image du condensateur



Phonons et transitions de phase: SrTiO,
1

Un classique: transition structurale du 2" ordre avec mode mou dans SrTiO,

SOFT PHONON MODES AND THE 110°K PHASE TRANSITION IN SrTiO,

P. A. Fleury, J. F. Scott, and J. M. Worlock
DBell Telephone Laboratories, Holmdel, New Jersey
(Received 20 May 1968)

We propose a new interpretation of the 110°K phase transition in SrTiOs, in which the
essential feature is a soft phonon at the corner of the cubic Brillouin zone. This inter-
pretation is supported by new evidence [rom the temperature-dependent Ruman spectrum
as well as by results of earlier experiments and calculations. Several other experimen-
tal results are explained or predicted on the basis of our model for the phase transition.

Théorie de Landau des transitions structurales du second ordre: fréquence w

du déplacement associé
o /N




Phonons et transitions de phase: SrTiO,

cubique a tetragonal

n}Za nt/a

- Déplacement des O |  Repliement (folding) du phonon acoustique
* Doublement cellule élémentaire  Nouveau(x) phonon(s) optique(s)



Phonons et transitions de phase: SrTiO,

Q- D ) @ = w|T &
ot O
———-—r———;% | 40
Sle : -
| %:__,i__“@ > 20 cubique
: ///l O : /.///| %
7 SN, 3
| SN t%.. = i £ 20}
i ol 4,0 | z
gt :
L ""i'“j:@ R
é:/ O@// 10
o

O 20 40 €0 80 100 120
TEMPERATURE IN °K

sy . . . Fl tal., PRL 1968
Doublement de la cellule élémentaire: activation de phonons el eta

en bord de zone de Brillouin (« folding ») - parametre d’ordre



Phonons et transitions de phase: SrTiO,

n/2a m/a
Phonon associé a la déformation

====) mode mou de SrTiO,
Mode mou acoustique en bord de zone



Phonons et transitions de phase: SrTiO,

30—

PHONON ENERGY, meV

Phonon associé a la déformation
m===) Mode mou de SrTiO,

a, &

Shirane et al., Phys. Rev. 1969

Observé en neutrons (sous les bons conseils des Ramanistes...)



Phonons et transitions de phase: SrTiO,

SH €|(qR)

|
olel | g
| “‘%:“_’ZL___@ 41~ 4 Cowley etal. °
e O E P ~ ®Fleury etal.
@_/____!___ g I . o Shirane and Yamada -
g S
\Q/‘ © *',»O i 2 -
gy st S

A Cowley et al,

—

O Shirane and Yamada

PHONON ENERGY (meV)
w

Raman Neutrons



Mode Ferroélectrique

300~

LiTaO,

2001

Ave(em ')

100
* Transition Ferroélectrique du 2" ordre

« Mode mou: Phonon optique (Ta) polaire T<T,
* Actif en Raman dans la phase ferroélectrique

—> Brisure de la symétrie d’inversion
(pas de folding)

I. Johnston et al., Phys.Rev. 1967



Mode Ferroélectrique

Q
S

SCATTERED LIGHT INTENSITY

SrTiO,

(a) SECOND-ORDER RAMAN SPECTRUM

1 1

1
0o 200 400

I 1
600 800

(cm™)

(b) INDUCED FIRST-ORDER SCATTERING

1 I Il 1 L L 1

» Para-électrique jusqu’a 0 K mais instabilité
Ferroélectrique

* Phonon optique du Ta mou

* Actif en Raman sous champ électrique
(brisure du centre d’inversion)

P. Fleury et al. PRL, 1967

A
100 150 200 300
FREQUENCY SHIFT (cm™1)

80




Onde de densite de charge et mode
d’amplitude dans NbSe,
-

f“_‘-
* NbSe,: ODC incommensurable a 33K R
* Distorsion du réseau associé e i
P A
S - o=
‘“.‘"
sy
. ™
Electron density = '
5 s
© 000O0O0OOOOOOOGODOOO DO o
Atom positions '7' £ W N Ey; ;
pes = i i i Mallet et al. J. Vac. Sci. and Technol.,
Tk 4k, X B14(2), 1070, (1996)
WAVEVECTOR &
b
Electron density A=/ =
' ' 0
-4
00 0 000 © 000 O 000 O 0O AT AT
Atom positi g A i
postuons L 1 1 J
"‘z“ ke +ky %

WAVEVECTOR &



Onde de densite de charge et mode

d’amplitude dans NbSe,

* NbSe,: ODC incommensurable a 33K

* Distorsion du réseau associé: mode d’amplitude
du parameétre d’'ordre ODC (couplage ODC-réseau)
* En centre de zone (« folding ») pour T<T,

o(r)4

.- . .
R A o e
* . - . - -
0D >
Mo
- - - . > -
- - -
~a._
[

v
+——>

J.C Tsang et al. PRL 1976

RAMAN INTENSITY (ARBITRARY UNITS)

o

300
50K
33K
25K

W
_w

W

I
2
‘w\\'\‘

T
K
1K
K
I 1
0 100 200 300

ENERGY SHIFT [CM™ 1)



Onde de densite de charge et mode

d’amplitude dans NbSe,
]

* NbSe,: ODC incommensurable a 33K

* Distorsion du réseau associé: mode d’amplitude
du paramétre d’ordre ODC

* En centre de zone (« folding ») pour T<T,

o(r)s

\/2a_ \] \/

O
+——>

ks)
ENERGY SHIET (CM™ )

50

40

30

20

J.C Tsang et al. PRL 1976 TEMPERATURE (K)




Onde de densite de charge et mode

d’amplitude dans NbSe,

* NbSe,: ODC incommensurable a 33K

* Distorsion du réseau associé: mode d’amplitude
du paramétre d’ordre ODC

* En centre de zone pour T<T,

« Anomalie du phonon LA pour T>T_

I I T i o
Moncton et al., PRL 1975 i
Processus du 2" ordre: s
2 phonons LA (-q, q) :
___i—j}ZH_—TaSez
AU T T N
0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5

too] —
WAVE VECTOR (4//3a)

TENSITY (ARBITRARY UNITS)

RAMAN IN

L1 25K

|

|




Onde de densite de charge et mode
d’amplitude dans TiSe,

]
* TiSe,: ODC commensurable a 220K

6 nouveaux modes de phonons
sous Tope

Intensity (arb units)

40 60 80 100 120 140

Energy Shift (cm-)
Snow et al. PRL 2003



Onde de densite de charge et mode
d’amplitude dans TiSe,

* TiSe,: ODC commensurable a 220K 138 -
i Eg—phonon )
13472 ® % %2000 ,000,-
11le e
*%0e, Ay - CDW 1
114 »
gl"“ | | L |
E 76 - ' l '
_ . 2 pese e E_- CDW
2 modes amplitudes du parametre d’ordre S 72t ® ’
i ®
®
68} ®
L ®
L
54: ® ]
60 *e-
0 50 100 150

Temperature (K)
Snow et al. PRL 2003



Onde de densite de charge et mode
d’amplitude dans TiSe,

]
* TiSe,: ODC commensurable a 220K

Destruction de I’ODC sous pression

Intensity (arb. units)

A ."' !
J RW\Jﬂ
)

1 L 1 MWW"’J‘ L|I
55 65 75 85 110 120 130 140
Energy Shift (cm‘1)

Snow et al. PRL 2003



Onde de densite de charge et mode
d'amplitude dans TiSe,

T e —
* TiSe,: ODC commensurable a 220K

(a) Cu,TiSe,

240 T=6K

x=0

200 |
160 |

120

T(K)

Intensity (arb. units)

canvwa s 8

* * - * 1 ' ) d 1 N | v ) v ) N T
0.00 0.02 004 006 0.08 0.10 60 80 100 120 1 40_1 160 180
xin CuTiSe, Energy Shift (cm™')
Barath et al. PRL 2008

Ramollissement avec x(~T):
Transition du 29 ordre a T=0K (quantique) ?



Intéractions et phonons

Profil lorentzien

i « FWHM: inverse du temps de vie
* w,: frequence (renormalisée)

» Anharmonicité (interaction phonon-phonon)
» Couplage electron-phonon
» Couplage spin-phonon



Couplage électron-phonon

Intéraction entre un mode (phonon) et un continuum (paires électron-trous)
Ex: annihilation d’'un phonon et création d’'une paire électron-trou

Lorenzienne

* Renormalisation de la fréquence/ temps de vie du phonon

« Asymeétrie (Fano-Feshbach) F =
orme « Fano »

===) |nformation sur les excitations électroniques
au niveau de Fermi

w, @ _
NNA O




Couplage électron-phonon

Intéraction entre un mode (phonon) et un continuum (paires électron-trous)
Ex: annihilation d’'un phonon et création d’'une paire électron-trou

Lorenzienne

* Renormalisation de la fréquence/ temps de vie du phonon

» Asymétrie (Fano-Feshbach) F =
orme « Fano »

===) |nformation sur les excitations électroniques
au niveau de Fermi

. " p-Type Si
Wo T=300°K
E . L INTRINSIC
NN\ F
p=59x10%m’ =

O

FFay LPe1.0x10'%m
VYA
o

NUMBER OF COUNTS x10

p=14x102%cmo el W
I = . )ﬂ ’/I ‘ \"\ %
Eaayi N
/ DGR
e W~ =

X’/v ..
/f’{,d/ ] | ] I | 1

0
-0 -8 -6 -4 -2 o] 2 4 6

(w-wg)em  —



Couplage électron-phonon

Intéraction entre un mode (phonon) et un continuum (paires électron-trous)
Ex: annihilation d’'un phonon et création d’'une paire électron-trou

YBCO ¥
* Renormalisation de la frequence/temps de vie phonon raok_" 4 ‘;/T:gox
« Asymétrie (Fano-Feshbach) ,7 ¥
_ 4 :9 1}
=== Information sur les excitations électroniques E - ;.,*“""( \::;';
au niveau de Fermi 5 [ ;
-‘E (b) [y
CUO J/ 1\ QC) E BC(T)K.)K\j ..‘.?‘./ T:G0K
= u PN
NN\ \l//[\ | I
M"/ 4 :
',y_z' Xwgﬂrﬂ‘,{,
Pic densité d’état dans I’état supra M""‘( o

=2A 250 300 350
Qhi =1
Fried! et al. PRL 1991 Raman Shift {cm’)

Couplage exhalté si w,,00=



Couplage électron-phonon

Intéraction entre un mode (phonon) et un continuum (paires électron-trous)
Ex: annihilation d’'un phonon et création d’'une paire électron-trou

* Renormalisation de la fréquence/temps de vie du phonon
» Asymétrie (Fano-Feshbach)

' w=24
} s
L X Eu
. ° _
<N 1+ a Y['GO] A
T v v('%0) 4
CUO 613 ® Er
NN 4T *
- o
| [ B
200 300 400 500

Substitutions pour changer o Frequency w (cmi)

phonon



Couplage spin-phonon: modulation de I'échange par les phonons

Anomalie de la fréquence a T\

FREQUENCY (cm™))

347 3

348

345

343

342

341

340

338

338

Couplage spin-phonon

TN
L

[

25 50 75 400 125 150 175 200 225 250 275 300 325

TEMPERATURE (K}

Lockwood et al., J. App. Phys. 1988

« Folding » due a la périodicité magnétique
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Plan de I'exposé

Introduction a la diffusion Raman
« Diffusion de la lumiéere
Approche macroscopique du Raman / Regles de sélections
*  Dispositifs expérimentaux

Phonons
« transitions de phase
 onde de densité de charge
« couplage électron phonon
« couplage spin-phonon

Magnons
. Onde de spin dans les (anti)ferromagnetiques
. Magnétisme frustré

Electrons
. Gaz d’électrons 2D / Drude
. Supraconducteurs



Magnons: comment se couple ton?

état intermédiaire virtuel hl)z
- Approche quantique de la diffusion Raman M B —
un processus en 2 étapes M h
* Transitions dipolaires (E.R) - f

préservent le spin! i

Importance du couplage spin-orbite pour
sonder les magnons en Raman




Magnons: comment se couple ton?
T
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Importance du couplage spin-orbite pour
sonder les magnons en Raman




Magnons AF: NiFe,

NiFy Xx(z ¥)z
8=T/Ty

PARAMAGNETIC <+— —+ ANTIFERROMAGNETIC
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——> Magnon en centre de zone: anisotropie

Fleury et al., PR 1969
Lockwood et al., PRB 2010



Magnons AF: NiFe,

NiFy X(2
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Double magnons AF

2 magnons ) /“\
. | :
) E * E o
NiF, Xx(z ¥)z in X s
8=T/Ty ;/
bt ot A
| SN

Processus a 2 magnons en bord de zone
* =0 et S=0: pas de spin-orbite

PARAMAGNETIC <«— —& ANTIFERROMAGNETIC

* régles de sélection différentes

* sensible a la densité d’état de magnon

* ordre courte portée, k bord de zone: T>T\
* estimation de J
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2-Magnons: sonde des correlations AF dans les
cuprates

SCATTERING INTENSITY
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* Persistence des corrélations AF
a courte portée

 Estimation de J

* Interaction magnon-magnon

» Asymétrie ?

Lyon et al., PRL 1988, Sugai et al. PRB 2003



Magnons multiples dans la cycloide BiFeO,
—

B | Sample B ¥ 17
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Raman intensity (arb. units)

* Multiféerroique: AF et ferroélectrique
 Cycloide magnetique de période 62nm
* Magnons multiples
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Cazayous et al. PRL 2008 Wave number (cm™)



Magnons multiples dans la cycloide BiFeO,

60 |-
[ — E )= (q)n
50 — E
45 [
40
[ EL_((])=7.5"_'().2 em’”

2.112
exclm=e (Q)(n"+1)

Wave number (cm™)

* Multiféerroique: AF et ferroélectrique

 Cycloide magnétique de période 62nm

» Magnons multiples: « folding » du a la cycloide
* Intéraction avec phonon ?

Cazayous et al. PRL 2008 . ' k/q
De Sousa et al. PRB 2008



Etats liés de spin dans SrCu,(BO,),
]

Vo :‘““I*"':I‘ y * Frustration magnétique (Shastry-Sutherland)
» Etat fond. diméres de spin: gap de spin A

« Excitation triplet localisés

v
v g I (S
v g P (W
¥} PR Y}
P
-~ -
J “'-..__- } Lo
1 _e"T ) R
A [
I\ v 'K
PR v P
P \i P J2

24 T
f \ -@. F] A (b)
; VoL S \ 2- 11
. .-. u-._. 1 b
BRI Sl :

i A A
(0,0) (=,0) (a=) (0,0)

Suchkov et al. PRL 1998 Kagayama PRL 1999



Etats lies de spin dans SrCu,(BO,),
]
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Lemmens et al. PRL 2000



Excitations singulet et triplet
]

Raman shift (cm™)
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Excitations singulet et triplet
]

Raman shift (cm™)
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Plan de I'exposé

Introduction a la diffusion Raman
Approche macroscopique de la diffusion Raman
 Reégles de sélections
« Dispositifs expérimentaux

Phonons
« transitions de phase
*  couplage électron phonon
couplage spin-phonon

Magnons
. Onde de spin dans les (anti)ferromagnetiques
. Magnétisme frustré

Electrons
. Gaz d’électrons et métaux
. Supraconducteurs



Raman electronique: approche quantique

INITIAL STATE INTE

[;:7. |

EF
(00
Création de paires électron-trou
» balistique: limité par q (petit!) >
« diffusif: limité par I" (Drude) R k

8k+q _8k =~ (. F



Raman electronique: approche quantique
]

INITIAL STATE INTER.

[;“;7. |

Création de paires électron-trou

» balistique: limité par q (petit!)

« diffusif: limité par I" (Drude)

Pinczuk et al. (1971)



Regime diffusif: Drude

1.0
- 0.8 2 1 _
> . E()a)plz- 2
S 1+(Q7)"
O 06 .
S conductivity |
T o4l Raman
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! 1 1 1
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Energy Q (cm‘1)

dissipation: Réponse Raman

4

™\ 1
Th. de fluctuation dissipation 5(q,Q)) = - ;{1 +n(Q,1)1x"(q,Q)

Facteur de structure: fluctuations

Im y(Q)c QRec(Q)



Reponse de Drude: cuprates

]
Bi,Sr,CaCu,0q,4
o 22— .
S
o |
D
o ..”
=
2
Doping p

T 0 Venturini et al. PRL 2003

» Drude: continuum électronique dans les cuprates
* Impact des intéractions ?
* Drude généralisé



Gap supraconducteur
]

4
VP

« pic de paires brisées » (q=0)

* Prédiction par Abrikosov en 1961




Gap supraconducteur: NbSe,
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« pic de paires brisées » (q=0)

* Prédiction par Abrikosov en 1961

* Observé par Sooryakumar et Klein en 1980 !
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Sooryakumar et al. PRL 1980




Gap supraconducteur: NbSe,
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* Prédiction par Abrikosov en 1961 0TI6 B0 36 4085 ec
» Observé par Sooryakumar et Klein en 1980 ! RAMAN SHIFT (cm™)

« Compétition SC/CDW dans NbSe,

Sooryakumar et al. PRL 1980



Gap supraconducteur: cuprates

]

12
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£ g One, Ande
g |

d,. .~wave = 6:
g4 )
=

* Redistribution de poids spectral
* pas de régle de somme a priori
« Gap anisotrope d 0 200 400 600 800 1000
. E =2A Raman shift @ (cm™)

=
i\i
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Gap supraconducteur: cuprates

Bi2212
200 00
o (]
N ot
B1g BZQ
X M X M 0 200 400 600 800 1000
Raman Shift o (cm” )
v joPTOOK Bzg
cos(k,) - cos(k,) sin(k,)sin(k,) § .

Gap anisotrope avec nceuds: excitations de basse énergie
Régles de sélection: differentes zones de surface de Fermi

————> Sonde de la symétrie du gap 0 200 400 600 800 1000
@ (encm’)
Devereaux et al PRL 1994 Blanc et al. PRB 2009

~0




Supraconductivité multibande dans MgB,

I I

40K

2 gaps correspondant a 2 bandes

Intensity (arbitrary units)
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Quilty et al. PRL 2002



Supraconductivite multibande dans MgB,

2 gaps correspondant a 2 bandes

» Mode collectif de Leggett ?
Mouvement en opposition de phase des 2 condensats

Raman Response (rel. u.)
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Raman Shift (meV)

Blumberg et al. PRL 2007



Ce que jai dit et ce que je n'ai pas dit...

« Versatilité: Phonons, Magnons et Electrons

 Effets de résonance
 Excitations de champ cristallin
* Pics quasi-élastiques




Raman response (rel. u.)

Gap de spin DM dans
LaSrCuQ,
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