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Introduction générale

L’acoustique picoseconde est une technique pompe-sonde optique résolue en temps nécessitant
I’emploi de lasers impulsionnels subpicosecondes. Les ultrasons générés par le biais de l'inter-
action opto-acoustique, de gamme de fréquence voisine du terahertz, repoussent davantage
les limites d’investigation accessibles par des transducteurs piézoélectriques usuels. En vertu
de la relation de dispersion acoustique, ces ultrasons, parfois qualifiés d’hypersons, possedent
des longueurs d’onde acoustique commensurables avec la taille caractéristique de systemes na-
nométriques. Ces hypersons sont ainsi parfaitement adaptés au diagnostic mécanique de ces
systemes.

Compte tenu de la nature bien souvent isotrope du transducteur opto-acoustique, les
hypersons générés par laser sont généralement de polarisation acoustique longitudinale. Le
nombre jusqu’a présent tres restreint d’expériences d’acoustique picoseconde ayant attrait aux
hypersons transverses, témoigne de la difficulté que constitue la génération d’ondes transverses
picosecondes. La génération d’ondes transverses picosecondes bénéficie, de surcroit, d'un enjeu
scientifique évident.

Ce travail de these porte sur ’étude théorique et expérimentale d’une nouvelle génération
de transducteurs opto-acoustiques d’ondes transverses picosecondes. L’objectif est d’évaluer la
potentialité de la génération thermoélastique et la détection élasto-optique d’ondes transverses
picosecondes a partir de substrats opaques métalliques anisotropes.

Les questions fondamentales qui synthétisent la problématique de ce travail sont :

e Quels sont les mécanismes de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques trans-
verses picosecondes, a partir de substrats opaques métalliques anisotropes? Comment
optimiser le processus de génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses ?

e Comment se déroule la détection élasto-optique d’ondes acoustiques transverses picose-
condes a partir de ces mémes substrats opaques métalliques anisotropes ?

En préambule, nous allons expliciter les raisons physiques de 'inefficacité de la génération
thermoélastique d’ondes transverses picosecondes a partir de transducteurs opto-acoustiques
isotropes. Corrélativement, ce préambule pose la problématique de la génération thermoélastique
d’ondes planes transverses picosecondes.



10 Introduction

Le premier chapitre est consacré a 1’étude théorique de la génération thermoélastique in situ
d’ondes planes transverses picosecondes a partir de matériaux opaques anisotropes. A I'appui
de simulations numériques, la potentialité de la génération thermoélastique des ondes planes
transverses picosecondes est évaluée pour différents matériaux. Le mécanisme physique de la
génération thermoélastique dans un substrat anisotrope se dégage également des simulations
numériques. Un effet singulier d’élargissement temporel des déformations acoustiques trans-
verses est révélé.

Le deuxieme chapitre concerne 1’étude théorique de la détection élasto-optique dans un
substrat opaque métallique. Ce chapitre explicite le mécanisme physique de détection élasto-
optique et offre I'occasion de décrire dans un contexte général les rouages de la détection
élasto-optique de déformations acoustiques. Un regard attentif est porté sur le mécanisme de
détection élasto-optique de déformations acoustiques dans un substrat opaque métallique ani-
sotrope. Les calculs analytiques qui vont se dégager de ce chapitre vont permettre d’envisager
la modélisation numérique des résultats expérimentaux picosecondes du troisieme chapitre.

Le troisieme et dernier chapitre est consacré a ’étude expérimentale picoseconde afférente
a la génération et a la détection d’ondes transverses acoustiques picosecondes. Une re-
vue des instruments nécessaires a la mise en place du montage réflectométrique picose-
conde utilisé et les conditions opératoires requises sont détaillées de maniere concise. L’étude
expérimentale réflectométrique exhaustive de substrats monocristallins anisotropes de zinc
est présentée puis interprétée qualitativement. L’interprétation physique quantitative de ces
résultats expérimentaux requiert les résultats analytiques des précédents chapitres. L’extra-
polation a des substrats polycristallins métalliques de zinc, de fer, de plomb et d’aluminium
va permettre d’analyser la potentialité de la génération et de la détection d’ondes transverses
picosecondes a partir de cristallites anisotropes.



Préambule
Les ultrasons lasers

REFRODUCTION DES SONS

SOUS L’INFLUENCE DE LA LUMIERE
PHOTOPHONE DE M. GRAHAM BELL

Il nous est arrivé tout derniérement d’ Amérique la relation
d'une communication trés-intéressante que vient de faire
M. Graham Bell 4 la derniére session de I’Association amé-
ricaine pour l'avancement des sciences, sur la production
des sons par l'action de la lumitre, phénoméne qui I'a con-
sduit 4 un nouvel instrument auquel ila donné le nom de
photophone (1).

Fig. 1: Th. du MONCEL, “Reproduction des sons sous I'influence de la lumiere. Photophone
de M. Graham Bell”, La Lumicre électrique, Paris, ler octobre 1880.

La premiére communication sans fil & 'aide du photophone [1-9] de Graham Bell est une des
expériences pionnieres ou la lumiere et le son interagissent. Depuis, et grace a la découverte du
laser, la discipline des ultrasons lasers a vue le jour. Les prémices de cette discipline furent
entre autres la mise en évidence par R. M. White [10] de la génération d’ultrasons dans
la matiere a partir d'une source laser. Vingt années plus tard, avec l'apparition des lasers
impulsionnels picosecondes, H. J. Maris [11, 12] mis en oeuvre une technique pompe-sonde
permettant la génération et la détection d’ultrasons de fréquences voisines du THz!, appelés
parfois hypersons. La branche des hypersons lasers, dite opto-acoustique picoseconde, dédiée
a l'investigation de systémes nanométriques ou submicroniques [13-24], épouse le contexte
actuel des microtechnologies qui participe a son essor. Jusqu’a présent, hormis les expériences

11012Hz
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12 Préambule

picosecondes novatrices suivantes [25-28], 'opto-acoustique picoseconde était apte a générer
des ondes planes acoustiques longitudinales exclusivement. Cette limitation, consécutive a la
symétrie isotrope du transducteur opto-acoustique picoseconde, explicité dans ce préambule,
empéche, la génération directe d’ondes planes acoustiques picosecondes transverses. Une seule
et unique polarisation acoustique, au lieu de trois, était alors jusqu’a aujourd’hui disponible. La
perspective de la génération d’ondes transverses picosecondes ouvrirait la voie a des expériences
novatrices diverses, comme la rhéologie transverse ultrabréeve de fluides [29].

Ce mémoire de these propose une solution pour palier a cette limitation, dont l'idée de
principe sera détaillée dans le chapitre suivant. Ce préambule rappelle les fondements de la
génération d’'ultrasons lasers et offre 'occasion d’analyser pourquoi les ondes planes transverses
ne sont pas générées in situ a partir de transducteurs isotropes. Nous évoquerons aussi le fait
que les ondes (non-planes) transverses peuvent en revanche étre générées par conversion de
mode des ondes longitudinales a I'interface de transducteurs isotropes.

Interaction rayonnement-matiere

Selon le type de laser impulsionnel utilisé, la puissance de travail, et le matériau
étudié, différents mécanismes de génération d’ondes acoustiques interviennent lors de 1'in-
teraction rayonnement-matiere. Nous pouvons citer par exemple [30], la génération par
effet thermoélastique, par ablation, par avalanche optique, par déformation du potentiel
électrostatique, par électrostriction. Notre discussion sera restreinte au processus de génération
thermoélastique dans le cas d’un matériau opaque métallique [31-41]. Les étapes du processus
de génération thermoélastique sont, d'un point de vue énergétique :

1. absorption par le matériau opaque d’une partie de I’énergie électromagnétique apportée
par 'impulsion laser,

2. conversion de I'énergie électromagnétique en énergie thermique,
3. conversion d'une partie de I’énergie thermique en énergie mécanique.

Autrement dit, 'absorption du rayonnement laser par le matériau opaque induit un
échauffement local tres bref qui, sous l'effet de la dilatation thermique, engendre des contraintes
dépendantes du temps sources de I'onde acoustique. La figure 2 schématise le processus de
génération thermoélastique a une dimension. Le faisceau laser chauffe uniformément le matériau
sur une profondeur égale a linverse du coefficient d’absorption optique, c’est-a-dire 1/a,
lorsque la diffusion thermique est négligée, puis cette zone échauffée induit des contraintes
thermoélastiques de compression qui, pour des raisons évidentes de symétrie, sont dirigées
dans la direction x3. A une dimension, cette zone de contraintes thermoélastiques compressives
o33 joue le role de transducteur acoustique d’ondes planes longitudinales. Les ondes planes
transverses ne sont pas générées.
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Fig. 2: Modele unidimensionnel de génération thermoélastique uniforme.

Modele unidimensionnel de transducteur isotrope

La discussion du modele unidimensionnel, initialement envisagé par White [10], dans le cas
d’un matériau opaque isotrope semi-infini donne 'opportunité de décrire les équations régissant
la génération thermoélastique. Celles-ci introduisent le chapitre 1 consacré a la résolution
des équations couplées de propagation acoustique et de diffusion thermique dans un milieu
anisotrope, plus complexes. Les contraintes thermoélastiques o33 s’écrivent comme la somme
des contraintes élastiques, issues de la loi de Hooke, et des contraintes antagonistes d’expansion
thermique, proportionnelles a 'augmentation de température T,

o33 = (A+2p)Ss3 — (A +2u)8T (1)
. 8u3
= (A+ QM)a—xS — (A +2p)BT,

avec (A + 2u) le coefficient élastique du matériau isotrope associé a la composante de la
déformation acoustique Ssz3, 3 le coefficient de dilatation thermique linéaire, T' la variation de
température en x3, uz le déplacement acoustique. Lorsque le matériau est a 1’équilibre statique,
c’est-a-dire lorsque o33 = 0, et d’apres la relation (1), alors les déformations élastiques sont
proportionnelles a 'augmentation de température, S§3 = (T'. La déformation élastique statique
S§3 porte parfois le nom de déformation thermique. Le principe fondamental de la dynamique
des milieux continus s’écrit, dans le cas général,

2
0 (% . 80’15

= 2
et dans le cas présent,
82U3 80'33
= 3
P T (3)
avec p la masse volumique du matériau. D’apres 'expression des contraintes (1), alors nous
obtenons,
82U3 32u3 oT
= AN 4+2u)—5 — (A +2u)—. 4
P = Dy - (s @)
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L’équation de diffusion de la chaleur, deuxieme équation maitresse décrivant le processus de
génération thermoélastique, s’écrit,

oT *T ol

— = x=—5 + —f(t)e "3, 5

5 o +pcpf( Je (5)
avec I = I,(1 — R), x la diffusivité thermique, ¢, la capacité calorifique, I, l'intensité

du laser, R le coefficient de réflectivité optique, a le coefficient d’absorption optique, f(¢)
I’enveloppe temporelle de I'impulsion laser. Les conditions limites au niveau de la surface libre
des contraintes et des températures fournissent deux autres équations nécessaires a la résolution
des équations couplées (4) et (5). Une technique de résolution originale sera explicitée dans le
chapitre suivant.

Modele tridimensionnel de transducteur isotrope

Le modele unidimensionnel a précédé le modele tridimensionnel présenté figure 3 qui décrit
la génération thermoélastique dans la situation ou le faisceau laser illumine localement la
surface du matériau opaque isotrope semi-infini. Des contraintes latérales de compression oy;
et 099 apparaissent en plus des contraintes o33 et la dilatation thermoélastique auparavant
unidirectionnelle devient volumique. En revanche, les contraintes de cisaillement oy, 023, 013
sont toujours identiquement nulles, et ce quelle que soit la structure du faisceau laser, cf
figure 7?7. C’est une conséquence triviale de l'isotropie de dilatation thermique et de l'isotropie

¢lastique. Une analyse du tenseur thermoélastique B;;, issu du produit du tenseur des constantes

IR
élastiques et du tenseur dilatation thermique, qui s’écrit dans le cas général,

Bi; = CijkiBu, (6)

va permettre de confirmer d’un point de vue analytique ’assertion selon laquelle les contraintes
originelles sont purement compressives pour un matériau isotrope.

Compte tenu de lisotropie de dilatation thermique, le tenseur de dilatation thermique vérifie
B = 0 (3, matriciellement, celui ci s’exprime alors selon,

g 0 0
Bu=1 0 B 0 ). (7)
00 g

Le tenseur des coefficients élastiques quant a lui s’exprime matriciellement et en notations
condensées selon,

Cijkl =

OO O o o
orT oo o o
= OO0 o o o

—~

0’9

N—
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zone échauffée

Fig. 3: Modele de génération thermoélastique tridimensionnel.

ou A et pu sont les coefficients de Lamé. Nous aboutissons ainsi a une expression matricielle du
tenseur B;; comme suit,

(3X\ +2u)8 0 0
0 0 3\ +2u)8

Le produit du tenseur B;; par la variation de température 7" s’identifie aux contraintes ther-
miques 05 = —B;;T. Les contraintes thermiques de cisaillement régissent ’excitation des ondes
acoustiques transverses. L’absence de termes hors diagonale dans la matrice (9) explicitant le
tenseur B;; révoque l'existence de toute contrainte de cisaillement o2, 093, 013. Les contraintes
thermiques et les forces correspondantes, gradients des contraintes, sont donc purement com-
pressives dans un matériau isotrope. Nous pouvons donc affirmer que ’action du faisceau
laser, dans un matériau isotrope, est restreinte a I’excitation d’une source acous-

tique intrinsequement compressive qui n’engendre que des ondes longitudinales.

En anticipant sur le chapitre suivant, nous sommes a méme de concevoir le fait qu’un tenseur
B;; incorporant des termes hors diagonale fournit une condition sine qua none d’éventuelle
génération in situ d’ondes transverses. Nous verrons que ceci peut étre réalisé, sous certaines
conditions, soit grace a un tenseur de dilatation thermique anisotrope, soit grace a un tenseur
élastique anisotrope.
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Les solutions analytiques impulsionnelles

La recherche de solutions analytiques dans le cas du modele tridimensionnel, lorsque I’action
du faisceau laser est supposée instantanée (I'impulsion laser est dans ce cas assimilée & un
dirac temporel §(t)), va bénéficier a la compréhension globale des mécanismes de génération
thermoélastique. Ces solutions particulieres seront nommées les réponses ou les solutions
impulsionnelles?. L’équation de propagation acoustique dans la direction z3, qui s’écrit,

82U3
ot?

82’&3 oT
— 20) = 1
s~ (B 2w (10

= (A+2p)

p

constitue le point de départ du calcul analytique. Cette derniere équation se rencontre le plus
souvent explicitée avec le coefficient d’élasticité volumique B = A + (2/3)pu,

82U3 6211,3 oT

Les solutions impulsionnelles, académiques, de I’équation (11) pour les déformations dans la
situation ou le profil de température épouse le profil d’absorption optique, T' ~ exp(—aurs3), sont
présentées figure 4. La diffusion thermique est pour l'instant négligée si bien que le profil de
température est stationnaire. Les simulations des déformations révelent I'existence d'une ligne
de base stationnaire ~ exp(—auxs), liée & la dilatation thermique volumique stationnaire qui
engendre une déformation élastique statique qualifiée de thermique Saq = (3B3/(A2))T (x3),
a laquelle se superpose une onde propagative de déformation acoustique. Les contributions
individuelles, acoustique et thermique, vis a vis de la déformation se déduisent des solutions
explicitées dans [12] et sont représentées figure 5. Le profil de 'onde de déformation acoustique,
qualifié d’unipolaire a l'instant initial, évolue en fonction du temps par superposition de la
partie de I'onde de déformation réfléchie a l'interface air-matériau et de la partie de 'onde de
déformation qui s’éloigne d’emblée de I'interface, asynchrones et de signes opposés, pour devenir
bipolaire. Ainsi, un profil de déformation acoustique bipolaire porte ’empreinte de la réflexion
acoustique au niveau de la surface libre (de coefficient de réflexion -1), tandis qu'un profil de
déformation acoustique unipolaire est similaire au profil de température ~ exp(—z/¢).
Quelques caractéristiques quantitatives tres utiles se déduisent du profil bipolaire des
déformations acoustiques figures 4 et 5 : le profil bipolaire a une étendue spatiale aux environs
de 2¢, donc une durée impulsionnelle de 2¢ /v, donc un contenu fréquentiel similaire & v/2¢ et
une longueur d’onde aux environs de 2£. Un profil unipolaire revét les mémes caractéristiques,
au facteur deux pres. La longueur d’onde acoustique pour ce modele de génération
thermoélastique est donc instaurée par la profondeur d’absorption optique ¢&.

2En traitement du signal, les solutions qui correspondent & une action instantanée sont nommées les réponses
impulsionnelles.
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Fig. 4: Simulations des déformations, issues de la référence [12], en fonction de la profondeur
z = w3, a différents instants ¢, lorsque le profil de température est du type T' ~ exp(—z/€), avec
¢ = 1/a la profondeur d’absorption optique et v la vitesse acoustique.
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Fig. 5: Simulations des déformations acoustiques et thermiques en fonction de la profondeur
z = x3, a différents instants ¢, lorsque le profil de température est du type T' ~ exp(—z/£). A
I'instant initial, la déformation totale est nulle : la déformation thermique et la déformation
de l'onde acoustique (bien évidemment non nulle) se compensent, de sorte que la contrainte
033 = (A + 21)S33 — 3BBT est purement thermique, o33(t = 0) = o1, = —3BAT.
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Discussion des solutions impulsionnelles

Nous allons maintenant exposer les arguments qui démontrent la valeur des solutions
impulsionnelles précédentes, en régime picoseconde. Nous discuterons de 'hypothese selon
laquelle I'impulsion laser agit instantanément, puis nous évaluerons les effets de la diffusion
thermique et électronique, ainsi que les effets combinés d’interface et de diffraction acoustique.

Effet de la durée finie de ’excitation laser

Les solutions générales pour une impulsion laser de dynamique f(t) quelconque se déduisent
des réponses impulsionnelles par simple produit de convolution [42]. Le produit de convolution
des réponses impulsionnelles par une porte temporelle de largeur 7, exprime mathématiquement
I'influence de la durée finie 7, d’'une impulsion laser continue qui modélise simplement la
dynamique d’une impulsion laser réaliste. Le produit de convolution se calcule analytiquement
et nous obtenons I'expression du profil P de I'onde de déformation acoustique, qui s’écrit,

P = —(%) exp(—v7, /&) sinh(vTy, /€) 7, > 0, (12)
P —(%){sinh(wo/f) ~ sinh(v(rs — 71)/€)}  — 71 <70 <0,
P = —(%){sinh(vn/ﬁ) — sinh(v(7o + 71) /&) } To < —TL,

avec T, = (z/v) — t. Les simulations du profil P de I'onde de déformation acoustique lorsque
la durée de I'impulsion laser prend les valeurs de 0,5 ps, 5 ps et 10 ps sont représentées figure
6. Ces simulations permettent d’estimer ’étendue spatiale [, d’'une impulsion de déformation
acoustique, homothétique a la longueur d’onde acoustique moyenne A,

la ~ A~ 26 + 077 (13)

Concretement, les simulations présentées figure 6 démontrent que dans la plupart des matériaux
opaques métalliques pour lesquels la profondeur d’absorption optique est de quelques dizaines
de nanometres, et pour une durée 7, de I'impulsion laser inférieure a une picoseconde, c’est la
profondeur d’absorption optique & qui détermine la longueur d’onde acoustique, et les solutions
issues du produit de convolution sont dans ce cas pratiquement identiques aux réponses impul-
sionnelles. En régime picoseconde, qui nécessite I’emploi de lasers subpicosecondes,
une excellente approximation consiste donc a supposer que 'impulsion laser agit
de facon instantanée, et les longueurs d’onde générées sont déterminées par la pro-
fondeur d’absorption optique £. En revanche, lorsque la durée 7, augmente, cf figure 6,
celle-ci prend le pas sur la durée 2¢/v et la longueur d’onde acoustique générée est dans ce
cas déterminée par la durée impulsionnelle 77, seule, A ~ v7,. En régime nanoseconde, les
longueurs d’ondes acoustiques sont donc déterminées par le produit vr, (pour des
matériaux opaques de la famille des métaux) et ’hypothese selon laquelle I'action du laser est
instantanée ne se justifie plus.
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Fig. 6: Evolution du profil P(z,t) de 'onde de déformation acoustique lorsque la durée 7, de
I'impulsion laser varie, avec £ = 10 nm, v = 3000 m.s~!. Lorsque 7, est inférieur & 0,5 ps, les
simulations numériques ne permettent pas de discerner la réponse impulsionnelle, correspondant
a 0(t), du profil P issu du produit de convolution.

La diffusion thermique et électronique

La diffusion thermique négligée jusqu’a présent peut modifier sensiblement les résultats
quantitatifs précédents. Les solutions des déformations acoustiques lorsque les processus de
diffusion thermique ne sont plus négligés sont le plus souvent recherchées numériquement,
et les solutions correspondant a l'onde de déformation acoustique ne sont plus explicitées
analytiquement. Au chapitre suivant, nous exposerons une technique analytique qui permet
de distinguer chaque contribution des déformations, acoustique ou thermique, lorsque la
diffusion thermique est prise en compte. Les réponses impulsionnelles numériques de 1'onde
de déformation acoustique pour différentes valeurs du rapport D/(v€), ou D est le coefficient
de diffusivité thermique, sont représentées figure 7. La signification physique de cet indicateur
adimensionnel exprimant l'influence de la diffusion thermique vis a vis de la génération des
impulsions de déformation acoustique se concoit aisément. Le temps écoulé avant que les
impulsions quittent la zone d’excitation optique de taille £ vaut 7 = 2¢/v. La longueur de
diffusion thermique [ qui caractérise I’étendue spatiale du processus de diffusion thermique
pour un temps écoulé 7 vérifie | = /D7 = /2DE /v. Donc le rapport entre I’étendue spatiale [
du processus de diffusion thermique et la zone d’excitation optique, [/§ = /2D /(v€), semblable
au rapport D/(v€), permet de comparer les dimensions caractéristiques de la zone d’excitation,
avec ou sans diffusion, et par la méme l'influence de la diffusion thermique. La diffusion
thermique agit sensiblement sur le profil des impulsions comme en témoignent les simulations
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Fig. 7: Simulation de l'influence de la diffusion thermique sur le profil de déformation, pour
différents ratios D/v€ ou D est la diffusivité thermique [12].

figure 7. Pour la plupart des matériaux opaques étudiés en régime picoseconde, le rapport
D/(v€) est compris entre 0,1 et 2 et nous constatons que 'effet le plus significatif induit par
la diffusion thermique est de briser la symétrie du profil des impulsions. C’est la partie de la
déformation acoustique qui s’éloigne d’emblée de la surface qui subit I'effet prédominant lié a
la diffusion thermique, cf figure 7. Ceci s’explique qualitativement par le fait que 'onde qui
s’éloigne d’emblée de la surface subit 1’évolution tres rapide du gradient de température lié a la
diffusion thermique, tandis que 'onde qui se réfléchie a l'interface, retardée, percoit un gradient
de température nivelé, donc un effet 1ié a la diffusion thermique moindre. Nous en déduisons ainsi
que la diffusion thermique influence la génération thermoélastique des réponses impulsionnelles
aux premiers instants et s’estompe treés rapidement. Le rapport D/(v) indique également que
'effet 1ié a la diffusion thermique est moindre lorsque la zone d’excitation optique £ est grande.
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En effet, plus la zone d’excitation optique est importante, plus le gradient de température est
faible et la diffusion thermique a un effet moindre.

La diffusion électronique qui apparait dans les métaux est responsable d’un élargissement
de la zone d’excitation optique. D’un point de vue microscopique, lorsque les électrons du
métal absorbent le rayonnement électromagnétique, ceux-ci cedent leur excédant énergétique
au réseau par collision électron-phonon sur une distance caractéristique égale au libre-parcours
moyen de diffusion électronique supersonique®. En conséquence, I’étendue de la zone d’excitation
effective est plus importante que I’étendue de la zone d’excitation optique £. Il existe plusieurs
modeles qui permettent d’affiner le modele de génération thermoélastique lorsque la diffusion
électronique est prise en compte [43-50]. Ceci complexifie la résolution analytique. De fagon
pragmatique, il est possible de démontrer [47] que Veffet de la diffusion électronique peut étre
inclue dans le modele de génération thermoélastique en remplacant la profondeur d’absorption
optique £ par une profondeur d’absorption effective. Selon le type de métaux, cette profondeur
de pénétration effective peut étre parfois dix fois plus importante (dans l'or par exemple) que
la profondeur d’absorption optique . Dans ce cas, le profil de déformation de ’onde acoustique
est élargi et la diffusion thermique, qui modifie la forme du profil, est alors moins influente.
De facon générale, nous pouvons affirmer qu’en régime picoseconde, lorsque la diffusion
électronique est importante, la diffusion thermique peut étre négligée.

Le prolongement en régime nanoseconde de l'indicateur de diffusion thermique est donné
par le rapport entre et la longueur caractéristique [ du processus de diffusion thermique pour un
temps écoulé 7, ou 77, est la durée de I'impulsion optique, et la taille de I'impulsion acoustique
sans diffusion thermique vy,

l/(vry) = /D1y /(vrL) = \/ D/ (v?7L). (14)

Le calcul du rapport D/(v?r) permet d’estimer U'influence de la diffusion thermique sur le
processus de génération thermoélastique. En régime nanoseconde, ce rapport est trés faible?
et la diffusion thermique peut étre négligée.

Effet d’interface et diffraction acoustique

Nous allons achever la discussion de la génération thermoélastique dans les matériaux
absorbants isotropes en abordant les effets combinés d’interface et de diffraction acoustique.
Ceci va permettre d’entériner, pour le régime picoseconde, le formalisme des ondes planes. Par
ailleurs, nous serons a méme de concevoir le fait qu’en régime nanoseconde, a contrario du
régime picoseconde, les ondes transverses (non-planes) sont générées. L’'investigation des effets

3La réponse électronique est nettement plus rapide que la réponse acoustique. C’est pourquoi il est possible
d’ajouter le qualificatif de supersonique a la diffusion électronique.

4Par exemple, pour I'aluminium, D = 1.107% m%.s™!, v = 6400 m.s~!, et pour une impulsion laser de durée
TL :10798, D/(UQTL) =0,02.
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(a) (b)

Fig. 8:

Solide infini (a). Les sources secondaires thermoélastiques induisent des contraintes compres-
sives locales qui génerent des ondelettes sphériques longitudinales de longueur d’onde A. Ces
ondelettes longitudinales interferent, c’est I'effet de diffraction acoustique dont la résultante est
une onde longitudinale.

Solide semi-infini (b). L’onde longitudinale incidente au niveau de linterface, résultante de
I'interférence de toutes les ondelettes longitudinales, peut se transformer partiellement, par
réflexion acoustique (hors incidence normale) au niveau de 'interface, en une onde transverse.
Cet effet d’interface réalise une conversion de modes. Cette conversion de modes n’est effective
que si la directivité de 'onde longitudinale incidente est en dehors de la normale a 'interface.
Les ondes transverses ainsi générées ne s’apparentent donc pas a des ondes planes (une onde
plane longitudinale de directivité normale a l'interface ne peut se transformer par réflexion en
une onde plane transverse).

d’interface débute par la caractérisation de la source thermoélastique d’ondes longitudinales.
Comme évoqué précédemment, la zone du matériau excitée par le laser joue le role de
source thermoélastique d’ondes acoustiques longitudinales exclusivement. D’apres le principe
d’Huygens-Fresnel, chaque source secondaire élémentaire de la zone excitée génere des ondelettes
sphériques longitudinales, cf figure 8, de longueur d’onde A déterminée, soit par la profondeur
de pénétration optique &, soit par le produit vry, et qui interférent : c’est un effet de
diffraction acoustique. Comme tout phénomene de diffraction, la comparaison des dimensions
caractéristiques de “l’'objet diffractant” a la longueur d’onde permet de jauger l'effet de la
diffraction. Les dimensions de “I’objet diffractant” (la source thermoélastique elle-méme) est
donnée par I'étendue spatiale L du faisceau laser et par la profondeur d’absorption effective.
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Indépendamment du laser impulsionnel utilisé, la dimension latérale £ du faisceau laser se
situe expérimentalement aux environs de la dizaine de micrometres, tout au plus la centaine de
micrometres. Or nous avons vu que les longueurs d’ondes acoustiques en régime picoseconde
étaient données par la profondeur d’absorption effective qui se situe aux environs de la dizaine
de nanometres. Par conséquent, en régime picoseconde, nous avons, L >> A\ ~ £, et l'effet de
la diffraction latérale peut étre éludé, de sorte qu’en régime picoseconde le formalisme
des ondes planes (qui exclut les phénomeénes de diffraction) est tout a fait 1égitime,
et le modele analytique de génération thermoélastique étudié précédemment est tout a fait
justifié. En contrepartie, ceci implique également que la réflexion de I’onde plane longitudinale
d’incidence normale a l'interface, cf figure 8, ne puisse donner lieu a une conversion de mode
propice a la génération d’une onde (plane) transverse. C’est un résultat inhérent aux ondes
planes : une éventuelle conversion de modes n’est possible que si I’onde plane incidente est
réfléchie obliquement par rapport a la normale a I'interface du matériau élastiquement isotrope.
La génération thermoélastique d’ondes planes transverses est par conséquent impossible dans
les matériaux isotropes. Le modele des ondes planes étant particulierement adapté au régime
picoseconde, alors nous pouvons affirmer que la génération thermoélastique d’ondes
planes transverses picosecondes dans les matériaux isotropes est irréaliste.

En régime nanoseconde, les longueurs d’onde générées sont micrométriques, A ~ vy ~ 100
pm, donc de dimensions équivalentes a I’étendue spatiale L. Les effets de diffraction acoustique
peuvent donc apparaitre et la directivité de 'onde longitudinale résultante, hors de la direction
normale a l'interface, peut produire la conversion de modes par réflexion de l'onde longitu-
dinale d’incidence oblique en onde transverse, cf figure 8. Nous concevons ainsi la génération
thermoélastique des ondes transverses, non planes, par le biais des effets d’interfaces. L’effet de
la diffraction acoustique est un effet exaltant les effets d’interface et ne constitue en aucun cas
le mécanisme de génération par laser des ondes transverses en tant que tel.

Le chapitre suivant va démontrer que la génération in situ d’ondes planes transverses pico-
secondes est possible dans des matériaux opaques anisotropes.
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Chapitre 1

Génération thermoélastique d’ondes
acoustiques transverses picosecondes

L’étude de la génération thermoélastique par impulsion laser a fait I'objet de nombreux
développements théoriques notamment en régime nanoseconde ou la génération d’ondes trans-
verses est effective méme dans les matériaux isotropes. Le mécanisme de génération des ondes
transverses invoqué dans ce cas est avant tout un effet d’interface : c¢’est la conversion, par
réflexion au niveau de la surface libre du matériau, du mode longitudinal généré in situ qui
donne naissance a un mode transverse. La diffraction acoustique ne fait qu’exalter I'effet d’in-
terface. En régime picoseconde, le bénéfice de la conversion de mode alliée a la diffraction
acoustique pour la génération d’ondes tranverses est moins efficace. Une onde plane longi-
tudinale d’incidence normale a l'interface ne peut se convertir en une onde plane transverse
par réflexion au niveau de l'interface d’un milieu isotrope. Malgré tout, des effets d’interface
combinés a un effet de diffraction acoustique dans un matériau isotrope ont récemment été
mis en évidence en régime picoseconde. Expérimentalement et numériquement, C. Rossignol
et col. [51] ont fait apparaitre une manifestation singuliere de génération d’ondes quasi-planes
transverses. Dans ce cas, ¢’est ’écart avec le modele d’onde plane qui rend possible la génération
d’ondes transverses par conversion de mode aux interfaces. Il n’en reste pas moins que le modele
d’onde plane, que nous allons adopter, se justifie dans la majorité des expériences picosecondes.
Pour des raisons évidentes de symétrie, une source plane acoustique ne peut conduire a la
génération directe d’ondes planes transverses a partir de matériaux isotropes ou a partir de
matériaux orientés tels que la direction de propagation acoustique coincide avec un axe cristal-
lographique. En revanche, la génération directe d’ondes acoustiques picosecondes transverses
est possible lorsque le matériau est désorienté dans la direction de propagation, et ce, méme
avec une source plane. En “brisant la symétrie” dans la direction de propagation alors I'exis-
tence des ondes planes transverses est possible. La condition liée a ’anisotropie du matériau
est draconienne. Pour que la brisure de symétrie soit efficace en vue de la génération d’ondes
transverses, il est nécessaire que les axes de symétrie soient en dehors de I’axe de propagation.
Dans le cas contraire, c¢’est-a-dire lorsque les modes acoustiques transverses sont dégénérés

27
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dans la direction de propagation, I'axe de symétrie interdit 1’existence d’ondes planes trans-
verses. En amont des investigations théoriques, cette idée directrice a été mise en oeuvre
expérimentalement dans les références [25,27,28]. Nous allons envisager d'un point de vue
théorique la génération thermoélastique d’ondes planes transverses dans des matériaux opaques,
anisotropes, désorientés dans la direction de propagation, qui bénéficie d'un surcroit d’intérét
évident suscité par les succes expérimentaux.

L’étude théorique de l'efficacité de la génération thermoélastique vis a vis de l'orientation
des axes cristallographiques et la nature du matériau anisotrope a été envisagée en 1986 par
J. A. Hildebrand [52]. Cependant, seules les directions de propagation coincidant avec les axes
de haute symétrie ont été analysées. La génération in situ des ondes transverses a ainsi été
écartée. Un modele numérique de résolution de la génération thermoélastique dans un milieu
orthotropique a été développé dans la référence [53], ou seules les directions de propagation
coincidant avec les axes de haute symétrie ont été analysées. Récemment, la méthode des
sources images' a été adaptée par D. H. Hurley [54] & la génération thermodélastique d’ondes
planes transverses dans les matériaux anisotropes.

Dans ce chapitre, nous analyserons d’un point de vue théorique 'efficacité de la génération
thermoélastique d’ondes planes transverses vis a vis de la désorientation des axes propres
cristallographiques d’un matériau (cristal) par rapport a l'axe de propagation acoustique.
Dans une premiere partie, nous nous intéresserons a un matériau anisotrope (sous-entendu
dans la direction de propagation), opaque, semi-infini, nu, ot nous détaillerons le formalisme
analytique utilisé [55,56]. Nous présenterons la technique analytique fournissant les solutions
des déplacements de surface qui, contrairement aux solutions des déplacements au coeur
du matériau, présentent une perspective expérimentale : la détection interférometrique du
déplacement normal & la surface en régime picoseconde est déja opérationnelle [57-60], quant &
la détection du déplacement dans le plan de la surface du matériau, en régime picoseconde, celle
ci pourrait s’inspirer des références [61,62]. Dans une deuxiéme partie, nous étendrons I’étude
a un matériau anisotrope, opaque, semi-infini, chargé en surface par un matériau isotrope,
transparent, calqué sur la configuration expérimentale du chapitre 3. Nous discuterons du role
prépondérant dans le processus de génération thermoélastique entre la dilatation thermique
anisotrope et/ou l’élasticité anisotrope.

ITechnique de résolution analytique usitée en regime nanoseconde.
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1.1 Matériau anisotrope, opaque, semi-infini, nu

1.1.1 Théorie

Nous allons rechercher dans ce paragraphe les solutions des déplacements acoustiques de
surface dans le cas d’un matériau anisotrope semi-infini, nu. Le traitement analytique consiste
en la résolution de I’équation de propagation acoustique avec les conditions aux limites dites
de Sommerfeld qui permettent d’identifier rapidement un jeu d’équations ou apparaissent les
transformées u;(0,w) des déplacements acoustiques de surface. Enfin, la résolution de I’équation
de diffusion thermique achévera la résolution des déplacements acoustiques de surface u;(0,t).
La figure 1.1 synthétise schématiquement la stratégie analytique mise en oeuvre pour accéder
aux solutions des déplacements acoustiques de surface.

Equation de propagation FOURIER temporelle

acoustique LAPLACE spatiale

Equatlolr'l (?e Pr/opagatlon Conditions aux limites
inearlsee de Sommerfeld
Us (p) w)

Déplacements de surface Equation de diffusion

3 (0, w) thermique

Déplacements de surface

uZ(O, t)

Fig. 1.1: Schéma de principe du séquencage analytique utilisé lors de la recherche des solutions
des déplacements acoustiques de surface.
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L’étude analytique de la génération des ondes élastiques dans les solides anisotropes a pour
point de départ le principe fondamental de la dynamique des milieux continus qui s’écrit, pour
un élément de volume élémentaire soumis a un gradient de contraintes, en convention d’Einstein
de sommation des indices,

2
0 U; . 8oij

3t2 B (9xj’

P (1.1)
avec u = {u;} le vecteur déplacement particulaire, p la masse volumique, o;; le tenseur des
contraintes. Le modele d’ondes planes adopté permet d’annuler toutes les dérivées particulaires
exceptées celles selon la coordonnée x3 qui définit I'axe de propagation. Il ne subsiste donc dans
I'équation (1.1) que les termes pour lesquels j = 3,

Ou; Doy
Pt = (1.2)
8252 8$3
La dilatation thermique du matériau induite par le processus de génération thermoélastique
introduit un terme supplémentaire dans l'expression du tenseur des contraintes qui est (au
premier ordre de la perturbation) proportionnel a la variation de température induite,

0ij = CijteSk — Cijra BT, (1.3)

ol Cjjiy est le tenseur des constantes élastiques, (i le tenseur de dilatation thermique, Sy
le tenseur des déformations et T I’élévation de température. Dorénavant, nous utiliserons le
tenseur thermoélastique B;; défini comme suit,

Bij = Ciji - (1.4)
Quant au tenseur des déformations Sy, il s’exprime en fonction des déplacements particulaires
selon,
1 Ou,  Ow
S = =(=—+—=—). 1.5
M 2 ( 6:751 8$k ( )

Il est ainsi possible de s’affranchir du tenseur des déformations, et I’équation (1.1) devient,

Pu; 1 Pu, 1 0%uy, orT
Por ~ o e g T otEn g T Py (16)

Or le tenseur des constantes élastiques est symétrique, il vérifie Cizps = Cizzi. Ceci permet de
formuler I’équation de propagation selon,

82ui 82uk or
Porz — ik g2 — P, (L.7)
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Cette derniere équation fait apparaitre un couplage d’ondes élastiques et thermiques. Les
conditions limites au niveau de la surface libre fournissent une équation supplémentaire,

auk

O'SkS_
‘ 83:3

(0,t) = BisT(0,t). (1.8)

Le formalisme mathématique adopté pour la résolution des équations différentielles couplées
fait appel, dans l'ordre, a la transformée de Fourier temporelle et a la transformée de Laplace
spatiale. Les conventions d’écriture des transformées seront :

+00

i (23, w) :/ ui(ws, t)e’ dt (1.9)
ol

i (p,w) :/ ui(x3,w)e P3drs peC (1.10)
0

avec u; la transformée de Fourier de u; et @; la transformée de Laplace de la transformée de
Fourier u;. La transformée de Fourier de I’équation (1.7) s’écrit,

0%y, oT

—— — Biz—. 1.11
33 o3 S 0r; (L.11)
Puis la transformée de Laplace de cette équation nous donne,

Ouy,
_ O’

(0,

—szﬁi =C;

—ptt; = Cigs[p*ty — pur(0,w)

L’intérét de la transformée de Laplace spatiale tient au fait qu’il apparait naturellement les
grandeurs physiques (qui suscitent notre intérét) au niveau de la surface libre. La transformée
de Fourier appliquée a I’équation aux conditions limites (1.8),

duy,

3k3a_x3(07 w) = BisT(0,w), (1.13)

G
permet de simplifier ’équation (1.12) qui devient :
—pw’; = Cigpa[p*i — piin(0,w)] — pBisT. (1.14)

La convention d’Einstein se répercute dans 1’équation (1.14) en une sommation implicite sur k.
Cette derniere équation cache un systeme de trois équations qui s’écrit, en notation tensorielle
condensée pour les constantes élastiques, et sous forme matricielle :

Pl a | =5 (1.15)
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avec P une matrice 3x3,

Css(p® + %) P*Csa p*Cs3
UJ2
P = p*Cus Cu(p® + &) p*Cis (1.16)
(.02
p*Cis p*Csy Cs3(p? + ’é?)

et S un vecteur,
Cs5u1 (0, w) + Cs4u2(0, w) 4+ Cszuz(0,w) + Blsf(i% w)
S = p| Cupui(0,w)+ Cyuz(0,w) + Cuzus(0,w) + 3232(]97“))
Cs5u1 (0, w) + Csati2(0, w) 4+ Cszuz(0,w) + B3z T (p,w)

$13(p,w)

Paz(p,w) | - (1.17)
P33(p; w)

Nous introduisons au passage des notations compactes sur S avec ¢13, ¢o3, ¢33. La résolution

Il
s

de 'équation matricielle (1.15) utilise la technique des déterminants de Cramer, qui débute par
le calcul du déterminant du systeme homogene (sans second membre), il s’écrit,

A = det(P) (1.18)
Css(p* + %) P*Csa P*Cs3
2
= p*Cus Cu(p®* + %) p°Cls
2
p*Css p*Csy Css(p* + %)
Css + %2 Csa Css
2
= p° Cus Cus + ppLz Cus
2
Css Cay Css + %
= p6 det(r)a

ou I' est la matrice associée au tenseur de Christoffel [63]. Rappelons que les coefficients

élastiques, en notation condensée, sont symétriques? et réels. Nous sommes donc assuré que
_ pw?
=4
sont toutes réelles. Par anticipation, ces valeurs propres sont en plus négatives. Afin d’insister

. . . 2 2
la matrice I" est hermitique®, donc que ses trois valeurs propres 7; = B e =507, 7
1 2

sur le fait que les “p” sont homogenes a des nombres d’onde, nous avons introduit les notations
k1, ko, k3. Un bref calcul nous montre que ces vecteurs d’onde ki, ko, k3, issus des valeurs
propres de I' permettent de factoriser le déterminant de Cramer A selon,

A = a @ +E)@+ R + k) (1.19)
= a (p+jk1)(p— jk1)(p+ jk2)(p — jk2)(p + jks)(p — jks),

2Cap = Cpa
P(i,5) = (P(j,4))"
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avec a = Cs5044C33 — C55C43034 — CuaCs3C35 — C33C54C 5 + C54Cy3C35 + Cs3C3,Cys. L'équation
(1.19) justifie a posteriori le signe négatif des valeurs propres de I' puisque l'on voit ainsi
apparaitre les termes complexes jki, jko, jk3 qui, par application des transformées inverses,
engendrerons effectivement des ondes propagatives.

La suite de la résolution du systéme passe par le calcul des trois autres déterminants de
Cramer Ay, Ay, Az. A; se calcule en remplacant la premiere colonne du déterminant A par le
membre de droite du systeme (1.15),

P13 p*Csa p*Cs3
Ay(p,w) = | ppas Cu(p® + =) p*Cus : (1.20)
2
PPs3 p°Cay Cs3(p* + )

Il se développe selon,

Ay(pw) = 5<¢ {cc(1+p—”2)(1+p—°ﬂ)—cc} (1.21)
\p, p 13 | LaaLss 2Cos 72Cs3 43034 :

pw?
+¢23 C’536134 - C’546133(1 + }92—033)

+o {0 Ot — CosCua(1 4 L2 )D
33 | Cu3Csa 53C 44 20, :

Ay se calcule en remplagant la deuxieme colonne du déterminant A par le membre de droite
du systeme (1.15). Il se développe selon,

UJ2
Css5(p* + ’é?) Pd13 p*Css
AZ(]?; W) = p2045 DPdas3 p2C’43 ,
p*Css posz Cs3(p? + )

2
= p (92513 {035043 — Cy5C53(1 + p_)]

p°Css
2 2
pw pw
1 1 —
+a3 {055033( + p2055)< + p2033) 053035]

pw?
+¢33 | Ca5Cs3 — Cy3Cs5(1 + ’ IR

Ajz se calcule en remplacant la troisieme colonne du déterminant A par le membre de droite du
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systéme (1.15). Il se développe selon,

WQ
Css(p* + gg) p*Csy PP13

As(p,w) = P*Cls Cu(P® +25) poas (1.22)
p*Css p*Cyy DPP33
2
= p <¢13 [045034 — C35Cu(1 + i )1
p*Cu
2
pw
+a3 [035054 — C34Cs5(1 + 22Cs )}
2 2
pw pw
+ CuCss(1 4+ —)(1 + ——) — C54C )
¢33{ 44355 +p2044)( +p26’55) 54 45}>

De facon plus condensée, nous écrirons,

Ai(p,w) = p° [aa(p,w)di3(p,w) + aio(p, w)das(p, w)
+  a(p,w)@ss(p,w)] - (1.23)

Avec a;;(p,w) une matrice 3 x 3 symmetrique :

w? w
an(p,w) = (Cu+ %)(033 + pp_) -3y

W W
an(p,w) = (Crs+E0)(Cost E) = O

w? W
ass(p,w) = (Cs5+ %)(044 + pp_) - 04%5
pw?
ajp(pyw) = C35C34 — Cy5(Cs3 + p_2)
pw?
aj3(p,w) = Cy5C43 — C35(Cyq + p—Q)

2
W
az(p,w) = 35045 — Csa(Cs5 + pp_2) (1.24)
Les solutions du systeme (1.15) se déduisent des déterminants A et A, :

G(pw) = (1.25)

Ai(paw)
a(p + jki)(p — jk1)(p + jk2)(p — jk2)(p + jks)(p — jks)
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Pour obtenir les expressions analytiques des u;, nous devons calculer la transformée de Laplace
inverse de u;. La transformée de Laplace inverse d’une fonction @;(p,w) s’écrit,

_ 1 ©4joo N
(T3, w) = —— wi(p,w)eP*dp peC (1.26)
2]7T O—joco
[ A Aip, w)er™dp

27 Jo_joe a(p+ jk1)(p — jk1)(p + jh2)(p — jka)(p + jka)(p — jks)’

avec © un nombre réel strictement positif* [64]. L’intégrale de I'équation (1.26) parcourt la
droite du plan complexe (D) de partie réelle © dans le sens des parties imaginaires croissantes
(voir figure 1.2). L’intégration dans le plan complexe de fonctions rationnelles®, nous conduit
naturellement a adopter comme méthode de calcul la méthode des résidus. Les zéros du
dénominateur, +jk;, *jks, +jks, appelés pour I'occasion les poles de la fonction @;eP*s sont tous
imaginaires purs. La méthode des résidus s’avere un outil de calcul d’intégrales de fonctions
rationnelles complexes tres puissant lorsque le chemin d’intégration est une courbe fermée
entourant les poles de la fonction. Pour cela construisons une courbe fermée (€) réunion d’un
arc de cercle (€7) et d'un segment AB entourant les poles +jky, +jko, +jk3 (figure 1.2).
D’aprés le premier Lemme de Jordan [64], I'intégrale sur les arcs de cercle (C7) ou (€7) de
rayon 1 s’annulent par passage a la limite® :

lim / w;ePdp = 0 (1.27)

T—00

(C+) ou(€™)

Alors, par passage a la limite, 'intégrale sur la courbe fermée (€) = (C*) U AB ou (€U AB
se confond avec l'intégrale sur (D) :

li_)m weP*dp = llm w;eP*3dp
' OO(C) ' OOIUB)
_ / TP dp. (1.28)
(D)

—
L’intégrale sur le contour fermé (€*) U AB entourant les six poles complexes, se calcule tres
facilement grace au théoreme des résidus [64] qui s’écrit,

6
/ w;ePdp = 2w Z Ry i(x3,w). (1.29)

k=1
(e+H)UAB

4Pour permettre la convergence de la transformée de Laplace de I’équation (1.10).
°De la forme N/D, ou N et D sont des polynomes.
6Le passage a la limite consiste & faire tendre le rayon r des arcs de cercle vers l'infini.
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Partie Imaginaire

Partie Réelle

Fig. 1.2: Intégration dans le plan complexe.

Ou les six Ry ; issus des six poles sont les résidus 7 de la fonction #;eP*s. La somme des résidus
comporte par conséquent 6 termes :

Ailgkr, w)ejklzs Ai(—jk1,w)e IMes
fikilrs ) = 3 : 1.30
; ki(T3, W) 2kra(k? — k2)(k2 — k2) ' —2jkya(k? — k2)(k? — k2) (1.30)
+ (]kQ; )6]16213 Ai(_jkz’w)efjkgaw
2jkoa(ks — k3)(k3 — k3)  —2jkoa(ks — k?)(k3 — k3)
+ (]]{?3, )e]ksmg Ai(—jkg,W)e_jkgxs

2jksa(ks — k?)(k3 — k3)  —2jksa(ks — ki) (k3 — k3)

Lors de I'analyse du processus de diffusion thermique, nous pourrons remarquer que la trans-
formée de Laplace des températures T\(p, w) (qui apparait dans I’expression des déterminants A;
par U'intermédiaire des “¢”, cf équation (1.23)) est aussi une fonction rationnelle, de pole —a (cf
équation (1.60)). Ce pole donne un septieme résidu que nous avons implicitement écarté dans
(1.30) : d’'un point de vue physique, ce résidu donne la contribution thermique (la déformation
quasi-statique) du déplacement particulaire, qui dans le cas présent ne fait pas 1'objet de notre
analyse, tandis que les six autres résidus fournissent la contribution acoustique. Un avan-
tage supplémentaire de la technique de calcul exposée dans ce chapitre tient donc
au fait qu’il est possible de dissocier la contribution thermique de la contribution
acoustique du déplacement.

"Le résidu R, d’une fonction f en un péle simple a se calcule d’apres : R, = lim,_,(z — a) f(2)
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—
Le calcul de l'intégrale sur le contour (€~) U AB, ne contenant aucun pole est immédiat,

/ B dp = 0 (1.31)

(e-)UAB

Le choix entre le contour (C*) ou (€7) définit le domaine de l'espace des z ou 'on cherche

(19985

les solutions. Le contour (C1) (pour lesquels les “p” ont une partie réelle négative), fournit
les solutions pour lesquelles x3 > 0 et le contour (€~) (pour lesquels les “p” ont une partie
réelle positive), fournit les solutions pour lesquelles 3 < 0 : il faut garantir la convergence
de l'intégrale de la fonction @;eP*®. Les solutions intéressantes sont par conséquent issues du

contour (C1). Nous obtenons, apreés passage a la limite sur (C),

Ui (x3,w) = ZRk’i(l'g,W). (1.32)

Mathématiquement, le passage a la limite sur (€) induit réciproquement un passage a la limite
pour x3. En effet, la transformée de Laplace inverse de la transformée de Laplace de wu;, intégrée
par la méthode des résidus, qui s’écrit,

T—00 rT—00

+oo +o00
lim (/ U P dal)eP™ dp = lim // ;e @ =25) dal dp, (1.33)
0 0
(© ©

est définie si et seulement si z3 est “infini”, car dans le cas contraire 'exponentielle eP(#3—%3)
diverge (sur (C), la partie réelle de p < 0, cf figure 1.2). Afin de satisfaire les criteres de
convergence simultanés de la transformée de Laplace et la transformée de Laplace inverse, les
solutions trouvées par la méthode des résidus ne sont donc valables que pour x3 infini, c’est a
dire “loin” de la zone d’excitation thermo-acoustique ( cf figure 1.3).

Lorsque nous appliquons la transformée de Fourier inverse aux fonctions u;, nous obtenons
immédiatement 1’expression des déplacements particulaires u; dans les directions ¢,

1 [t .
wi(z3,t) / (23, w)e 7 dw. (1.34)

" or

—00

D’apres les équations (1.30) et (1.32), u; comporte six termes. La combinaison de chacun de ces

six termes avec e /" va engendrer des exponentielles de type ondes progressives : e~ (Witkizs),

eI (witkazs) - o=j(witkszs)  Cette opération mathématique va permettre de discriminer les ondes
qui proviennent de la surface®, de celles qui au contraire se dirigent vers la surface®. Un argument
physique permet d’annuler, hors de la zone d’excitation, les ondes se dirigeant vers la surface :

au “loin”, il n’existe pas d’onde provenant de 'infini'®. Ce sont les conditions de rayonnement

8
9

ce sont les ondes avec des vecteurs d’onde du type “k;”
ce sont les ondes avec des vecteurs d’onde du type “—k;”
10T] n’y a pas de sources acoustiques & ’infini.
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X2

onde générée
a I’infini

pompe Zone d’excitation acoustique

X3

Fig. 1.3: Conditions de rayonnement de Sommerfeld.

de Sommerfeld (cf figure 1.3). Donc tous les coefficients rattachés aux termes du type e~/ (wthes)
sont nuls. Nous obtenons alors 3x3 conditions sur les déterminants :

Ai(—jkl,W) = 0, Ai(—ij,W) = 0, Ai(—jkg,W) = 0 (135)

Ou plutot :

Al(—jk’i, U)) = O, AQ(_jk'“ w) = O, Ag(—jkl, w) = O, (136)

avec 1 = 1, 2, 3. Ce systeme de neuf équations engendré par les conditions de rayonnement de
Sommerfeld est la clé du probleme : les trois inconnues, les déplacements acoustiques au niveau
de la surface libre, y sont présents. Matriciellement, le systeme (1.36) s’écrit, en vertu de (1.23),

an(—jki,w) ao(—jki,w) ais(—jki,w) d13(—7ki,w)
a12(_jki>w) 022(—jki,w) a23(_jkiaw) ¢23(_jki7w) = 0. (1-37)
ar3(—jki,w) ax(—jki,w) ass(—jk;,w) P33(—Jgki,w)

Les termes ¢13, ¢a3 et ¢33 sont issus de I'équation (1.17), ils forment une combinaison linéaire
des déplacements particulaires au niveau de la surface libre. Quant aux coefficients a;;, ils sont
issus des équations (1.23) et (1.24). Le systeme d’équations (1.37) admet une solution autre
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X1
[ qu ***** : ~ Al(jk3,w)
‘ _)am
! 12 = T3
13 .
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, i ~ Az (jks3,w)
~ Az(jks,w)

T2

Fig. 1.4: Polarisation du mode prope quasi-longitudinal w,; dans le repére arbitraire xy, x,
Zs3.

que la solution triviale'! si le déterminant de Cramer de ce systéme est 1ié,

an(—jki,w) ar2(—jki,w) aiz(—jki,w)
alg(—jk’i,W) QQQ(_jk:i,CU) (123(—]']{)1‘700) = 0 (138)
ars(—Jjki,w) ags(—jki,w) ass(—jki,w)

Certaines équations du systeme sont redondantes, il nous faut choisir trois équations
pertinentes (puisque trois inconnues) parmi ces neuf équations. L’analyse des modes propres
acoustiques qui se déduisent des solutions générales des déplacements de surface dans les
directions ; (loin de la source d’excitation),

. A (gky, w)elFes
ui(r3,w) = — (2 2) SR (1.39)
2jkva(ki — k3) (kT — k3)
A (o, w)eik2s
2jkaa(ki — k7)(k3 — k3)
A (ks w)eikses
2jksa(ks — ki) (k3 — k3)’

vont permettre de sélectionner trois équations parmi les neuf. Dans un solide anisotrope se
propagent trois modes, un mode quasi-longitudinal QL et deux modes quasi-transverse QT,
dont les polarisations ne coincident pas forcément avec les directions x;. Par conséquent, les
déplacements u; ne correspondent pas aux déplacements des modes propres acoustiques en tant

Y13, dag et ¢33 =0.
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que tel (c’est la superposition des trois composantes selon l'axe x; des trois déplacements de
chacun des modes propres). Les déplacements correspondants aux modes propres acoustiques
s’obtiennent & partir des déplacements u; en isolant/combinant chaque terme de phase e/*i®s,
Par exemple, le mode propre u,; de vitesse de phase vs (c’est le mode quasi-longitudinal)
s’obtient en isolant pour chaque déplacement u; le terme de phase e/“*3/*3_ la combinaison
donne,

N ejwﬁs/vs

1) = Sl — (8 — )

- —
( Av(gks,w)in + As(jks, w)is (1.40)

. —
+A3(]k’3,w)23 )
. — . — . —
Ay (Jks,w) iy + Ag(jks,w)ia + Az(jks,w) iz,

- = = . e .
avec 1 , is, i3 les vecteurs directeurs unitaires des axes x1, xo, x3 respectivement, cf figure (1.4).

D’un point de vue physique, la polarisation d’'un mode propre est indépendante du mécanisme
de génération. Par conséquent, le rapport entre deux des trois coordonnées du déplacement
d’un mode propre est constant, c’est a dire, pour le déplacement w3,

Ai(jhs,w)  As(gks,w)  As(jks,w)

- ) ; y, =71, 1.41
Moiknw) ~ O Dalkw) " Alksw) (1.41)

avec «, (3, v des constantes, sous-entendu indépendantes de w puisque de toute évidence
les directions des modes ne dépendent pas de la fréquence'?. Si nous admettons que chaque
déterminant est lui-méme indépendant de w (a fortiori le quotient des déterminants respecte
I'équation (1.41)), c’est a dire,

Aq(Gks,w) =o', Dag(jks,w) =0, As(jks,w) =7/, (1.42)

alors nous obtenons le systeme,

an(jki,w) a(jki,w) aiz(jki,w) O13(7k1, w) o
aro(jki,w) an(jki,w) ass(jki,w) Pas(jkr,w) | =1 B |, (1.43)
ar3(jki,w) ass(jki,w) ass(jki,w) ¢33(jk1,w) v

avec o/, 3, 7 des constantes. Sachant que a;;(jk,w) = a;;(—jk,w) (cf équation (1.24)) et
d’apres le systeme homogene (1.37), pour un i donné, (1.43) est lié. Ainsi les conditions de
rayonnement de Sommerfeld qui fournissent le systéeme homogene (1.37) prouvent a posteriori
que 'hypothese donnant 1’équation (1.42) est justifiée, mais surtout que la polarisation des
modes propres est conservée quelle que soit la base de représentation choisie. En définitive,
les équations redondantes du systeme (1.37) sont les équations de méme vecteur d’onde qui
expriment la conservation des directions des déplacements des modes propres. Donc un jeu

2Dans le domaine linéaire de I’acoustique.
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d’équations pertinent issu du systeme (1.37) s’obtient en choisissant parmi les neuf équations,
trois équations aux vecteurs d’onde différents. Par exemple,

aj(—jki,w) ap(—jki,w) ai3(—jki,w) $13(—jk1,w)
alg(—jkfg,w) CLQQ(—jk’Q,w) agg(—j]{?Q,w) ¢23(—jk2,w) = O (144)
ar3(—jks,w) ags3(—jks,w) ass(—jks,w) P33(—jks, w)

Les coefficients a;;(£jk,w) ne sont en fait que des fonctions des vitesses (se reporter a la
définition (1.24) ). Un calcul laborieux permet de transformer le systeme (1.44) afin de faire
apparaitre les inconnues u;(0,w), u2(0,w), u3(0,w). Nous obtenons :

~

171(0,(4)) alr(vl)Br3z(_jkl7w)
A 7:[2(0,60) = — GQT(UQ)Brgj/i(—ij,QJ) (145)
%(O,W) a3r(v3)BT3T(_jk37w)

avec,

pviaii(v1) poiai(vi) puiaz(v)
A= | pvian(ve) pviass(va) pviass(ve) | . (1.46)
puzaz(vs) puias(vs) pviass(vs)

Pour obtenir le systeme (1.45), il est nécessaire de tirer profit du déterminant de Cra-
mer/Christoffel (1.18) qui permet de nombreuses simplifications. Les solutions u;(0,w) s’ob-
tiennent par calcul des déterminants de Cramer du systeme (1.45),

- _ det(A;(w))

u;(0,w) = det(A) (1.47)

La matrice A; est issue de la matrice A lorsque la i—eme colonne de A est remplacée par le
vecteur a droite du systeme (1.45). En développant chacun des déterminants, nous obtenons
I’expression analytique des déplacements acoustiques de surface, dans le domaine fréquentiel,
comme suit,

u;(0,w) = B (—jklyw)‘f‘ﬂmf(—jk%w) (1.48)
(

[t
®
3 w
=

o

5

3

£
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Avec,

_ —p*v3v5 a1, (V1) Brs[ags(va)ags(vs) — ags(vs)ags(va)]

Bu = 22 det(A) (1.49)

3 _ pQU%U?%aQr(UQ)Br?: [a12(vl)a33(03) - @23(03)a13(01)]
2o det(A)

3 . —p2U%U§G3r(U3)Br3 [alz(vl)GQS(’UQ) - GQQ(UQ)@la(Ul)]
B det(A)

By — p*0303a1,(v1) Brslarz(va)ass(vs) — ars(vs)ags(vs))
T det(A)

8, — —p*viviag, (v2) Byslaiy (v1)ass(vs) — ais(vi)ais(vs)]
2 det(A)

3 . pQU%U%asr(U:a)Br?, [G11(U1)a23(02) - alz(vz)als(vl)]
2 det(A)

5, = —p*v3viar, (v1) Byslaia(va)ags(vs) — a13(vs)asgs(va)]
T det(A)

3 . P2U%U92,Gzr(?)2)3r3 [Gn(vl)ﬁzz(%) - a12(v1)a13(v3)]
2 det(A)

By = _p2U%v§a3r(03>Br3[all(Ul)a22<02) — ara(vy)aia(vs)]
BT det(A) '

Les coefficients 31, Gi2, fi3 ne dépendent pas de la pulsation w, mais des valeurs des vitesses vy,
U9, v3 des modes propres, pour une direction de propagation normale a la surface du matériau.
Puisque les vitesses vy, vy, v3 dépendent de la direction de propagation, les coefficients (3;,, sont
intrinsequement fonctions de la direction de propagation (repérée par I’axe x3 arbitraire par
rapport aux axes propres cristallographiques). Les coefficients [;,,, sont par conséquent fonctions
de l'orientation relative du repere arbitraire x1, x9, x3 par rapport aux axes propres du matériau.
D’apres (1.48), chaque composante u;(0,w) du déplacement de surface porte 'empreinte de trois
ondes thermiques'?®, de méme pulsation w, mais de vecteurs d’onde k,, différents. Chacun des
trois vecteurs d’onde k,, correspond & un mode propre acoustique. D’autre part, d’apres (1.48),
formelement, ce sont les ondes thermoacoustiques se dirigeant vers la surface'* qui participent
au déplacement de surface. Ces ondes n’existent que dans la région d’action du laser (cf figure
1.3).

13Le terme thermoacoustique serait plus approprié : d’apres (1.48), seule la composante de vecteur d’onde
k., du paquet d’onde thermique “f(p, w)” participe a la génération acoustique. Autrement dit, la génération
acoustique sélectionne dans le “fond thermique” les vecteurs d’ondes correspondants aux modes propres
acoustiques.

1D’apres le signe des vecteurs d’onde —jky,.
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La résolution de ’équation de diffusion thermique va permettre de trouver ’expression
analytique des termes T'(—jk,,,w) de I’équation (1.48). Cette équation s’écrit :

oT 0*T al
T o e 4 () f(t)eom 1.
ot X33 072 + (pcp)f(t)e ) (1.50)
avec
I = I)(1-R).

X33 est la diffusivité thermique dans la direction z3, ¢, la capacité calorifique, o le coefficient
d’absorption optique (dont nous négligeons 'anisotropie), Iy I'intensité incidente du laser, R
le coefficient de réflectivité optique, f(t) I'enveloppe temporelle de I'impulsion laser. Nous
négligeons par ailleurs les échanges de chaleur au niveau de la surface libre :

g—i(o,t) = 0. (1.51)

De nouveau, nous allons appliquer la transformée de Fourier temporelle puis la transformée de
Laplace spatiale. L’équation (1.50) devient,

~ T I ~
T ,0) = Xas g (s, 0) (o) flw)ene (1.52)
puis,
_ - ~ oT al ~ . 1
—jwT'(p,w) = T(p,w) — pT(0,w) — —(0,w)) + (—) f(w . 1.53
jwT'(p,w) = X33(p"T (p,w) — pT(0,w) 8%3( ) (pcp)f( )a+p (1.53)
La transformée de Fourier temporelle de I’équation (1.51),
oT
—(0,w)=0 1.54
T (0,) =0 (154
permet de simplifier I'équation (1.53) qui devient :
Do) +5-2) = pT(0.w) ~ (— ) flw)——. (1.55)
X33 X33PCp a-+p
Cette derniere équation met en relief deux poles complexes p = £,/—j é = +(1 —j) 2;:?

qui, apres intégration par la méthode des résidus, engendreront des ondes de nombre d’onde p
complexes, de signes opposés. Le signe de la partie imaginaire des poles indique la direction de
propagation de l'onde et la partie réelle 'amplitude. L’onde qui se dirige vers la surface, issue
dupolep=,/— jé, ne respecte pas les conditions de rayonnement de Sommerfeld : cette onde

en plus de provenir de I'infini, diverge exponentiellement en amplitude!®. Il est alors tout & fait

15D apres ePes = 1%V 5
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légitime d’éliminer le résidu correspondant au pole p = , /— j%. Ceci fournit ainsi ’expression

de la température au niveau de la surface libre,

(1.56)

~ al  ~ 1
Tm“”:(Zﬁﬁfﬂ”%a+vﬁjﬁg¢—g§'

D’apres (1.56), nous pouvons éliminer la température au niveau de la surface libre de 1’équation
(1.55), ce qui donne,

~ al f(w) 1 1
T(p,w) = ( —) — —+ —
2X33PCp\ [~ P+ /—ig)at /i) (p+/—ig)(e+p)
1
+ ' ). (1.57)
(a+,/—i=) (e +p)
Les solutions générales f(p, w) fournissent, pour les valeurs singulieres de p = —jkq, —jka, —jks,

I’expression analytique f(— Jkm,w) de’équation (1.48). L’expression analytique des déplacements
acoustiques de surface dans le domaine fréquentiel, u;(0,w), se déduit immédiatement des ex-
pressions f(— Jkm,w). Puis la dynamique du déplacement de surface s’obtient par application
de la transformée de Fourier inverse a chaque composante ;(0,w). Cette opération consiste en
I’application de la transformée de Fourier inverse aux expressions f(— Jkm,w) (les coefficients
Bim ne dépendent pas de la fréquence). Analytiquement, le calcul laborieux de la transformée de
Fourier inverse de 7' (—jkm,w) est réalisable, mais nous allons faire quelques hypotheses simplifi-
catrices et pragmatiques. Tout d’abord, I’acoustique picoseconde utilise des lasers impulsionnels
sub-picoseconde (~ 500fs) qui, a 1’échelle temporelle acoustique, agissent pratiquement instan-
tanément. En d’autres termes, mathématiquement,

f(t) ~o(t)rz, (1.58)

avec d(t) la fonction de Dirac et 7, la durée intégrée (ou totale) de I'impulsion laser. Le spectre
fréquentiel de I'impulsion laser est par conséquent constant,

f(w) =7p. (1.59)
D’autre part, la vitesse de propagation de 'onde thermique est faible, méme dans les métaux (~
quelques mm.s™!), comparée & la vitesse de propagation acoustique (~ milliers m.s™!). Ainsi, &
I’échelle temporelle de la picoseconde, qui correspond au temps nécessaire a I’onde acoustique
pour sortir de la zone d’excitation, la distibution de température est pratiquement stationnaire
et la diffusion thermique peut étre négligée. Une deuxieme hypothese consiste donc a négliger
la diffusion thermique (33 = 0). Ainsi, (1.53) devient,

s OéITL 1
—jwT(p,w) = 1.60
wTpe) = (U (1.60)
oF 1

= (=)

pey a+p
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Avec F' = I1y, la fluence laser. Aux valeurs singulieres de p = —jk,, = —j = alors
~ W -1 ol 1
T(—j—w)=—(—F)—%" (1.61)
U, Jw pep o _jm

La transformée de Fourier inverse de (1.61) fournit la dynamique de la composante i du
déplacement de surface,

0.0) = L [ BT we (1.62)
u;(0,t) = — i L (——, w)e w :
21 J_ o jvm
aF  Bim /+oo —1 e gt
= (— ———dw.

pep” 2T ) j_woz—jﬁ

L’intégrale issue de la transformée de Fourier inverse de 1'équation (1.62) se calcule en deux
étapes. Tout d’abord, calculons la dérivée temporelle de cette intégrale,

) 400 -1 —jwt +oo —jwt
G S = [ (1.63)
e W= e e

efjwt
= ——dw.
/[AB]—>oo O = I

Dans le plan complexe, cette intégrale parcourt le segment [AB] (cf figure 1.5). Afin de tirer

profit de la méthode d’intégration par la méthode des résidus, nous construisons deux chemins
(CHu AB et (CHu AB. Afin de respecter les criteres de convergence de 1'équation (1.62),
le chemin (€7) coiespond at < 0 et le chemin (CT) correspond a ¢t > 0. L’intégration sur
le chemin (€C7) U AB est nulle (il n’y a pas de pdles), 'impulsion laser n’a pas encore agi.
L’intégration sur le chemin (€*) U AB correspond sans ambiguité a la réponse du matériau
apres excitation laser, c’est & dire t > 0. D’apres le premier lemme de Jordan'®, nous obtenons
le résidu au pole —jaw,, en intégrant sur le chemin (C*) U AB :

+o00 —jwt —jwt
—o0 QT ]y - T JenulAaB] & T
e—avmt
= 2mj—. (1.64)
3/ Vm

L’intégration temporelle de (1.64) est la derniere étape du calcul de Iintégrale (1.62). Nous
obtenons alors I'expression recherchée,

T(—jki t) = (%)(1 _eomnty 50, (1.65)

16 Contrairement au calcul des transformées de Laplace inverses, le passage & la limite sur 7 ne va pas restreindre
I’ensemble des solutions, qui sont valables pour tout ¢t > 0.
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Partie Imaginaire

T

A B Partie Réelle

_j QU 9

Fig. 1.5: Intégration dans le plan complexe.

En définitive, nous obtenons 'expression analytique des déplacements acoustiques de surface,

w(0,1) = <p—fp>@m<1 ety (1.66)

- (p%”ﬁ““ — et - (1 — emt) 4 Fig(1 — et

lorsque t > 0 (nul sinon). Chaque composante du déplacement acoustique de surface porte
I'empreinte de trois modes (deux quasi-transverses et un quasi-longitudinal). Chaque mode
apporte sa propre contribution, au niveau de la dynamique (a priori v; # vy # v3), et au
niveau de 'amplitude (a priori 81 # B2 # [i3) du déplacement de surface. Les simulations
numériques de (1.66) vont permettre de quantifier I'influence de la désorientation des axes
propres sur lefficacité de la génération des déplacements acoustiques transverses.
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Fig. 1.6: Plan sagittal.

1.1.2 Simulations Numériques

Les solutions analytiques précédentes sont valables pour tout matériau élastique absorbant
et pour toute classe de symétrie cristallographique (ou groupe ponctuel). Un métal de symétrie
hexagonale, le zinc (Tableau 1.1), qui présente d’emblée une forte anisotropie, élastique et
thermique est choisi comme exemple. Dans le cas particulier d’'un matériau de symétrie
hexagonale, I’axe de symétrie Cg se comporte comme un axe de symétrie C, : le tenseur des
constantes élastiques est invariant par rotation autour de 'axe Cg. Ainsi, pour une direction
de propagation x3 arbitraire, le plan contenant I'axe de symétrie Cy et l'axe z3, le plan
sagittal, est un plan de symétrie (cf figure 1.6). En conséquence, au moins un des deux modes
quasi-transverses est en réalité purement transverse et le déplacement purement transverse
(dans la direction x) est perpendiculaire a ce méme plan sagittal. Pour des raisons évidentes
de symétrie, ce mode purement transverse n’est pas généré, seuls coexistent le mode quasi-
longitudinal et quasi-transverse contenus dans le plan sagittal. L’effet d’anisotropie induit par
une désorientation des axes propres par rapport au repere i, s, x3 choisi est paramétré
par l'angle 6 de rotation autour de I'axe z; (figure 1.6). Le repeére zy, x9, x3 est un repere
privilégié pour ’étude des déplacements induits dans le plan de surface du matériau et hors de
ce méme plan. En revanche, les tenseurs élastique et de dilatation thermique étant explicités
dans le repere cristallographique, il est nécessaire de réaliser un changement de repere qui induit
une transformation de ces mémes tenseurs. L’annexe B explicite comment, par commodité, la
transformation des tenseurs élastiques Cjji et Bij = CijufBu (cf équation (1.4)) peut étre
conduite en utilisant les notations condensées usuelles Cyp3 et B,.
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Constantes élastiques [65]

Ch 16,3.10° Pq
Ch 2.64.100 Pq
013 5, 17.1010PCL
Css 5,31.10°Pa
044 3, 78.1010P6L
Coefficients dilatation thermique linéaires a 300K [65]
5T 1,310 °K !
AL 6,4.10 5K

Masse volumique [66]
p ‘ 7,13.103kg.m?

Chaleur spécifique [66]
¢ | 388.J.kg LK

Coeflicient absorption optique a 800 nm [66]

a | 7,24.107m "

Tab. 1.1: Le Zinc dans le repere cristallographique.

La désorientation d’angle # modifie significativement les coefficients (;,, qui ponderent
I'influence de chacun des modes sur lefficacité de génération. Le fait que 'onde purement
transverse ne soit pas générée se répercute sur les coefficients 3, : B1mn = 0, P21 = 0 et 331 = 0.
Les seuls coefficients (3;,, non nuls sont au nombre de quatre, Bs9, (o3, (32, P33. Les variations
de ces coefficients avec 1'angle € sont représentées figure (1.7). La signification physique de
ces coefficients se déduit de I’équation (1.66) : (e controle 'amplitude de la composante dans
le plan (selon x3) de l'onde quasi-transverse QT, 23 controle 'amplitude de la composante
dans le plan de 'onde quasi-longitudinale Q) L, B35 controle 'amplitude de la composante hors
plan (selon z3) de I'onde quasi-transverse QT', 33 controle 'amplitude de la composante hors
plan de 'onde quasi-longitudinale QL. Autrement dit, une lecture horizontale de la figure (1.7)
donne les contributions des modes QL et QT pour chaque déplacement, vice-versa, une lecture
verticale de la figure (1.7) donne les composantes selon x5 et z3 des modes QL et QT'. Lorsque
0 est nul, tous les coefficients f3;,, sont nuls exceptés (333 : les regles de symétrie sont respectées,
seule I'onde longitudinal est générée dans ce cas. Outre le fait que tous les coefficients sont du
méme ordre de grandeur (~ 107>K 1), nous pouvons remarquer que les coefficients (39 et (33
sont de méme signe tandis que les coefficients (55 et (o3 sont de signe opposé. Le signe des
coefficients (3;,,, en quelque sorte les projections des déplacements des modes propres dans le
repere x1, Tq, 3, permet de déduire I'orientation a;, pour chaque valeur de #, des polarisations
des modes propres orthogonaux QL et QT ( cf figure 1.8). Nous constatons alors, d’apres figure
1.8, que les modes QL et QT agissent conjointement sur le déplacement hors plan, usz, tandis
qu’ils agissent de fagon antagoniste sur le déplacement de surface, us (selon x5 leurs directions
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Fig. 1.7: Variation des coefficients (22, P23, (32, P33 avec I'angle 6.
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Fig. 1.8: Orientation des modes propres QL et QT dans le repere z1, x2, 3.
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Fig. 1.9: Les vitesses acoustiques du zinc en fonction de ’angle 6.

sont opposées). Ce constat, tout a fait qualitatif, est en fait d’importance cruciale pour
la compréhension des mécanismes de génération thermoélastique d’ondes transverses. Une
singularité physique, qui en découle, sera révélée au paragraphe suivant.

La désorientation d’angle 6 modifie également les vitesses du mode acoustique quasi-
transverse, vq, et quasi-longitudinal, vs. La figure 1.9 représente les vitesses acoustiques issues du
calcul du déterminant de Cramer /Christoffel, A, pour chaque valeur de I’angle de désorientation
f. D’un changement des célérités découle une modification de la dynamique des déplacements
acoustiques de la surface, conformément a ’équation (1.66). Mais 'effet de la désorientation
sur la dynamique des déplacements acoustiques n’est pas flagrant [67].
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Fig. 1.10: Déplacements acoustiques us et ug, pour un temps infini et une densité d’énergie
F=1Jm™2.

Figure 1.10 sont représentés les déplacements acoustiques ug, ug pour un temps infini (c’est
le déplacement total), qui s’écrit,

u;(0, +00) = (p%)(ﬁiz + Bis), i=2, 3. (1.67)

Le graphe, uy fonction de 6 (figure 1.10), permet de déterminer le maximum de déplacement
acoustique de surface, aux environs de 6 ~ 30° pour le zinc nu. Intuitivement, les déplacements
acoustiques engendrés dans un film mince élastiquement isotrope déposé sur un cristal de zinc
ne doit pas affecter énormément les valeurs de 6 pour lesquels les déplacements acoustiques sont
maximums. Par contre, les amplitudes vont sans doute étre affectées par cette charge élastique
supplémentaire. Le fait que le déplacement acoustique usy soit du méme ordre de grandeur que
le déplacement acoustique ug est de bonne augure pour la génération d’ondes transverses dans
un film isotrope transparent déposé sur un matériau anisotrope opaque. Le paragraphe suivant
va permettre de confirmer cette intuition.
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1.2 DMatériau anisotrope, opaque, semi-infini, chargé en
surface par un film isotrope transparent

1.2.1 Théorie

L’étude théorique du systeme matériau anisotrope, opaque, semi-infini/matériau isotrope
transparent (figure 1.11) va contribuer a I'interprétation des résultats expérimentaux détaillés
au chapitre suivant. L’intérét du film isotrope, du point de vue acoustique, tient au fait qu’il
permet la conversion des composantes des modes QL et QT', générés dans le milieu anisotrope,
en modes purement longitudinaux L et purement transverses 7T'. L’objet de cette partie est
I’étude de la génération thermoélastique de I'onde purement transverse T dans le film isotrope,
comparativement avec la génération de l'onde purement longitudinale L. Nous analyserons, in
fine, la dynamique des impulsions de déformations transverses et longitudinales, analytiquement
et numériquement. Puis nous examinerons l'influence de 'anisotropie de dilatation thermique
sur l'efficacité de génération des ondes transverses.

/
Matériau isotrope L2, T2 Matériau anisotrope

Sommer feld Sommer feld
L T QT QL

B - S I S

I3 T3
’
0| T1=—T1

Fig. 1.11: Scénario de génération/propagation.

La théorie de la génération thermoélastique pour un matériau anisotrope, opaque, semi-
infini, chargé en surface par un film isotrope transparent s’inspire de la théorie précédente qui
s’extrapole sans trop de difficultés. Le point de départ de la théorie est similaire au cas précédent,
il s’agit d’écrire I’équation fondamentale de la dynamique des milieux continus appliquée a
chacun des milieux,

82ui Gaij
=4 1.68
et,
2, 0ol
p 2 9% (1.69)

o2 o

J
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La transformée de Fourier temporelle puis la transformée de Laplace appliquée a 1’équation
(1.68) du milieu anisotrope, nous donne,
2~ 2 ~ ~ Ou
—pwu; = Cipslp s, — pug(0,w) — %(O,w)] (1.70)
3
- pBlgj—\‘ + Bzgf(o, w).
La contrainte au niveau de l'interface des deux milieux est continue, mais non nulle, contraire-

ment au paragraphe précédent. Posons alors,

&}3(0,@0) = C 8Uk

i3k:38_x3(07 w) — BisT(0,w), (1.71)

ot 0;3(0,w) est la transformée de Fourier de la contrainte au niveau de linterface, alors

I'équation (1.70) devient,

—pw?t; = Cigs[p*in — pir(0,w)] (1.72)
— pBlgf — 51'3(0, W)

L’équation précédente s’écrit sous forme matricielle sous la forme,
Pl @ | =5 (1.73)

Avec P la matrice 3x3 définie équation (1.16),

w2
Css(p” + —’é%) p*Csy p°Css
w2
P = p°Cis Cu(p® + LC44) p°Cls
w2
p°Css p°Csy Css(p* + =)

La matrice P n’est pas modifiée par les conditions aux limites imposées par le film. Ce n’est
pas le cas du vecteur source ST qui differe du vecteur source S introduit dans I’équation (1.17),

513(0, W)
ST = S+ 523(0,&])
533(0, w)
Cs5u1 (0, w) + Csau2(0,w) 4+ Cszuz(0,w) + Bl3f(pv w) + 013(0,w)/p
= p| Cpui(0,w) + Cuyuz(0,w) + Cyzuz(0,w) + 3237:(177 w) + 023(0,w)/p
035171 (O, w) + 034172(0, w) + ngUg(O, W) + ngT(p, Ld) + 333(0, w)/p
$13(p, w) + 013(0,w) /p
= p| ¢alp,w)+0230,w)/p |. (1.74)
P33(p, w) + 033(0,w)/p
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Pour le film isotrope, les équations sont beaucoup plus simples. Afin de respecter les conven-
tions de la transformée de Laplace!”, nous prenons la précaution de définir un nouvel axe de
[P,

propagation “z% = —x3” (cf figure 1.11). La transformée de Fourier temporelle puis la trans-
formée de Laplace appliquées a 1’équation (1.69), nous donnent,

9 2 ~ -
Cialr” + G7) o 0 ) 5P w) + 0'13(0,w) /p
24(]924‘%) 0 uy | =p| ¢us(pw)+02s(0,w)/p |,
/0,2 -5 -~
0 L+ 22 |\ a(p.2) + (0,
avec,
/13<p7 (.U) 04,14% (07 W)
/23<p7 w) = . 01,147“/2(07 w) (175)
53(P, w) 53u3(0, w) + By T (p, w)

La modification de température 7" induite dans le milieu isotrope est conséquente a la dif-
fusion thermique du milieu anisotrope opaque vers le milieu isotrope transparent. Le terme
Bégf’ (p,w) exprime ainsi la contribution de 'onde thermique qui diffuse dans le film isotrope
vis a vis du déplacement Jg A Téchelle temporelle de 'acoustique picoseconde, la diffusion
thermique peut étre négligée dans le milieu absorbant lui-méme et a fortiori dans le milieu
isotrope diélectrique ou les vitesses de diffusion thermique sont moindres. Nous allons ainsi de
nouveau utiliser I’hypothese simplificatrice qui consiste a négliger la diffusion thermique, des
lors Bl T (p,w) = 0.

La continuité des déplacements au niveau de l'interface s’écrit, avec les conventions d’axes
adoptées (figure 1.11),

w'1(0,w) = —u1(0,w)
51//2(0,(4)) = uy(0,w) (1.76)

ainsi que la continuité des contraintes'® au niveau de l'interface,

ITPartie réelle de p > 0

u'l _ —dul 9ou'2 _ du2 ou'3 _ —

18 4 : ou3 N ) 1
Les déformations 93], = —Ouy’ O, — a3 et 9z, — —ous donnent les regles de changement d’axe ' — x

pour les contraintes.
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<1/13(07W) = o13(0,w)
{'23(0700) = —0ox3(0,w) (1.77)
o 33(0,&)) == 533(0,w).
Le systeme (1.75) devient,
(7 p I~
uy = , — (=Cluu1(0,w) + 713(0,w) /p)
' ha(ptj \/ %)(p—j\/ ”CZj ) .
1 = £ — (Cluu2(0,w) — 023(0,w)/p)
T SE N N b : (1.78)
=l (~Clyil0,w) + 50, )/p)
L 033(p+1\/ o )(p,j\/ or,)

La transformée de Laplace inverse, réalisée par la méthode d’intégration des résidus, aux poles

+ik = £J 4,1 et £jk = +j , fournit les solutions dans le domaine spectrale des

déplacements ul(xg,w), u2($3,w), ul(xg,w). Nous obtenons, sans peine,

(W) (a2, w) = (—Clutir (0,w) + F13(0,w) ke )eT e /(2C4,)+
( 0441‘1(07“)) - 013(07 )/Jkt>@ ]ktx3/(204/14)

172(‘%‘37 ) (C 4“2( ) —023( )/jk )6Jktx5/<20514)
(Ch412(0, W) + Ga3(0,w) [k )e 7% /(2C1,) : (1.79)

wh(wh,w) = (—Cltiz(0,w) + F35(0,w) /sky) e/ /(204 )+
\ (—C1T3(0,w) — Ga3(0,w) /ikr)e 74175 /(2C43)

Rappelons que, mathemathuement du fait de I'intégration par la méthode des résidus, les
solutions ul(xg,w), u2(x3,w), ul(:vg,w) ne sont valables que “loin” de l'interface (cf équation
(1.33)). Mais d’un point de vue physique, le fait de négliger la diffusion thermique dans le film,
qui équivaut a négliger les sources acoustiques dans le film, étend le domaine de validité des
solutions précédentes a tout le film. Nous discernons pour chaque composante 12 des équations
(1.81), l'onde qui provient de l'interface, de vecteur d’onde jk de l'onde qui se dirige vers
I'interface, de vecteur d’onde —jk. En vertu des conditions de rayonnement de Sommerfeld, les
ondes qui proviennent de I'infini et qui se dirigent vers 'interface (cf figure 1.11) sont aberrantes.
Des lors, nous obtenons les conditions,

—024121(0 (.L)) 513(0 )/]kt =0
Clatz(0,w) + 023(0,w)/jky =0, (1.80)
—C33u3(0,w) — 733(0,w)/jk; = 0
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qui éliminent les ondes se dirigeant vers 'interface. Les solutions (1.81) se simplifient grace aux
conditions'? (1.80) pour donner,

( u&(xga('U) = _7:[1(0?("j)ejlwvl3 = 513<07w)€jkt$g/jkt 4/14
J’z(arg,w) = 2(0,w)e? ™ = —Gy3(0,w)e? s [k, CYh, (1.81)
[ uh (2, w) = —13(0, w)eT75 = Gz (0, w)erieh |k Ol

En écriture condensée,

wl (2, w) = (—=1)'0;(0, w)e %5 = (—1)755;(0, w)e? s / jk;C!. (1.82)

Nous constatons alors que les solutions au niveau de 'interface (les déplacements acoustiques
ou les contraintes) aboutissent a la connaissance des déplacements acoustiques transverses
ou longitudinaux dans le film isotrope. Ainsi, nous poursuivrons la résolution analytique en
recherchant les solutions au niveau de l'interface a partir du systeme matriciel (1.73) issu
du matériau anisotrope. En utilisant le formalisme des déterminants de Cramer, les trois
déterminants de Cramer avec second membre s’écrivent, en référence aux notations condensées
définies équation (1.23),

Alp,w) = 9 [ai(p.w)(@13(p,w) + T13(0,0)/p) + tia(p, w) (S23(p, w) + T23(0,w) /p)
+ aig(p, w)<¢33(p, W) + 533(0, Cd)/p)] . (183)

La matrice P est inchangée, donc les coefficients a;;(p, w) sont eux-mémes inchangés (équation
(1.24)). La matrice P donne les poles du déterminant de Cramer sans second membre. Les
poles sont inchangés par rapport au paragraphe précédent, en conséquence, les conditions de
rayonnement de Sommerfeld en complément de la transformée de Laplace inverse, calculée a
partir de la méthode des résidus, fournissent les mémes conditions sur les déterminants,

Al(—jky,w) =0, Al(—=jky,w) =0, Al(—=jks,w) = 0. (1.84)

Un choix judicieux de trois équations pertinentes parmi les neuf sous-jacentes a 1’équation
(1.84), est par exemple,

i (0, w) a1,(01) By T (=, ) + are(v1)87(0,w) / = ks
A U~2(0>W) = - GZT(UZ)BT?)z(_ijaw) + azr(?}2)5r3(07w)/ L (1-85)
u3(0, w) asy (v3) BysT(—jks, w) + as - (v3)o,3(0,w)/ — jks

19Ces conditions s’apparentent aux conditions sur les déterminants de Cramer du paragraphe précédent.
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avec,

PU%GM(%) Pvfau(vl) PU%GB(%)
A= | pv3as(va) pviazs(ve) puiags(va) | . (1.86)
PU:? az1(vs) PU:? az2(vs) ,Ov§ as3(vs)

Nous pouvons exprimer les contraintes qui apparaissent a droite du systéeme (1.85) grace aux
conditions (1.80),

Z7’13(070&)) = —jktczlmﬁl(oaw)
G23(0,w) = —jkCy, i (0, w) (1.87)
533(0701) = —jszégllé(O,W)

Ainsi, le systeme (1.85) devient,

{[1(0,(,0) &1T(U1>Br37j(_jklvw)
AT ’&72(07(,0) = — CLQ,«(UQ)BrgT(—ij,u)) (188)
%(075‘)) a3r(v3)Br3T(_jk37w)
avec,
a11(U1)J;]?,i44 G12(U1)j‘—k;ﬁ44 a13(U1)j—?,233
AT = A + agl(vg)% &22(@2)% cm,(w)% . (189)
a31(®3)% a32(03)]k;,i44 a33(v3)j?,?333

Etant donné que C}, = p'vi et Cly = p'vf, nous obtenons,

(pvi + porvg)ari(vr)  (pvf + prorvg)are(vr)  (pvi + plorvr)ass(vr)
Al = (pv3 + p'vavy)asi (v2)  (pv3 + p'vavy)ass(va)  (pv3 + plvavr)ass(va)
(pv3 + p'vguy)asi(vs)  (pv3 + p'vsvy)ass(vs)  (pvs + plvsvr)ass(vs)

La résolution du systeme (1.88) par la technique des déterminants de Cramer fournit I’expression

analytique des déplacements acoustiques au niveau de l'interface, dans le domaine spectrale,
que nous écrirons,

(0, w) = B, T(=jkm, w). (1.90)

Les coefficients ﬁjm se déduisent du quotient des déterminants de Cramer du systéme (1.88),
en extrapolant les coefficients (3;,, définis a I’équation (1.49), alors nous obtenons,
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sl
A1,
Bl
B4
B,
Bls
B
Bl

Al

—a1, (1) Bys[(pv3 + p'vave) (pv3 + plvsvi)ass (va)ass(vs) — (pv3 + p'usve) (pv3 + p'vavr)ass (vs)azs (ve)]

det(AT)
agy (v2) Bys[(pvf + p'vive) (pvs + plvgur)asa(v)ass(vs) — (pv3 + pogvy) (pug + p'vivy)ags(vs)ars(vy)]
det( At)
—as,(V3) Bys[(pv] + p'oivy) (pv3 + p'vavy)ara(v1)ags(va) — (pv3 + pvawr) (puf + p'v1vy)aga(va)ass(vr)]
det(AT)
ay(v1) Brs[(pv3 + p'vave) (pv3 + plvgur)ana(va)ass(vs) — (pv3 + p'vsve) (pv3 + plvavr)ass(vs)azs(v2)]
det( At)
—ag,(v2) Bys[(pv} 4 p'vrvy) (pv3 + p'vsvy)ags (vr)ass(vs) — (pv3 + p'viw)(pvs + p'vsve)ass(vr)ags(vs)]
det(AT)
az, (v3) Brs[(pv] + p'vrvy) (pv3 + plvgvy)ags (v1)ass(ve) — (p3 + p'vawy) (pug + plvrvy)ars(ve)ars(vs))
det(AT)
—ay,(v1) Bys[(pv3 + p'vavy) (pv3 + p'vsvy)aia(va)ags(vs) — (pvg + plvsv) (pv3 + p'vavy)ass(vs)age (vs)]
det( At)
azr (V2) Brs[(pvf + p'v1ve) (pv3 + p'vsve)ass (vi)azs(vs) — (pvi + p'vrve) (pv3 + p'vsve)ane(vr)ass (vs)]
det(AT)
—ag, (v3) Bys[(pv] 4 p'vrvg) (pv3 + p'vavg)ans (v1)ag(ve) — (pui + plvrvy) (pv3 + p'vavy)asa(vr)aia(vs)]
det(AT)

Les solutions dans le film isotrope se déduisent des expressions des déplacements de la surface,
d’apres (1.81),

u(zh,w) = (=1)'(0,w)elris (1.91)
(= 1) 31T (= jkm, w)e?*irs,

cw
X
J T3

avec k| = ki = ky, ky = ki, v} = vy = v; et vy = v;. Pour obtenir la dynamique des déplacements

de surface, il faut appliquer la transformée de Fourier inverse aux composantes wu(z%, w). Avec

les hypotheses récurrentes envisagées (nous négligeons la diffusion thermique), les fonctions

T(—jkpm,w) sont identiques & celles du paragraphe précédent,

~ W -1 ol 1
T(—j—w)=—(—)—=%-
Um Jw pey” o — ji

(1.92)

La transformée de Fourier inverse de (1.92) fournit la dynamique de la composante ¢ du

déplacement,

_1)itl oo - i 7§
ui(@y,t) = %/ ﬁjmT(—ji,w)e W) g (1.93)
T Jow Ui
—jw(t—=3)
. aF ﬁgm too 177 v
- (e [
pey,” 21 ) jw a—ji
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La transformée de Fourier inverse se calcule par la méthode des résidus, a l'identique du
paragraphe précédent. L’expression analytique des déplacements en découle immédiatement,

/
—aw, (t—323)

F

uiay t) = (=1)'(—-)Bl,(1—e ) (1.94)
Py
i F —avl(t—i) —avg(t—i) —av (t—i)
= (-1) (pT)[531(1_€ R )4‘532(1_6 kK )4'5;3(1_6 o ),
P

valable pour ¢ — f}il/ > 0. Les déformations S.(z%,t) dans le film isotrope se déduisent

1
immédiatement des expressions des déplacements comme suit,

ou,
Si(z5,t) = 6%(1“’3%) (1.95)
i1, OF | U —O‘Uvn(t—é)
= UMD e
P )
i aF —av (t*ffé) —Qu (t*z*é) —aw (tfi—é)
= =D H(pc U’)[ﬁzlvle o +ﬁj21)26 o +5¢T3U3€ ’ ol
pUi

valable pour ¢ — % > 0. Les solutions des déplacements (1.94) et des déformations (1.95) vont
permettre d’examiner numériquement la génération d’ondes transverses dans le film isotrope.
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1.2.2 Simulations Numériques

Le matériau transparent choisi pour mener les simulations est de l'oxyde de zinc ZnO
(cf Tableau 1.2). Les raisons de ce choix sont expérimentales, ce matériau présente plusieurs
avantages techniques qui seront mis en valeur dans le chapitre 3. Brievement, nous pouvons
mentionner,

— le ZnO est un matériau qui se dépose facilement par pulvérisation plasma,
— son gap élevé le rend transparent dans l'infrarouge et inerte d'un point de vue
photoélastique (le Brillouin est totalement inexistant dans I'infrarouge).

La technique de dépot par pulvérisation plasma offre un film de ZnO fortement texturé
(0001)? qui confere au film de ZnO un caractére isotrope. Quant au matériau anisotrope
opaque semi-infini, nous conservons le choix du cristal de zinc hexagonal qui, pour des raisons
de symétrie évoquées précédemment, n’engendre que deux modes acoustiques?!. C’est ainsi que
I'effet de la désorientation des axes propres du cristal sur 'efficacité de génération peut étre
paramétré avec un seul et unique angle 6%2.

Constantes élastiques [65], 10" Pa | ZnO | SiO,
Chy 297 10,78
Cia 121
Cis 1,05
Cas 2.10
Cus 042 | 031
Masse volumique [66], 103kg.m™2 | ZnO | SiO,
P 5.67 | 2,20
vitesses (0001), m.s™* ZnO | SiO.
Uy 6096 | 5970
Uy 2736 | 3763

Tab. 1.2: Le ZnO et SiO,.

20Ce qui veut dire que les axes de symétrie Cg des cristallites sont orientés perpendiculairement & la surface
du substrat.

21Ce n’est pas le cas, par exemple, d'un cristal cubique désorienté ot les trois modes acoustiques (2 QT et 1
QL) peuvent étre générés.

22Pour une autre classe de symétrie, il faut utiliser les 3 angles d’Euler ¢, 0 et .
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Fig. 1.12: Les déplacements acoustiques, en metres, dans le ZnO et SiOq, (a) u), (b) uj, (c)
uh/uy dans le repere 1, To, T3, pour un temps infini et pour une densité d’énergie F'=1J.m™2.

Figure 1.12 sont représentés les déplacements acoustiques ), et uj engendrés dans le ZnO
ainsi que, a titre comparatif, dans la silice SiOy, pour un temps infini et une coordonnée z%
quelconque, autre que 0, et sans tenir compte des réflexions aux interfaces Zn/ZnO, air/ZnO.
La forme des profils des graphes (a) et (b) figure 1.12 des amplitudes u), et uj en fonction de
0 est identique a la forme des profils des déplacements us et ug pour le zinc nu (figure 1.10).
Ainsi, les simulations figure 1.12 confirment l'intuition du paragraphe précédent : le matériau

t2 n’affecte pas la combinaison des contributions des modes propres QL et QT

transparen
engendrés dans le zinc, source des déplacements engendrés dans le film. En revanche le fait
de charger la surface du zinc par un film atténue 'amplitude des déplacements acoustiques,
qui sont moindres par rapport au zinc nu, comme en témoignent les figures 1.12 (a) et (b). Le
graphe (c) de la figure 1.12 représente le rapport des déplacements acoustiques transverses et
longitudinaux, uj/u}, en fonction de 'angle de désorientation . Le facteur 0,6 environ pour
un angle 6 aux alentours de 30° laisse a penser que les déformations acoustiques transverses
sont aussi importantes que les déformations acoustiques longitudinales. En effet, le rapport des

déformations acoustiques estimé grossierement selon,
! - !/ / /
Sy gk v s

—_— Y ~N — = AU

/ ; / !/ 17
Sy Jkuy vy uh

(1.96)

indique un bénéfice ~ 2 pour la déformation acoustique transverse apporté par le rapport v; /v,
(cf Tableau 1.2), et qui favorise les déformations acoustiques transverses.

Zisotrope comme la silice SiO, ou orienté comme le ZnO



62 1 Génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes

-1.75

-1.8¢

-0.05¢

-1.85¢

-0.15¢
_1 L L L L L L L L _1.9 L L L L L L L L L L L L L L L
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
0 0 0

Fig. 1.13: Les déformations acoustiques dans le ZnO a 'arrivée du front d’onde de déformation
acoustique en une coordonnée z3 (< 0) quelconque, dans le repere du Zn (a) S5, (b) S5, (c)
S4/S%, et pour une densité d’énergie F=1J.m2.

De fagon plus rigoureuse, les déformations acoustiques en fonction de I'angle de désorientation
0 peuvent étre calculées numériquement a partir de ’expression,

ol

Si(xs,t = —w3/v;) = +(——)[Bhve + Bhus], =2, 3, (1.97)
PCpY;
qui décrit les déformations®® en une coordonnée x3 (< 0) quelconque, au temps t = —x3/v!

correspondant a l'arrivée de 'onde de déformation. Les simulations figure 1.13 indiquent un
déséquilibre en amplitude entre le front d’arrivée?® de I'onde de déformation longitudinale et
le front de l'onde de déformation transverse qui est pratiquement 10 fois moins important
en amplitude (cf figure 1.13 (c)), et qui semble contredire l'estimation grossiere (1.96). La
compréhension de cette singularité s’avere fondamentale tant les déformations ont un role
important en picoseconde : bien souvent les ondes acoustiques sont détectées par voie optique
grace aux perturbations engendrées au niveau des constantes diélectriques par ces mémes
déformations acoustiques. L’aspect “détection des ondes transverses” confere par conséquent a
I’étude des déformations acoustiques un intérét tout particulier.

24Dans le repere du Zn, les déplacements acoustiques s’écrivent simplement u/, = —|—(%) ﬁjm [1—exp(—av, (t+

3/v;)]-

25 Autrement dit lorsque 7 = —z3 /0!
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Fig. 1.14: Les dynamiques des déformations acoustiques dans le ZnO, pour une coordonnée
r3 = —610nm et pour 6 ~ 30°, (a) S5, (b) S5, et pour une densité d’énergie F'=1J.m2.

La simulation des déformations acoustiques pour un angle de désorientation 6 ~ 30°
présentée figure 1.14 conforte le fait que le front d’arrivée de I'onde de déformation acoustique
transverse (c’est a dire 'amplitude S} au temps 7 ~ 225ps, cf figure 1.14 (b)) est pratiquement
nulle, contrairement a l'onde de déformation acoustique longitudinale qui présente un saut
d’amplitude important au premier instant d’arrivée (I'amplitude S} présente un saut lorsque
7 ~ 100ps, cf figure 1.14 (a)).

La figure 1.14, riche en informations, révele entre autres le contenu temporel distinct de
I’onde de déformation acoustique longitudinale et transverse. Le passage au domaine fréquentiel
est réalisé par la transformée de Fourier dont le résultat est exposé figure 1.15. Le contenu
fréquentiel des deux ondes est lui méme (bien sir) distinct : 'enveloppe fréquentielle de la
déformation acoustique longitudinale contient de plus hautes fréquences que n’en contient 1’en-
veloppe fréquentielle de la déformation acoustique transverse. Le processus de génération en-
gendre par conséquent des paquets d’ondes de déformations acoustiques transverses de contenu
fréquentiel plus bas que celui des ondes de déformations acoustiques longitudinales. Ceci est
limitatif du point du vue des perspectives de génération d’ondes acoustiques transverses ultra-
hautes fréquences.



64 1 Génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes

02 |
<
2

%) 0.15} onde transverse g

'.g onde longitudinale

g

0.1r |
<

0.05r |

O L L
0 5 10 15

s 11
Fréquence x 10

Fig. 1.15: FFT de la déformation acoustique longitudinale et transverse dans le ZnO.

L’analyse qualitative du profil dynamique des ondes de déformations acoustiques longitu-
dinales et transverses figure 1.14 est fondamentale. Le profil de I'onde de déformation acous-
tique longitudinale est plutot classique, il s’apparente a un profil de déformation unipolaire
qui porte l'empreinte de la distribution de température, du type T ~ exp(—ax3), tandis que
le profil de 'onde de déformation acoustique transverse est tout a fait intrigant. En effet, le
profil de déformation augmente de fagon continue (non abrupt/discontinue comme le profil de
déformation longitudinale) et présente un maximum décalé par rapport a l'instant “0” d’ap-
plication des contraintes par action du laser (apres un retard lié a la propagation, cet instant
“0” correspond, pour 'exemple donné figure 1.14 (b), & un retard 7 ~ 223ps). La source
thermoélastique des ondes de déformations acoustiques transverses, a premiere vue, semble
donc inerte pendant les premiers instants (ce qui n’est évidemment pas le cas pour les ondes de
déformations acoustiques longitudinales, maximums en “0”) et semble effective apres un certain
décalage temporel.

D’un point de vue analytique, la déformation thermique statique S}, = 3% T s’avere précieuse
pour interpréter la forme de la déformation acoustique de cisaillement Sy3 des premiers instants,
cf préambule figure 5. Ainsi, pour un matériau anisotrope désorienté nu, si la déformation
thermique statique S, est non nulle, autrement dit si le coefficient de dilatation thermique
linéaire $52° est non nul, c’est par exemple le cas du zinc, alors la déformation acoustique
de cisaillement Sp3 est initialement non nulle et le profil correspondant doit étre abrupt en
“0”. Compte tenu du fait que 3% < (1, le saut initial de la déformation de cisaillement est

néanmoins moindre que pour la déformation de compression S33. A l'inverse, si le coefficient

: T, T,
20835 = sin 0 cos 0(Bs5° — B11°)
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Fig. 1.16: Schéma de la génération thermoélastique dans un cristal anisotrope nu.

de dilatation thermique linéaire (% est nul, c’est le cas par exemple de tous les métaux
cubiques, isotropes d’un point de vue dilatation thermique, alors la déformation acoustique
de cisaillement Ss3 est initialement nulle et le profil correspondant est non abrupt en “0”. La
source des déformations de cisaillement peut étre qualifiée de virtuelle, a I'instant initial. C’est
une conséquence de la compensation des deux contributions respectives des modes QL et QT

L’excitation de la déformation acoustique de cisaillement, parfois initialement nulle selon
la valeur du coefficient de dilatation thermique linéaire 3%, s’opere par le biais des compo-
santes Bsz et Bag du tenseur thermoélastique B;;. De toute évidence, la composante Ba3*" du
tenseur thermoélastique qui excite les déplacements acoustiques de surface uq, excite en cas-
cade les déformations acoustiques de cisaillement Ss3. Mais a l'instar de la composante Bss,
la composante B33 du tenseur thermoélastique, qui ne s’annule jamais, excite également les
déformations acoustiques de cisaillement Ss3. Afin de confirmer cette derniere assertion, en-
visageons un matériau anisotrope désorienté tel que Boz = 0 et 3%, = 0. Dans ce cas précis,
les déformations acoustiques initiales sont purement compressives, mais distribuées de facon
équilibrée entre les modes propres QL et QT du matériau anisotrope (cf figure 1.16 lorsque
7 ~ 100fs), pour donner une déformation de cisaillement initiale identiquement nulle par com-
pensation. L’excitation des déplacements acoustiques uz des modes QL et QT', par la compo-
sante B33 du tenseur thermoélastique, va permettre I’excitation des déplacements acoustiques de
surface us et des déformations acoustiques de cisaillement. Grace a I'asynchronisme de propaga-
tion des modes propres QL et QT (vy # vy), la compensation de la déformation de cisaillement
est annihilée au cours du temps. Plus le temps s’écoule, plus les modes propres sont séparés et
plus les déformations de cisaillement apparaissent (cf figure 1.16%® lorsque 7 ~ 1ps). Ainsi les
composantes Bsz et Boz du tenseur thermoélastique excitent individuellement les déformations
de cisaillement.

2T By3 = sinf cos (B33 — BY;)
28Les déformations réfléchies au niveau de l'interface air/matériau et dirigées vers les x3 > 0, ne sont pas
dessinées.
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Fig. 1.17: Transmission des déformations dans le ZnO.

Les déformations générées dans le ZnO sont issues des déformations générées dans le zinc (cf
figure 1.17 lorsque 7 ~ 100fs) et transmises au niveau de l'interface Zn/Zn0O. La transmission
des ondes élastiques a l'interface entre un milieu anisotrope et un milieu isotrope est un
mécanisme d’excitation d’ondes transverses en tant que tel [27, 28], détaillé en annexe B.
Par exemple, la seule composante longitudinale de la déformation du mode propre )L, notée
Sor L 2 contribue a la transmission d’une déformation transverse dans le ZnO. D’une facon plus
generale, I'onde transverse S7. ou longitudinale S7 transmise dans le ZnO est la combinaison

des quatre composantes des deux modes QL et QT

Sy = 3QLSQL+ QQLSQL+ 3QTSQT+ 2QTSQT7 (1.98)
Sy = 33QLSQL+ QQLSQL+ 33QTSQT+ QQTSQT7

ol les huit facteurs de transmission des déformations T45 o7, T35 o, Tss.0r Tsa.0rs Ta5.0L0
TL QL T, QT T3L27QT ponderent I'influence des quatre composantes des déformations SQ I SQ I
SQT, SQT. Une bonne approximation concernant les déformations transverses transmises, qui
se dégage du calcul numérique de ces coefficients, s’écrit,

S/T ~ T3T3 (SCLQL - chT) + T?g(SéSL + SgT), (1-99)

avec Ty = Ty or, ~ —Tasop et Tay = Tay o ~ Ty op, cf annexe B équation (B.56). Etant
donné que les composantes des déformations SgL et SgT sont de signe opposé, a contrario
des composantes SQL?L et SCLQT qui sont de méme signe, nous constatons que les déformations
transverses transmises portent I’empreinte de I'asynchronisme de propagation des composantes
des modes QL et QT qui permettent la génération de I'onde transverse S7., initialement nulle.

L’indice indique la nature du mode propre (QL ou QT) et I'exposant indique la composante (L = 3,
T = x,).
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Fig. 1.18: Fonction du décalage temporel de la déformation transverse.

Contrairement aux déformations transverses générées dans le zinc, le décalage temporel
AT entre les composantes des déformations transmises des modes QT et (QL ne croit pas
indéfiniment, A7 est tout au plus le décalage de temps lié a la traversée de la zone d’excitation
pour deux vitesses acoustiques différentes,

AT~ — — — (1.100)

avec vy = vz et vy = vo. Une expression analytique plus rigoureuse du décalage temporel se
déduit du profil de déformation de 'onde transverse transmise dans le film, cf équation (1.99),
qui peut s’écrire simplement comme la superposition de deux exponentielles de signe opposé, a
un coefficient pres,

S~ exp(—avg(t — x5 /vy)) — exp(—awg(t — 4 /vr)), (1.101)
dont la position du maximum, t,,,., se déduit du calcul de la dérivée temporelle de la
déformation,

/
1
tman ~ 2+ ———— (L) (g > vge)- (1.102)

v a(vg —vge) Vg
L’expression (1.102) fournit de fagon plus précise une estimation du décalage temporel, dont
le comportement est décrit figure 1.18. En accord avec le bon sens physique, il apparait que
plus les vitesses acoustiques vy et v, sont proches, plus le décalage temporel est faible. En
définitive, le décalage temporel qui est une cause d’élargissement temporel des impulsions de
déformation (donc de filtrage haute fréquence) est inversement proportionnel a la profondeur
de pénétration optique, et est moindre lorsque les vitesses acoustiques sont élevées et proches.

Tout comme le profil de déformation transverse, le profil de déformation longitudinale peut
s’écrire simplement comme la superposition de deux exponentielles, mais de méme signe,

ST~ exp(—avy(t — x5 /v)) + exp(—avg(t — z5/v)). (1.103)
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Fig. 1.19: Les déformations transmises (pour 6§ = 30°), S} et S/, d’apres les expressions (1.101)
et (1.103).

Le calcul élémentaire de la dérivée temporelle de S} indique que dans ce cas il n'y a pas de
décalage temporel du maximum, en revanche il apparait que la largeur & mi-hauteur Ar}WVHM
de I'impulsion de déformation acoustique S} est un compromis entre la largeur a mi-hauteur
de 'exponentielle du mode QL et 'exponentielle du mode QT (cf. Figure 1.19), sensiblement
plus important que la largeur & mi-hauteur estimée classiquement [11] par A7FWHM ~ 1 /(avy)
(~ 3, Tps pour le zinc lorsque 6 ~ 30°). L’excitation du mode QT peut ainsi étre pergue comme

une cause d’élargissement temporel du point de vue de la déformation longitudinale.

Le métal de zinc, de symétrie hexagonale®®, fournit I'opportunité théorique d’étudier
I'influence de l’anisotropie de dilatation thermique intrinseque3! sur D'efficacité de génération
thermoélastique d’ondes transverses. Ainsi, afin de comparer le poids relatif entre ’anisotropie
de dilatation thermique et l'anisotropie élastique, ’étude de deux matériaux hypothétiques
inspirés du métal de zinc, mais intrinsequement différents est envisagée : un premier au tenseur
élastique Cyjy; anisotrope et au tenseur dilatation thermique 37, anisotrope (figure (1.20)-(a)) et
un deuxiéme au tenseur dilatation thermique 3, isotrope et au tenseur élastique C;y; anisotrope

(figure (1.20)-(b)).

30La plupart des métaux courants sont de symétrie cubique : Al, Cu, Pb, Fe, Au, Pt...
31Ce n’est pas le cas pour un systéme cubique au tenseur dilatation thermique isotrope, méme avec
“désorientation”.
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Fig. 1.20: Description schématique, a ’échelle atomique, de l’anisotropie : (a) anisotropie
élastique/anisotropie de dilatation thermique, (b) anisotropie élastique/isotropie de dilatation
thermique ; en grisé I'enveloppe symbolique de la dilatation thermique; k et &’ les raideurs dans
les directions propres du cristal.

Pour les simulations, un matériau aux coefficients élastiques identiques a ceux du zinc, et au
coefficient de dilatation thermique soit 37}, soit 8L, soit la moyenne ﬁﬁoym = (BL + BL)/2 est
envisagé. La figure 1.21 représente les déplacements acoustiques transverses u), et longitudinaux
uy engendrés dans le ZnO, pour un temps infini et une position x4 quelconque. Les simulations
sont univoques, I’anisotropie de dilatation thermique influence conséquemment "'amplitude des
déplacements acoustiques a la fois transverses (cf figure 1.21 (a)) et longitudinaux (cf figure
1.21 (b)). D’apres la figure 1.21, nous constatons quantitativement que ’effet de I’anisotropie de
dilatation thermique est beaucoup moins prononcé pour le déplacement acoustique longitudinal
(de 20% a 40% d’influence, ﬁ;ﬁoyen — BT anisotrope) que pour le déplacement acoustique
transverse (de 20% & 200% d’influence, (7., — (7 anisotrope). Le poids du mécanisme de
génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses par dilatation thermique anisotrope
est par conséquent aussi influent (jusqu’a 200% de contribution) que le mécanisme de génération
thermoélastique d’ondes acoustiques transverses par anisotropie élastique. D’autre part, la
comparaison des déplacements acoustiques transverses figure 1.21 pour un coefficient fictif

de dilatation thermique 3%

moyens aUX déplacements acoustiques transverses engendrés dans le

zinc, qui correspondent a (7 anisotrope, tendent & prouver que l'anisotropie de dilatation
thermique est bénéfique a la génération d’ondes acoustiques transverses (sans anisotropie de
dilatation thermique, les déplacements transverses sont plutot moindres). Les deux mécanismes
contribuent conjointement dans ce cas a la génération d’ondes acoustiques transverses.
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Fig. 1.21: Déplacements acoustiques transverses uj (a) et longitudinaux w4 (b) dans le ZnO,

T

oyen> B11> 333) anisotropie de dilatation

pour un temps infini, avec (37 anisotrope) ou sans (

thermique, et une fluence F = 1J.m™2.

Le matériau anisotrope d’un point de vue élastique et isotrope d’un point de vue dilatation
thermique existe, ¢’est par exemple un cristal de symétrie cubique. Ainsi, d’apres les simulations
précédentes, la génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses dans des cristaux
cubiques est envisageable, méme si, dans ce cas, I’anisotropie de dilatation thermique qui semble
contribuer positivement a la génération d’ondes transverses y est absente. En figure 1.22 sont
représentés les déplacements induits dans le ZnO pour différents cristaux cubiques, de groupe

32 en fonction de I'angle de désorientation 6. Les simulations présentées figure

ponctuel m3m
1.22 (a) attestent de l'efficacité de génération thermoélastique d’une onde acoustique transverse
grace a l'anisotropie élastique uniquement, et ce, quelque soit le matériau de symétrie cubique.
Par ailleurs, un classement des différents matériaux en fonction de leur aptitude a générer une
onde transverse (du matériau le plus propice au moins propice) peut étre établi : le plomb (dont
I'amplitude de déplacement transverse est supérieure a celle du zinc), l'or, le cuivre, le fer et

laluminium.

32Une nouvelle regle de symétrie, imposée par les miroirs du groupe ponctuel m3m, exclue la génération
d’ondes transverses pour § = 45° (cf figure 1.22 (a))
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Fig. 1.22: Déplacements acoustiques dans le ZnO pour un temps infini, (a) uj, (b) uj, (c) le
rapport uj/uy, pour différents cristaux cubiques, et une fluence F' = 1J.m™2.

Le classement des matériaux en fonction de leur écart a l’isotropie élastique, qui peut
étre établi avec l'aide du coefficient I' = (Cyq — Cuy(isotrope))/Cus (avec Cyy(isotrope) =
(C11 — C12)/2) donne un résultat tout a fait similaire (Tableau 1.3) au classement précédent.
Concretement, 'indicateur d’anisotropie I' de l'aluminium (~ 18% seulement) fournit une
réponse au fait que 'aluminium, d’apres nos simulations numériques, ne génere pratiquement
pas de déplacements acoustiques transverses : I’aluminium est presque isotrope.

L’étude numérique de 'amplitude des déplacements acoustiques transverses pour un temps
infini indique I'éventu-alité de la génération d’une onde transverse. En revanche, celle-ci ne
permet pas de se prononcer sur la dynamique des déformations acoustiques dont le comporte-
ment differe selon les matériaux. Pour mener les simulations de la dynamique des déformations
acoustiques, I’absorption optique de chaque matériau doit étre connue. Or I'absorption optique
du plomb, prometteur d’apres les simulations des déplacements acoustiques, est inconnue. L’ex-
pression analytique, classique, de I'absorption électromagnétique,

Amep
= 1.104
STV (1104

avec ¢ la célérité de la lumiere, p la perméabilité du matériau, A la longueur d’onde optique

et p. la résistivité électrique du matériau, permet de situer la valeur de la profondeur de
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Constantes élastiques [65], 10° Pa Pb Al Fe | Au | Cu
Ch 1,06 | 10,73 | 22,6 | 18,6 | 16,83

Cio 423 | 6,08 | 14,0 | 157 | 1221

Cyy 1,50 | 2,83 | 11,6 | 4,2 7,57

Cuylisotrope) = (Cyy — Cha)/2 0,36 | 2,32 | 4,30 | 1,45 | 2,31

r 76 % | 18 % [ 63 % | 65 % | 69 %

Coefficients dilatation thermique & 300K [65], 107°K~' | Pb Al Fe Au Cu
37 2.80 | 233 | 1.18 | 142 | 1,65

Chaleur spécifique [66], J.kg~ 1. K~! Pb Al Fe Au Cu

Cp 127 907 | 449 129 384

Masse volumique [66], 103kg.m? Pb Al Fe Au | Cu

P 1134 | 270 | 7.87 | 19.30 | 8.93

Coefficient absorption optique & 800 nm [66], 10'm ™! Pb Al Fe Au Cu
a 13.04 | 502 | 7.81 | 826

Résistivité électrique a 300 K, [66], 107® Q.m Pb Al Fe Au Cu

Py 213 | 2,73 | 998 | 227 | 1.72

Tab. 1.3: Le plomb, I’aluminium, le fer, 'or et le cuivre.

pénétration optique du plomb. Sachant que p.(Pb)~ 10p.(Al, Au, Cu)?® (cf tableau 1.3),
I’absorption optique du plomb est estimée environ a 3 «(Al, Au, Cu). Les simulations des
déformations acoustiques longitudinales et transverses dans le ZnO pour différents métaux
cubiques, dont le plomb, qui est plutot mauvais transducteur d’ondes transverses picosecondes
(la largeur temporelle des impulsions de déformations acoustiques générées a partir du plomb
est importante) sont présentées figure 1.23. En revanche, 'aluminium qui semblait peu propice
a la génération d’ondes acoustiques transverses du point de vue des déplacements acoustiques
est malgré tout pratiquement aussi efficace, du point de vue des déformations acoustiques, que
ses homologues Fe, Au, et Cu. Comparativement avec le zinc (cf figure 1.14), le cuivre fournit
des impulsions acoustiques transverses pratiquement deux fois plus breves et de pratiquement
méme amplitude. De tous les métaux envisagés ici, le cuivre puis le zinc semblent, d’apres
les simulations, synthétiser le mieux les performances attendues d’un transducteur transverse
picoseconde : génération efficace de déformations acoustiques transverses ultrabreves.

33Le fer est écarté ici car il possede une perméabilité tres importante.
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Fig. 1.23: Dynamique des déformations dans le ZnO, a la coordonnée x5 = —610nm, (a) 5%,

(b) S, pour différents cristaux cubiques, et une fluence F' = 1.J.m™2.

Les données concernant la diffusion électronique, responsable d’un élargissement de la zone
d’excitation acoustique, parfois englobée dans un coefficient d’absorption « effectif (moins
important que le coefficient d’absorption optique), cf préambule, sont bien souvent méconnues.
Le classement des métaux, a partir des simulations numériques qui ne tiennent pas compte de
la diffusion électronique, en fonction de leur aptitude a générer des déformations transverses
peut devenir subjectif. Ainsi des expériences picosecondes avec le cuivre ont mis en évidence
une diffusion électronique importante [47]. En revanche, nous verrons au chapitre 3 que le zinc
est effectivement un bon transducteur picoseconde transverse.
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Conclusion

La théorie de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes
dans des cristaux anisotropes désorientés, exposée en détail dans ce chapitre (et qui a fait
I'objet d'un précédent article [67]), illustre I'intérét de la technique de résolution basée sur une
transformée de Fourier temporelle suivie d'une transformée de Laplace spatiale qui permet de
discerner rapidement la contribution thermique de la contribution acoustique des déplacements
et des déformations. L’étude de l'efficacité de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques
transverses picosecondes est ainsi facilitée.

A Tappui des simulations numériques, la potentialité de la génération thermoélastique
d’ondes acoustiques transverses picosecondes a partir de métaux désorientés est évaluée.
L’analyse et 'interprétation des simulations numériques de 'onde de déformation acoustique
transverse a mis en exergue un élargissement temporel inattendu lié a 1’asynchronisme de
propagation des ondes acoustiques générées dans un cristal anisotrope désorienté. La théorie de
la génération apporte ainsi un éclaircissement vis a vis de la dynamique des ondes transverses
acoustiques observées expérimentalement (cf chapitre 3 et [25]).



Chapitre 2

Détection réflectométrique d’ondes
acoustiques picosecondes dans un
milieu anisotrope opaque

D’un point de vue théorique, la problématique de la génération d’ondes transverses pico-
secondes est résolue. Le chapitre précédent a en effet validé la potentialité de la génération
thermoélastique d’ondes transverses dans des cristaux opaques anisotropes désorientés. Mal-
heureusement, les perspectives expérimentales prometteuses suscitées par la génération d’ondes
transverses picosecondes s’évanouissent si la détection de ces mémes ondes transverses est im-
probable. Nous allons par conséquent envisager dans ce chapitre la problématique de la détection
des ondes transverses picosecondes dans des cristaux opaques anisotropes désorientés dont le
role bivalent, a la fois de transducteur et de capteur d’ondes transverses picosecondes, serait
opportun.

La détection interférométrique d’ondes transverses picosecondes n’est pas pour l'instant
opérationnelle. En revanche, la détection réflectométrique via l'interaction élasto-optique des
ondes acoustiques picosecondes en général est une technique usitée, qui a vu le jour des
I’émergence de 'acoustique picoseconde, et qui ne semble pas inadaptée a la détection des
ondes transverses picosecondes. Une voie de détection envisageable est donc la détection
réflectométrique. Nous allons par conséquent développer la théorie de l'interaction élasto-
optique, tout d’abord dans un cadre général concernant tout type de matériau isotrope ou
anisotrope, puis dans le cas précis des cristaux opaques (métalliques) anisotropes désorientés.
Cette analyse théorique, inspirée des références [68-71], va permettre de dégager les fondamen-
taux de la détection réflectométrique dans des matériaux opaques isotropes ou anisotropes.

L’analyse théorique conceptuelle consiste en la résolution des équations de propagation
du champ électromagnétique en présence de 'onde de déformation acoustique responsable
de linteraction élasto-optique. De prime abord, nous allons par conséquent réfléchir a la
formulation de I’équation de propagation qui découle des équations de Maxwell.

75
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2.1 Equation de propagation du champ électromagnétique

Les équations de Maxwell-Ampere et de Maxwell-Faraday qui s’écrivent respectivement,
dans le cas d’'un milieu anisotrope et homogene de permitivité relative tensorielle [e], non

magnétique,
OF
—
rotB = ,uo?+,uo[e]ﬁ (2.1)
-
= po(J +ip);
0B
-
iE =22 2.2
e T (2.2)

sont les équations maitresses permettant d’établir I’équation de propagation du champ
électromagnétique. Le poids du courant de densité de charge 7 auto-induit par le champ
électromagnétique lui méme, face au courant de déplacement j_D> mérite d’étre discuté.

Pour un conducteur respectant la loi d’Ohm, 7 = Vﬁ, le rapport entre les amplitudes
des deux courants peut s’estimer selon, dans le domaine des fréquences optiques du visible
(~ 10 Hz),

J 0

JD €W

~ 50. (2.3)

Le courant auto-induit j dans un conducteur est semble-t-il plus important que le courant
de déplacement jp (ce n’est pas le cas pour un diélectrique pour lequel la conductivité est
beaucoup plus faible). L’équation de conservation de la charge et I’équation de Maxwell-Gauss,
qui s’écrivent respectivement,

= = 0
div(j +jp) + E(p + pp) =0, (2.4)
divE =", (2.5)
€

permettent d’estimer le temps caractéristique d’établissement de la densité volumique de
charges auto-induites p. En utilisant 'approximation classique qui consiste a négliger les
courants et les charges de déplacement devant les courants et les charges auto-induits, qui
semble justifiée vis a vis de l'estimation (2.3), les équations précédentes s’écrivent alors, pour
un milieu conducteur respectant la loi d’Ohm,

. — Op .= Op
divj + 5 0=~divE + 5% (2.6)
divE = L. (2.7)

€
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L’équation résultant de la combinaison des équations (2.6) et (2.7),

9
N =0 2.8
o (6 )p =0, (2.8)
permet d’identifier la constante de temps,

y

qui décrit la décroissance exponentielle de la densité de courant volumique auto-induite par
application instantanée d’un champ électromagnétique. La densité volumique de charge auto-
induite, ainsi que les courants de conduction auto-induits s’évanouissent par conséquent tres
rapidement, a une échelle temporelle largement inférieure aux périodes temporelles des ondes
électromagnétiques du visible ~ 1071%s. De ce point de vue, les courants auto-induits semblent
par conséquent négligeables. Nous soulevons ainsi une contradiction vis a vis de ’estimation
(2.3) qui suggere au contraire que les courants auto-induits sont prédominants. Ainsi, dans
le cas des conducteurs, la simplification récurrente qui consiste a négliger les courants de
déplacements jp face aux courants de conduction auto-induits j, est trop forte. Elle ne tient
pas compte de I’évanouissement tres rapide de j vis a vis de jp. En fait, la théorie générale de la
propagation dans un milieu conducteur (cf par exemple [72]), sans approximation simplificatrice
(concernant le courant de déplacement et/ou le courant auto-induit), aboutit a la définition
d’une permittivité diélectrique complexe, du type,
€ = 1+jM, (2.10)
Weo

ou y(w) est la conductivité complexe du conducteur, d’expression y(w) = v(0)/(1 — jwT), avec
7(0) la conductivité sous champ statique. La permittivité diélectrique complexe masque alors,
formellement, les courants auto-induits et les équations de Maxwell peuvent se formuler sans
que n’apparaissent explicitement les courants auto-induits ou de déplacements.

L’équation de propagation issue de la combinaison des équations de Maxwell-Ampere et
de Maxwell-Faraday dans le cas d’un milieu anisotrope et homogene de permittivité relative
tensorielle [¢] peut alors s’écrire selon,

. 1 0? = —

(A — grad div — @Mﬁ)E =0, (2.11)
ou [e] est le tenseur permittivité, réel pour un diélectrique et complexe pour un métal.
Néanmoins la formulation (2.11) est simpliste en ce sens qu’elle ne tient pas compte de la
dépendance fréquentielle de la permittivité relative (il y aurait sinon conflit avec 'opérateur
0/0t). Les solutions classiques sous forme d’ondes planes électromagnétiques, du type,

E) ~ ejwt—??
)
H
permettent de remplacer 'opérateur 9/9t = jw. En introduisant 'opérateur V, I’équation de
propagation devient,
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AE -V(VE)+Z[JE=0, (2.12)

qui est la formulation générale de 1’équation de propagation dans le domaine fréquentiel, valable
lorsque le tenseur diélectrique dépend de w (mais n’est plus valable si le tenseur diélectrique
dépend de t bien évidemment). Le tenseur diélectrique est la grandeur physique qui transcrit
I'interaction élasto-optique : une onde acoustique interagit avec un champ électromagnétique
par le biais de la perturbation induite par les déformations acoustiques au niveau du tenseur
diélectrique.

Nous allons pour 'instant résoudre 1’équation de propagation du champ électromagnétique
sans perturbation acoustique puis nous détaillerons la technique de résolution de I’équation
de propagation du champ électromagnétique avec perturbation acoustique qui aboutit a une
formulation du champ électromagnétique rétro-diffusé.

2.2 Les solutions non perturbées

—
L’opérateur V, lorsque les solutions du type ondes planes sont étudiées, agit comme
g R = ... N 5 . . , .
= —jk = —j2n ou n, colinéaire a k, a pour module l'indice optique. Les opérations de

H
I'équation (2.12) nécessitant V et A peuvent ainsi s’écrire,

- =

(V.E)= -27(7.E)

<

AE = (VV)E) = —<(w.7)E.
Puis I'équation (2.12) prend la forme,

w2

S (M M)E + SHWE)+5SE =71 (2.13)

Nous choisissons comme repere privilégié d’étude le repere x1, x9, x3 défini au chapitre 1, qui
utilise ’axe de propagation acoustique x3. Pour simplifier I’étude de I'interaction élasto-optique,
sans en altérer la compréhension, nous allons étudier la situation ou le champ électromagnétique
se propage aussi selon l'axe x3 (cf figure 2.1). Ceci revient en fait & analyser la situation
ou la détection réflectométrique de l'onde acoustique est réalisée en incidence normale. C’est
d’ailleurs une configuration expérimentale simple a réaliser. I’équation tensorielle (2.30), lorsque
w = ni_g:, devient,

€ii + n25i35'3 - n26i» E. = O, 2.14
J J J
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Fig. 2.1: Détection dans un cristal biréfringent.

ou 0;; est le symbole de Kronecker. Cette derniere équation s’écrit matriciellement selon,

2
€11 — N €12 €13 Ey
€21 €99 — n2 €93 E2 = 0. (215)
€31 €32 €33 Es

Les coefficients diélectriques impliqués dans la matrice de I’équation (2.15) sont les composantes
du tenseur diélectrique exprimé dans le repere x1, xo, x3 désorienté par rapport au repere
cristallographique, ce ne sont donc pas les coefficients diélectriques donnés dans les tables. Il
est ainsi impératif d’exprimer la transformation du tenseur diélectrique par une rotation d’axe
x1 et d’angle 6 du repere cristallographique (cf figure 2.1).

Nous allons écrire les transformations dans le cas d'un systeme hexagonal. Le tenseur
diélectrique exprimé dans la base propre est, dans ce cas, de la forme,

e; 0 0
€el=1 0 €, 0 |. (2.16)
0 0 €55

Cette formulation du tenseur diélectrique est en réalité commune au systeme hexagonal, au

systeme trigonal et au systeme tetragonal, tous uniaxes optiques. L’expression du tenseur

diélectrique pour un systeme cubique se déduit simplement des précédents, il suffit de modifier
€35 en €7;. Un systeme cubique est optiquement isotrope.

La matrice décrivant le changement de repere lors d’une rotation d’angle € selon l'axe x

s’écrit,

1 0 0

o] = 0 cosf sinf |. (2.17)

0 —sinf cosb
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La transformation du tenseur diélectrique d’ordre deux se transforme selon la loi,

€j — OéikCleEZl (218)

o o
= (ozilozﬂ + OZiQOéjQ)ell + Qj30r;3€33.

Nous obtenons,

e; 0 0
eJ=1 0 exn e |, (2.19)
0 €3 €33
avec
€22 = c0s0 €7, + sin*0 €3,
€93 = sinbcost (€55 — €7;) (2.20)
€33 = sin*0 €9, + cos®0 €,
Il peut étre vérifié au passage que les termes hors diagonale sont nuls (es3 = 0) pour le

systeme cubique qui se comporte, d'un point de vue optique, comme un systeme isotrope
(€22 = €33 = €9;). La rotation du repere transforme le systeme matriciel (2.15) qui devient,

€5 — n? 0 0 Ey
0 €99 — n2 €923 E2 =0. (221)
0 €23 €33 E;
La troisieme ligne,
a3l + €33F3 =0, (2.22)

permet de substituer le champ électrique Es5 de la deuxieme ligne du systeme matriciel (2.21)

o 2
=0. 2.23
( 0 (€22 — %) — €33/ €33 ) ( Ey (2:23)

Les solutions autres que triviales (E; = 0 et Fy = 0) existent si le déterminant de Cramer de

qui se réduit alors a,

ce systeme homogene est nul. La matrice de Cramer étant d’emblée diagonale, F; et E, sont
vecteurs propres associés aux valeurs propres respectives n? et n3,

n% =€}
(2.24)

2 o 2 __ 0 _o
Ny = €22 ‘523/533 = 611533/533=
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soit,

ny = j:\/ 6?1
(2.25)

— o] o

Les normes /€7, et \/€9,€5;/ €33 sont les indices effectifs pergus par un champ électrique polarisé
selon z; et selon x, respectivement et se propageant dans la direction x3. Il est usuel pour
un milieu biréfringent uniaxe optique [73] (par exemple un systéme de symétrie hexagonale),
d’introduire I'indice ordinaire n, qui est invariant, et 'indice extraordinaire n, qui est modifié
par la rotation d’angle 6. Les indices ordinaires et extraordinaires se reconnaissent facilement,

ny = tn,
(2.26)
Ny = dn,,

ny est invariant, c’est donc l'indice ordinaire et ny est par déduction l'indice extraordinaire. Le
signe + de n; et ny indique le sens de la propagation : + signifie dans le sens x5 < 0, - signifie
dans le sens x3 > 0. Les champs électriques vecteurs propres du systeme (2.23) sont du type
ondes planes,

B, = EoeiwtEne/de)y) (2.27)
52 _ Egejw(t:t(ne/c)xg,)i_;.

— —
D’apres 1'équation (2.22), les modules des champs électriques E5 et E3 sont liés (E3 =
—(€93/€33) E), par conséquent,

ﬁg = —<€23/€33)E;@jw(ti(ne/c)z?’)Z'_;;. (228)

Sans ambiguité, le vecteur propre ﬁl = E’)O, étant aussi vecteur propre du systeme (2.21), est
solution de I’équation de propagation (2.14) ,_(;’est donc un mode de propagation (c’est un mode
transverse). En revanche, le vecteur propre E5 du systeme (2.23) n’est pas, a lui seul, un m(Lie
de propagation. Le deuxieme mode de propagation est combinaison des champs électriques F o
et 53, il s’écrit,

E. = (i — 275 EgeiettEne/ows), (2.29)

€33

Ce mode de propagation est vect_e)ur propre du systeme (2.21), ce qui n’est pas le cas pour les
champs électriques, individuels, E5 et E'3.

Les deux modes de propagation (orthogonaux) Eo et ﬁe sont solutions de I’équation de
propagation sans perturbation élasto-optique. Nous allons maintenant détailler la technique de
résolution de I’équation de propagation avec perturbation acoustique, basée sur la méthode des
approximations successives.
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2.3 Les solutions perturbées

L’onde de déformation acoustique modifie le tenseur permittivité relative [e] qui est changé
en [e] + [Ae¢] ou [A€] est le tenseur permittivité relative perturbé. L’expression analytique
tensorielle de [A¢], dans le repere x4, x9, 3, pour un systéeme hexagonal puis pour un systeme
cubique est détaillé en annexe (cf annexe C).

L’onde de déformation acoustique est propagative, pour cette raison, le tenseur permit-
tivité diélectrique perturbé n’est ni homogene ni stationnaire, il est implicitement fonction
du temps et de la coordonnée x3. Le tenseur diélectrique perturbé suit la déformation acous-
tique. Néanmoins, les fréquences acoustiques (v <Thz, 10'2Hz) étant largement inférieures aux
fréquences optiques (~ 10'Hz), nous pouvons légitimement négliger la dépendance temporelle
du tenseur diélectrique perturbé. L’interaction élasto-optique est donc assimilée a une interac-
tion quasi-statique.

L’équation de propagation du champ électromagnétique devient,

AE - F(VE) + (4 + [de ) E =T (2.30)

La dépendance spatiale de [A¢] écarte les solutions classiques du type ondes planes, il est par
conséquent nécessaire de développer les opérateurs A et V, en conservant les dérivées partielles.
Nous obtenons,

02E> PE;—  W? s

02 W% + C_Q([E] + [Acey]) E = 0, (2.31)
3 3

qui s’explicite selon,

0*FE 2

8721 + LZ—Q(EU + AEU)EZ' =0
3

PE,  w?

W; + g(ﬁgi + Aﬁgi)Ei = O
3

2

Ccd—2<€3i —+ AGgi)EZ' = 0

La méthode des approximations successives [74], qui consiste a résoudre de facon pyramidale
une équation, permet de résoudre (2.31). Le champ électrique résultant est vu comme la super-
position du champ électrique lorsque la perturbation [Ae] est absente (c’est le terme d’ordre 0)
et des champs électriques émanant de cette perturbation (ce sont les ordres supérieurs). Nous
allons expliciter cette technique de résolution, au premier ordre des perturbations, qui aboutit
a une solution approchée de I’équation (2.31). Concretement, la déformation acoustique pico-
seconde (~ 107*, 107%) engendre une modification des coefficients diélectriques infinitésimale
qui justifie le fait de se contenter de la solution approchée d’ordre un. Posons,

Ei=FEio+ Eix, (2.32)
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H
ou E; est la composante i de la solution E de I’équation sans perturbation ([Ae] = 0), E;;
est la solution au premier ordre des perturbations, de faible amplitude face a E; o, E; o >> E; ;.
é
Les composantes de la solution E( vérifient, d’apres 'expression du tenseur diélectrique (2.19),

62E10 w2 °

82E2 0 w2 2
022 + 5(622 — €53/€33)FE29 =0

€23 + €333 = 0.

Ce systeme d’équations homogenes admet comme ensemble de solutions les solutions du type
ondes planes utilisées au paragraphe précédent. Nous obtenons de nouveau le systéeme matriciel
(2.21) qui aboutit aux modes propres de propagation E’)O, ES détaillés précédemment. Les
composantes des solutions sans perturbation, apparentées aux composantes des modes propres
de propagation, qui correspondent a des ondes électromagnétiques se propageant dans le sens
des x5 > 0 s’obtiennent & partir des relations (2.27) et (2.28) et sont,

Erp = B2 yeili=(ne/c)s)

Es = B3 jeiwli=(ne/e)rs) (2.34)

E3,O == _(623/633)Eioejw(t*(ne/t:)xg) .

Envisageons maintenant l'effet de la perturbation [A¢]. Au premier ordre des perturbations,
les solutions approchées de 'équation de propagation (2.31) sont issues de la superposition des
solutions E;o et d'une solution additionnelle de perturbation E;; (cf. (2.32)). Lorsque nous
remplacons E; dans 1’équation de propagation (2.31) par 'expression approchée E;o + E; 1,
nous obtenons un systeme liant le champ électrique E; et le champ électrique E; ; qui s’écrit,
en négligeant les termes infinitésimaux d’ordre deux Ae¢;; E; 1, et sachant que €19 = 0, €33 = 0,

82E1 1 w2 ° w2
022 + §€11E1,1 = —gAﬁuEi,o (2.35)
82E2 1 (.UQ w2 u)2
: +—€ E ‘l——E E = ——F AEzEZ
22 2 C2le g enlag 2 (Aey;Ei )
€a3lio1 +€33F31 = —Aes L.

L’obtention du systéme précédent (2.35) nécessite 'utilisation des solutions analytiques des
composantes ;o ; ceci permet quelques simplifications. D’autre part, le tenseur diélectrique
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perturbé dont l'expression est fournie en annexe C, comporte dans le cas présent quelques
composantes identiquement nulles, nous avons par exemple Aejs = Aey = Aeg; = Aez = 0.
Le systeme précédent devient, lorsque nous tirons profit du fait que Eso = —(€23/€33)Eap (cf
(2.19)), et en introduisant les indices n, et n. (cf (2.26)),

’FE w? w?
3
0*FE. w? w?
8:}0371 + gngEm = —g(A@zEQ,o + Aex3Es o — (€a3/€33)(A€asEag + A€szEsp))
3
2

B _g(AGm — 2(€3/€s3) Mg + (€n3/€33)* Aess) Bag

€asboy +e33ls1 = —AegiEy
= _<A€23 - (623/633)A€33)E2,0-

La résolution des deux premieres équations différentielles du systeme (2.36) permet de
déterminer les solutions au premier ordre des perturbations des deux composantes I ; et s 1,
non couplées. Puis la solution FE,; fournit la solution au premier ordre des perturbations de
la troisieme composante E3; grace a la troisieme équation du systeme (2.36). Par conséquent,
la résolution des deux premieres équations différentielles, homologues, est la clé du probleme.
Les solutions des équations différentielles précédentes sont classiquement composées des solu-
tions sans second membre, du type ondes planes, et de solutions particulieres que nous allons
rechercher en utilisant la méthode de variation de la constante. Ainsi, nous allons chercher des
fonctions Ey1(x3) et Eaq(x3), inspirées des solutions du type onde plane, qui annulent le second
membre des équations différentielles, que nous écrirons,

ELl = Ei,l (l.?’)ejw(t—(no/c):vg)

(2.37)
E271 = EéJ(aj'g)ejw(t*(ne/c)xg)‘
Nous introduisons également les notations,
w2
A= —Fhen 239

2
w
Ay = _E(Aﬁm — 2(e3/€33) Aeas + (e23/€33)  Ness),

qui permettent une écriture synthétique de I'équation différentielle donnant les amplitudes Ej
des solutions particulieres; apres simplification nous obtenons (les exponentielles complexes
e~I@(mk/)es gliminent de part et d’autre de I'équation différentielle),
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Fig. 2.2: Domaine d’intégration de K" avec I'enchainement z% puis 5.

0*E; 0E;
’ _ 2 y )
i jw(ng/c) .

= Aules) B, (2.39)

avec k =1 ou 2. Une intégration de 400, ou le champ électrique E,’@1 ainsi que sa dérivée sont
supposés nuls, a x3 de 'équation (2.39) fournit,

aE’l/c,l . / T3 3 / o /
[ B - QJW("k/C)Ek,l ]+oo = Ak(fzf,)Ek,od% (2.40)
T3 +o00
8E,’€71 ' ,
— Do — 2]w(nk/c)Ek71.

Les conditions sur le champ électrique (Ej, ; et 9} ; /Ox3 nuls en +00) permettent d’éliminer les
termes correspondants & la borne +oo de la primitive! équation (2.40). La solution de I’équation
différentielle (2.40) est constituée de la solution sans second membre, E,;Sfm = K' e¥wlne/e)zs
et d'une solution particuliere de nouveau obtenue par la méthode de variation de la constante
(K" — K"(z3)) qui fournit une équation différentielle,

aK// T3 )
S = (/ Ay (xf)dxy) E,2706_23w(”k/0)m3. (2.41)
3 400

Une intégration de 400 a x5 donne,

3 xh ' )
(K = [ () Autalda) Bl e, (242)
+oo J+oo
= K/(l’g),

LCe n’est pas le cas si 'intégration, par exemple, est réalisée & partir de 0, ol le champ électrique de
perturbation est non nul.
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Fig. 2.3: Domaine d’intégration de K" avec I’enchainement zf puis 7.

K"(+00) est bien entendu nul afin de respecter les conditions limites en l'infini pour le
champ électrique. La double intégrale de I’équation (2.42) peut se transformer. Tout d’abord,
délimitons la surface balayée par cette double intégrale dans 'espace %, x4. D’apres (2.42)
I'enchainement de la double intégration est le suivant : une intégration sur z% de +o0o a zf
puis une intégration de z§ de +00 a x3. Ainsi x4 est la borne inférieure de % qui est lui méme
supérieur a x3. Les frontieres d’intégration sont par conséquent les droites x% = ' et 2 = x3. Le
demi-espace d’intégration concerné est représenté, en grisé, figure 2.2. Nous constatons qu’il est
formellement possible d’interchanger ’enchainement de la double intégration, qui peut débuter
par une intégration sur x% de % a x3 puis s’achever par une intégration de x4 de x3 a 400, cf
figure 2.3. Dans les deux cas le demi-espace d’intégration est identique. De fagon symbolique,
nous obtenons 1'égalité suivante,

x3 xh x3 z3
/ (/ dry ) dry = / (/ dry ) day. (2.43)
400 J+oo +oo Jazf

D’apres (2.43), la double intégrale (2.42) se transforme alors selon,

T3 xh ‘ .
K = [ ulataag ) Bpge oo (2.44)

—+00 “+o00

T3 s A ,
- / Arlaz) B ol / e 2 0075 o )l
+oo xg/
z3 A ( ”)EO e—2iw(ng/)zs _ o—2jw(ng/c)zy
— w(x »
oo O —2jw(ng/c)

"
dzs,

avec k = 1 ou 2. La reformulation de la double intégrale (2.42), apres intégration de I’expo-
nentielle complexe, indépendamment des coefficients Ay (2%), donne une expression analytique
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simplifiée du coefficient K" (x3), amplitude de la solution particuliere E;Cp | = K" (x3) eX@lme/os
qui s’écrit,

x3
E/p _ K”(Z’g) 62jw(nk/c)x3 :/ Ak .CL’”)EO ‘
o +00 ( BITRO —QJW(nk/C)

1 — e~ 2w(nk/c)(zg—x3)

dal. (2.45)

Puis la solution générale E,;,l de T’équation (2.40), également solution de I’équation (2.39),

"ssm

!
somme de la solution particuliere E)”; et de la solution sans second membre E,*™, s’écrit,

E]/c,l _ Ellgsjm + E];]?l - K erw(nk/c)acg + K//($3)€2jw(nk/c)x3 (246)

3
— K/ e2jw(nk/c)mg_'_/ A x{/ EO .
o BT )

T 1— e—2jw(nk,/c)(r’3’—x3)

"
dzs,

ol K’ est une constante. D’apres (2.37), E,;’1 est 'amplitude des solutions particulieres des
équations différentielles du systeme (2.36).

En définitive, la solution au premier ordre des perturbations, somme de la solution par-
ticuliere E,’€7le_j°’(”k/ 3 et de la solution sans second membre des équations différentielles du
systeme (2.36) est de la forme,

By, = K e d«tu/om —|—E,’Me*j“’(”’“/c)‘”3 (2.47)

T 1 — e—2jw(nk/c)(mg—:v3)

3
= K Hen R / Arlas) By - dx!! Ve iwlnk/c)zs
{ +00 (3) 0 —2jw(ng/c) 5}
1 g (ni/c)es s 1 = e 2iwlm/e) (g —w)
- HE+ [ AeE

: dl’// efjw(nk/c)xgj
- TR INE RS

ou K est une constante (I'amplitude de la solution sans second membre).

Le terme de phase ¢/** omis dans I'expression analytique (2.47) de la solution au premier
ordre des perturbations indique que la composante K'e/“(™/9)%s décrit une ondelette se
propageant en direction de l'interface x5 = 0. Or le fait que I'indice n;, puisse étre complexe?
induit une divergence éventuelle de la composante K’e?(™/9%3 En vertu des conditions de
radiation de Sommerfeld, la composante K’e/*(™/9)%3 qui provient de l'infini® et qui diverge
éventuellement est physiquement aberrante, ainsi le coefficient K’ ne peut étre que nul. D’autre
part, pour satisfaire le critere de convergence du terme,

3 1 — e~ 2iw(ni/c)(z5—z3)
{| Aulrg)E,

, dzy + KV, 2.48
o0 —2jw(nk/c) s 1 H (248)

2Le matériau choisi étant opaque, ny est effectivement complexe, de la forme n, = N — jK. Mais cette
théorie reste valide pour un matériau transparent.
301 il n’y pas non plus d’onde acoustique et a fortiori d’interaction élasto-optique.
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en particulier de l'intégrale,
3 Ap(xi)Ey
/ Aulas) Eio da, (2.49)
+00 _QJW(nk:/C)
nous posons arbitrairement K tel que,
K=-— / G (2.50)
too —2jw(ne/c)

Nous verrons que ce choix mathématique de K est motivé par des arguments physiques. La
solution au premier ordre des perturbations devient ainsi,

0 Ak( //)EZO 3 1 — e—2jw(nk/c)(:vg—$3) )
E _ _ TSRO / A " P dr" —jw(ng/c)xs3
S TS Mk A W Ty R

_ B /x3 Ak( )E]i;)o g_'_ /903 Ak( )E](;0672]“}(nk/c)(963 xg)dxl/ }efgw (ng/c)xs3
0 2]w( k/C) too 2jw(ng/c)
T3 EO

_ k ;0 // —jw(ng/c)zs k 0 —2jw(ng/e)xl 3,11 \ jw nk/c)x

— d J k J 3d

= / 2]w * {/ 2]w nk/c Qjwlne/c) v Je

Cette fois ci, un indice ng complexe n’introduit pas d’indétermination : la deuxieéme intégrale de
I'équation (2.51) converge. Le champ électrique total, approché, somme des solutions & l'ordre
0 et des solutions a l'ordre 1, s’écrit par conséquent,

By = Epo+ Ega (2.51)

x 1\ 170 x
_ {Eljo i / ’ Ak( )Ek de// —jw(ng/c)zs + { 3 Ak:( )Ek06723w(nk/c m“dﬂ?” }ejw(nk/c)a:g
2jw(ng/c) too 2Jw(nyg/c)

)
c’est a dire,

o Ag(xy)

—2jw(nk/c)xgd 1" jw(ng/c)xs
; € Ty g€
+o0 2]W(nk/C) ’ }

7 Ag(2f) a
E,=E° {1 — By YeIwtn/ons
k k,O{ /0 2](41( /C) kO{
(2.52)

Cette derniere formulation du champ électrique total, approché, est physiquement tres explicite.
Le premier terme de cette formulation est la transcription mathématique de la diffusion, en
raison de l'interaction élasto-optique, depuis I'interface et jusqu’en xz (d’apreés les bornes de
I'intégrale) de 'onde électromagnétique incidente Ej o(= E° figure 2.4). Le signe moins devant
I'amplitude globale £%~ des ondelettes électromagnétiques rétrodiffusées depuis l'interface et
jusqu’en xg,

o 2jw(ng/c)
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Fig. 2.4: Diffusion élasto-optique depuis 'interface jusqu’en 3.

est évocateur puisqu’il exprime une perte en amplitude, par diffusion élasto-optique, du champ
électromagnétique incident, E° = Ej, dirigé vers le point d’observation w3, cf figure 2.4. La
direction de la diffusion élasto-optique n’étant pas sélective, le champ électromagnétique est
diffusé aussi bien dans le sens x3 > 0 ou rétrodiffusé dans le sens z3 < 0. En ce qui concerne les
ondelettes électromagnétiques diffusées dans le sens x3 > 0, elles sont formellement incorporées
dans le champ électromagnétique transmis, F° — E¢", qui décrit un bilan global des champs
électromagnétiques qui parviennent en xs. Le champ électromagnétique rétrodiffusé F¢~ décrit
quant a lui un bilan global de toutes les ondelettes électromagnétiques rétrodiffusées jusqu’en
x3.

Le deuxieme terme de la formulation (2.52) est la transcription mathématique de la
rétrodiffusion, par effet élasto-optique, du champ électromagnétique incident, de I'infini jusqu’en
x3, point d’observation, cf figure 2.5. Le champ électromagnétique globalement rétrodiffusé £+,

€T " o
it :/ 3 AE(JfB)Ek,O672jw(nk/c)xgdxg’
oo 2jw(ne/c)

qui se superpose en r3 au champ incident E°, comporte un terme de phase e 2« (/03
qui exprime un phénomene d’interférences électromagnétiques, d’origine acoustique. Ainsi,
contrairement au champ électromagnétique transmis jusqu’en x3, le retard de phase du champ
électromagnétique rétrodiffusé jusqu’en zs, £, exhibe ce qui est appelé dans le jargon un
effet Brillouin, potentiellement présent dans tout matériau transparent actif d’'un point de vue
élasto-optique et responsable d’interférences optiques. De facon générale, nous pouvons ainsi
conclure que l’effet Brillouin ou la diffusion Brillouin n’existe pas en transmission
(au premier ordre des perturbations).
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Fig. 2.5: Rétrodiffusion élasto-optique de l'infini jusqu’en x3.

Le bilan de la diffusion du champ électromagnétique incident, E°, en x3, est de la forme,

E(x3) = E° — B + B,

Bien évidemment, I’existence des champs électromagnétiques diffusés £~ et E4 est assujettie

a l'existence de la perturbation (donc de 'onde de déformation acoustique) entre U'interface et

x3, et entre I'infini et x3 respectivement.

D’autre part, le choix arbitraire instauré équation (2.50) concernant le coefficient K,

R [ S,
400 _2]w<nk/0)

est équivalent a choisir le coefficient K identiquement nul,

0 A x// Eo T3 A I’N Eo
[ _/ k( 5) k.0 el = lim _/ k( 3) k’od:cg
oo —2jw(ng/c) ws—too  Jo o 2jw(ng/c)

= lim —E% (x3) =0,

xr3—-+00

afin de respecter la condition limite en l'infini : il n’y a pas d’onde acoustique en l'infini donc a

fortiori il n’y a pas non plus d’onde électromagnétique diffusée en I'infini. Par passage a la limite,

nous vérifions également que le champ électromagnétique diffusé E4t est effectivement nul (le

calcul est immédiat lorsque 'indice nj est complexe). La formulation (2.50) n’est donc qu’un

artefact de calcul qui permet d’élaborer une expression explicite de la diffusion élasto-optique

(2.52) sans pour autant contredire les conditions limites en l'infini.

Les expressions des champs électromagnétiques diffusés permettent le calcul des coefficients

de réflexion optique a l'interface entre le milieu anisotrope, éventuellement opaque (mais la

théorie reste valide le cas contraire), et le milieu isotrope et transparent que nous supposerons

pour l'instant semi-infini. Ces coefficients sont au coeur de la formulation analytique de la

détection réflectométrique.
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2.4 Coefficients de réflexion optique

Le calcul des coefficients de réflexion électromagnétiques a l'interface (ou dioptre) entre deux
milieux est basé sur les équations de continuité, du champ électrique et du champ magnétique,
issues des équations de Maxwell [72]. Ainsi, concernant le milieu anisotrope, les expressions du
champ électrique et du champ magnétique en x3 = 0 sont tout a fait indispensables. En 3 = 0
il n’y a pas d’onde diffusée du type E, et 'expression du champ électrique est simplement,

0 m ,—2jw(ng/c)xh
E(0) = E7,(1
O M v

= E0)+ E;(0), (2.53)

drf)

ou E, (0)(= E{(0), cf figure 2.6) représente la composante k du champ électrique rétrodiffusé
jusqu’a l'interface.

Quant au champ magnétique, il se calcule a partir de I’'équation de Maxwell-Faraday, valable
pour tout milieu,

—
—— OB —

rot £ + 5 0,
qui s’explicite selon,

OF,

——— —jwB; = 0 2.54
O Jwbi ( )
0k,
— —jwBy = 0
B3 JwWbH2

—jWB3 = 0.

La composante normale du champ magnétique, Bs, est identiquement nulle. Le calcul des deux
autres composantes du champ magnétique nécessite le calcul de la dérivée spatiale du champ
électrique qui est réalisé a partir de 'équation (2.52),

6Ek . _ 3 Ak(x”)
B —— = — EO ]w(nk/c)$3 1_/ 3
O ot/ ) Bioe S TN

T m ,—2j "
5 Ap(ad)e jw(ng/c)wy

dz!} (2.55)

+  jw(ng/c)ES e« me/e)ws : dx’
( / ) k,0 { oo 2jw(nk/c) 3

. E](; Oefjw(nk/c)mg Ak(x3> + E;Oefjw(nk/c)xg 'Ak(l’g) )
’ Sw(ne/e) Tk 2014/ )

Les deux derniers termes de I’équation (2.55) s’éliminent, pour toute coordonnée x3. Au niveau
de l'interface, lorsque z3 = 0, nous obtenons,

%<O) = —jwlm/e)Ege{l - / Axlwg)

—2jw(nk,/c)xé’d " 92 56)
; € Layg. .
e 20 e
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T2

Matériau 1sotrope
transparent

+

Matériau anisotrope

T3

Fig. 2.6: Réflexion électromagnétique a l'interface matériau isotrope/matériau anisotrope,
semi-infinis. Les exposants + et — indiquent le sens de propagation, I'indice ¢ est utilisé pour
repérer le milieu isotrope et I'indice k indique la composante 1 ou 2 du champ électromagnétique
dans le milieu anisotrope.

Posons,

0 "
Dk _ / Ak(xd) e—2jw(nk/c)xgdl,g, (257)
e T/ )

d’apres (2.54), les composantes du champ magnétique s’écrivent,

By = (nafe) ESy{1— Dy} (2.58)
By = —(ni/c) Efp{l — D1}
B3 - O

Nous disposons maintenant de tous les éléments pour calculer les coefficients de réflexion effectifs
r;; & linterface du matériau isotrope/matériau anisotrope. Nous utilisons les conventions
usuelles [72], illustrées figure 2.6, pour les directions des champs électriques réfléchis? et nous
définissons les coefficients de réflexion matriciellement selon,

— o
Ezk(o) = [T]Ei,k(o)a (2.59)
avec,
11 0 0
rf=1 0 r»n O (2.60)
0 0 0

4Les champs électriques incidents et réfléchis pointent dans la méme direction. C’est avec cette convention
que le coefficient de réflexion air/milieu quelconque donne le résultat bien connu r = —1.
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Dans le milieu isotrope les modes de propagation optiques sont purement transverses, donc
E;3 = 0, et en conséquence la composante rs3 de la matrice réflexion est nulle. Nous avons
pu constater, cf annexe C, qu’il n’y a pas de couplage élasto-optique E; < FE,, donc une
polarisation incidente E;r , ou EZ—Q conserve la direction de polarisation 1 ou 2 respectivement. Il
n’y a pas rotation de polarisation induite par interaction élasto-optique. Ceci justifie le fait que
les coefficients diagonaux 712, 797 de la matrice réflexion soient effectivement nuls. Il ne subsiste
donc que deux coefficients r1; et roo qu’il s’agit de déterminer. L’équation de Maxwell-Faraday
assure la continuité de la composante tangentielle du champ électrique a l'interface de deux
milieux quelconques, qui s’écrit dans le cas présent, et d’apres (2.53) et (2.57),

{ EH(1+ry) = Ei(0) = E§ {1+ D} (2.61)

Ei—t_Q(l +1r9o) = E5(0) = E2°70{1 + Do},

La continuité de la composante normale du champ magnétique, conséquente de la conservation
du flux magnétique (div§ = 0), valable pour tout milieu, est d’emblée vérifiée, la composante
Bs du champ magnétique est nulle, cf (2.56), a la fois dans le milieu anisotrope et dans le
milieu isotrope. Il est alors nécessaire d’employer une des deux autres équations de continuité
qui, en complément du systeme (2.61) permettra la détermination des coefficients 11 er ras.
L’équation de Maxwell-Gauss indique une discontinuité de la composante normale du champ
électrique en présence de charges surfaciques oy, ce sont des charges de polarisation (a I'interface
de deux diélectriques) ou des charges libres auto-induites (a U'interface d’'un diélectrique et d'un
conducteur par exemple). L’équation de Maxwell-Gauss permet de déterminer la valeur de
cette densité de charges surfaciques qui ne fait pas l'objet de notre attention. Nous allons
par conséquent tirer profit de ’équation de Maxwell-Faraday qui indique une discontinuité de
la composante tangentielle du champ magnétique en présence d’une densité de courant auto-
induit surfacique js. Or nous savons, conformément au premier paragraphe de ce chapitre, que
les densités de charges de conduction auto-induites peuvent étre englobées dans les courants
de déplacement sous réserve d’introduire des permittivités diélectriques complexes. L’équation
de Maxwell-Faraday peut donc se transformer en masquant les courants auto-induits et la
continuité de la composante tangentielle du champ magnétique peut donc étre envisagée,

{ (ni/c) Eily(1 = ra2) = Bi1(0)

(nJO)Ef(1— 1) = Ba(0). (2.62)

qui s’écrit d’apres (2.58) et (2.57),

(ni/¢) Efy(1 — ra) = (na/c) Eo{1 — Do}
{ (m/C)E;ﬁ(l — Tll) = (n2/c) E(lj,O{l _ Dl} (263)

La combinaison des systemes (2.61) et (2.63) fournit un nombre suffisant d’équations permettant
de déterminer les coefficients de réflexion r11 et 799, indépendamment des amplitudes des champs
EY o, E3,, Ef et Ef,. Nous obtenons, en divisant la premiere ligne du systéme (2.61) par la
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deuxieéme ligne du systeme (2.63), puis en divisant la deuxieme ligne du systeme (2.61) par la
premiére ligne du systeme (2.63),

1"—7"11 n; 1—|—D1

() = OG5 (2.64)

et,
1 + 799 1 —+ D2
=\ ( )7 (265)
1— T22 ) 1— D2
qui donne,
Dy(n; i
Tk = ks 1) 74 — 1 (2.66)

Dk(nz — nk) +n; + nk’

avec k = 1, 2. Les coefficients Dy, incorporent les déformations acoustiques infinitésimales par
I'intermédiaire des coefficients Ay, (cf équation (2.57)) proportionnels aux déformations acous-
tiques (cf annexe C). Les coefficients Dy sont donc eux mémes infinitésimaux. Un développement
limité de I’équation (2.66), au premier ordre des coefficients Dy, fourni une expression du coef-
ficient de réflexion approchée mais tres utile,

n; — Ny dn;ny
Tele ~ + D 2.67
o n; + ng ‘ (i + ng)? 267
= Tkko T Tkk,1-

Nous posons 1440 le coefficient de réflexion en I'absence de déformations et r4; 1 la contribution
au premier ordre des perturbations acoustiques.

Le calcul des coefficients de réflexion optique du systeme air/film-isotrope-transparent/
substrat-anisotrope, décrit figure 2.7, qui correspond a la situation expérimentale du chapitre
3, suit le méme cheminement. Les coefficients de réflexion optique recherchés sont au nombre
de deux, 7], et r3,. Le champ électrique au sein du film transparent, qui joue le role de lame a
face parallele, peut s’exprimer comme la superposition de deux champs électriques résultants
Ef.¢e (Wi—kizs) of B eI(@HkiTs) - en phases avec les champs électriques incident Ef; el(“t—kaires)
et réfléchi E..€ (“Hkmm) Ceci permet d’occulter le phénomene de réflexions multiples au sein
du film 1sotrope transparent. Les conditions de continuité fournissent quatre équations, qui
s’écrivent, avec kk =1 ou 2,

air

E+ (ejkalT'H + fr e_Jkaer) E+ e]k H + TkkE+ e —jkiH (2 68)
(1/6) azr( efkair !l + rkke ]kaWH) = (nl/C)E+ dkiH + (nz/C)TkkE—’_ —ikH '
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T
Air Film isotrope Substrat anisotrope
transparent
+ [ +
/ \Eair R /rE\\i,k .
\v\ ¥ — " /,’ ! ‘\\ - — K
- kair - o k’b ) T
3
-H 0
— —
LN 'Eair Ei,k

Fig. 2.7: Réflexion électromagnétique du systeéme air/film-isotrope-transparent/substrat-
anisotrope.

Il est possible, en divisant les deux lignes de ce systeme, d’éliminer les amplitudes des champs
électriques Ef. et E;,. Nous obtenons,

o~ 2kairH | o 1 4 o o—20kiH
( —2jkaq; H+ /Zk) - Tk —2jk;H\’ (269)
e 2kair L — g0 7 (1 — rype20kidl)
puis,
B T’kke_2jkiH(1 + nz) +1—n; 2jkin H (2 70)

a Tkk€_2jkiH(1 — nl) + 1+ n;

Le coefficient de réflexion ryy représente la contribution élasto-optique au coefficient de réflexion
effectif 75, du systeme air/film-isotrope-transparent/substrat-anisotrope. Le terme de phase
e~ 2k exprime quant a lui la superposition des champs électriques réfléchis a I'interface air/film
et réfléchis a U'interface film/substrat qui interferent. Ce phénomene d’interférence se juxtapose

aux effets élasto-optiques.

La détection réflectométrique différentielle que nous utilisons expérimentalement est sensible
aux variations des coefficients de réflexion 7§, = r, complexes (cf figure 2.8). Expérimentalement
nous mesurons l'intensité lumineuse réfléchie, proportionnelle au coefficient de réflectivité qui
s’écrit comme le module au carré du coefficient de réflexion, sans perturbation,

o 2 2
Rypo = |rirol =75, (2.71)
et avec perturbation,

AT L
Rieo + Rieyr = |Tppo +Topal =77 (2.72)
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Partie Imaginaire

Partie Réelle

Fig. 2.8: Variation du coefficient de réflexion complexe.

Les variations du module r, des coefficients de réflexion sont infinitésimaux, tout comme les
déformations acoustiques picosecondes qui en sont la cause. Un développement au premier ordre
de I’équation (2.72) donne,

Rigo + Riry =12 ~ (1o +dr)* ~ 12 + 2rodr, (2.73)

avec dr la variation infinitésimale du module 7, du coefficient de réflexion. La détection
réflectométrique différentielle est par conséquent proportionnelle a la variation du module du
coefficient de réflexion optique r,,

dR = Rkk,l ~ 2’/"Od7“. (274)

Dans le cas présent, en posant 7y, , le coefficient de réflexion effectif en I’absence de perturbation
acoustique,

—2jk; H
o Trko €70 (L) +1—ny o2ikair H
kk,0 Tkk,0 672jkiH(1 — nl) +14+n;

, (2.75)

alors dr est la différentielle du module du coefficient de réflexion complexe 73, ,°. La différentielle
dr est la manifestation d’une variation infinitésimale du coefficient de réflexion film/substrat
Tki,0 de Txx,1, engendrée par une déformation acoustique, ou bien la manifestation d’une variation
infinitésimale du chemin optique de d(2k;H), engendrée par un déplacement acoustique dH.
La différentielle du chemin optique d(2k;H) est tantot 2(k,;, — k;)dH, lorsque le déplacement
acoustique perturbe I'interface air/film, tantot 2(ky — k;)dH lorsque le déplacement acoustique
perturbe 'interface film/substrat.

5Et non le module de la différentielle du coefficient de réflexion complexe Tok0 "
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Le calcul de la différentielle dr va permettre de quantifier le poids relatif de chacune de ces
contributions. Le module au carré de 7, o, qui s’écrit (n; est réel),

o ol? = k02 (1 4 n:)% 4+ (1 —n)? + 2(1 — n?) Re(rypgoe” ki)
kkol = 7kk02(1 = n5)% + (1 +ny)?2 + 2(1 — n?) Re(rggoe 20k’

(2.76)

se différencie selon, apres simplification,

16n,{(1+n2) + (1 —n2)R ~2jkiH d
2|Tlc::k:0| derkO‘ _ n {( + nz) + ( nz) e(rkk‘,oe 5 )}|Tkk70| |T/€k‘,0| (277>
’ ’ (17er012(1 — n3)? + (1 +n;)? + 2(1 — n?) Re(rp,oe=2kifl))2
8ni(1 —n?)(1 = |rpol?) dRe(ry, pe~ 2k

)

2(1 — ni)2 + (1 + ’fli)Q + 2(1 — nf) Re(rkk,ge—ijiH))Q

(|7’kk,0
= dR.

La différenciation (2.77) s’identifie & la réflectivité différentielle dR. Le module du coefficient

de réflexion 7y, de 1'équation (2.67), qui s’écrit

2 * * * *
Tkel™ = TERoTREO T TREATRE L T 2T kR R0 T 2T Rk, 0T Rk 1 (2.78)

2 * *
~rakol” + 21Tk o + 27080 kR, 1

fournit une expression analytique du produit |rg o|d|7 k.ol

TkeoldTheol = Theo R T TREOTERA (2.79)

= 2Re(7nkk,07"7;]€,1)-
Puis la différentielle dRe(ryxoe” %) de I'équation (2.78) s’explicite simplement selon,

2 dRe(rkk,oe_ijiH) = d(’f‘kk,oe_%kiH) + d(?"]:k7062jkiH) (280)
_ d?"kk,o€72jkiH + d?“;;ho@zjkiH + (Tkk,oeizjkiH o TZ]{;,()erkiH)d(_ijiH)

= 2Re(rppre” R 4 2Im (1 o 2R ) d (2K, H).
Nous en déduisons I'expression analytique de la réflectivité différentielle dR,

ap — 2l nd) + (1 = nd)Re(rupoe™ )} Re(rinori.) (2581)
(|rer0)2(1 = 13)2 4+ (1 4+ n4)2 + 2(1 — n?) Re(rpoe2ikiH))2

8ni(1 —nf)(1 = [riyol*) Re(raae” M)
(J7re0l2(1 = ni)2 4+ (1 +n)2 + 2(1 — n?) Re(ryyoe 2k ))2
8ni(1 —n?) (L — |riy ol*) Im(riwoe™ ") d(2k;H)
+ 2(

(lrkk,O‘Q(l — ni)2 + (1 + ni)Q 1-— TL,?) Re(Tkk70€_2jkiH))2,

+

la différentielle ryy évoque 'influence des déformations acoustiques, la différentielle d(2k; H)
évoque l'influence des déplacements acoustiques. Les deux premieres lignes de I’expression
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(2.81), qui ne font intervenir que les différentielles 7441 sont la transcription du mécanisme
de détection élasto-optique des déformations, tandis que la derniere ligne de I'expres-
sion (2.81), qui fait intervenir la différentielle d(2k;H), est la transcription du mécanisme
de détection interférometrique des déplacements. La réflectivité différentielle dR accessible
expérimentalement est ainsi proportionnelle aux déformations et aux déplacements acoustiques.
Par ailleurs, d’apres I’équation (2.81), il n’y a pas de couplage entre les deux contributions : la
détection réflectométrique est donc linéairement sensible aux déformations et aux
déplacements individuels.

Le fil conducteur de ces travaux étant la génération et la détection d’ondes transverses,
qui n’engendrent pas de déplacements détectables au niveau de la surface libre (H n’est pas
modifié par un déplacement transverse), ou alors des déplacements longitudinaux au niveau de
I'interface film-isotrope/substrat-anisotrope minimes (cf annexe B, Ry < 4%), la contribution
interférométrique, sensible aux déplacements longitudinaux, est superflue voire néfaste. En
revanche la contribution élasto-optique suscite de l'intérét (une onde transverse engendre des
déformations acoustiques donc une perturbation élasto-optique détectable) et s’avere une voie
de détection. Il serait donc avantageux d’annihiler la sensibilité interférométrique (qui ne permet
la détection que de déplacements longitudinaux) au profit de la sensibilité élasto-optique, en
choisissant judicieusement I’épaisseur H. Nous allons par conséquent analyser les conditions sur
I’épaisseur H qui permettent d’annuler exclusivement la sensibilité interférométrique. D’apres
I'équation (2.81), nous constatons par ailleurs que lorsque la sensibilité interférométrique
Im(ryxoe” %) g’annule, c’est au profit du terme Re(rg0e~2*#) qui peut exalter Ieffet élasto-
optique via le terme Re(rgroryy) (cf équation (2.81)). Ainsi, a premiere vue, la sensibilité

élasto-optique est favorisée, voir accentuée, lorsque la sensibilité interférométrique s’annule.

La fonction sensibilité interférométrique, Im(ryoe~** H), qui apparait au numérateur de
la derniere ligne de I’équation (2.81), est tout a fait familiere. En effet, si le substrat est remplacé
par de I’air, nous retrouvons les résultats académiques relatifs aux lames a faces paralleles (dans
ce cas la sensibilité interférométrique est effectivement sin((47/A\)n;H)). La figure 2.9 illustre
le comportement de la fonction sensibilité interférométrique, pour différentes épaisseurs H, et
pour le systeme ZnO/Zn. Les conditions de préparation des dépots nanométriques de ZnO
influencent la valeur des indices optiques [75], d’une dizaine de %. L’indice optique du ZnO a
la longueur d’onde A =800nm, est donc compris dans l'intervalle nz,0 = 1,8 et ng,o = 1, 7.
L’indice optique du zinc est pris égal a nyz, = 4,12—4, 775 pour A =800nm [66]. Les simulations
figure 2.9 montrent que la sensibilité interférométrique s’annule a intervalle réguliers de 100nm
environ, et que l'incertitude liée a I'indice optique se répercute d’autant plus que I’épaisseur est
importante. Une incertitude expérimentale supplémentaire concerne ’épaisseur H elle-méme.
Lors du dépot, il est en effet difficile de controler avec précision 1’épaisseur du film déposé qui
varie d’autant plus que I’épaisseur déposée est élevée. Un bon compromis, permettant a la fois la
séparation temporelle des impulsions de déformations acoustiques longitudinales et transverses
parcourant le ZnO (qui est facilitée lorsque H est élevé), et une bonne reproductibilité de la
détection élasto-optique (qui est facilitée lorsque H est faible), existe lorsque H annule pour la
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Fig. 2.9: Sensibilité au déplacement infinitésimal dH, pour le systeme ZnO/Zn.

troisieme fois la sensibilité figure 2.9. Nous verrons au chapitre suivant que la condition sur H
est tres critique, tantot nous pouvons observer expérimentalement les déplacements acoustiques,
via la sensibilité interférométrique, tantot les déformations acoustiques, via la sensibilité élasto-
optique, pour de faibles changements d’épaisseur H.

L’exacerbation de la diffusion Brillouin dans un film transparent peut étre aussi une voie
de détection réflectométrique d’ondes transverses. Expérimentalement, la détection d’ondes
transverses par diffusion Brillouin dans un film transparent de silice SiO; semble peu efficace
[25]. La détection élasto-optique et la génération simultanée dans un substrat anisotrope
opaque® est expérimentalement choisie et s’avere tres efficace.

2.5 Deétection élasto-optique dans un substrat aniso-
trope opaque

Nous allons rechercher, en synthétisant les calculs de génération thermoélastique menés au
chapitre 1 et les calculs de conversion de modes menés en annexe B, une expression analytique
des coefficients D), impliqués dans les mécanismes de détection élasto-optique dans le cas
d’un substrat anisotrope désorienté opaque. Ceci permettra la réalisation de la simulation
numérique complete de la réflectivité différentielle expérimentale. Par ailleurs, les expressions
analytiques des coefficients D, vont permettre de dégager qualitativement et quantitativement
les fondamentaux de la détection élasto-optique dans un milieu opaque en général.

5Donc pas d’effet Brillouin.
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film f’

isotrope T~ LouT
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anisotrope | ¢ * QL/ QT

T3 de symetrie

Fig. 2.10: Simultanéité de la conversion de mode, L ou T — QL et QT et de la détection
élasto-optique des déformations respectives Sqr et Sor sur une étendue spatiale ~ 1/«, dans
un cristal anisotrope opaque.

Soit une onde de déformation acoustique transverse T ou longitudinale L générée par effet
thermoélastique dans un substrat anisotrope opaque, se propageant dans le film transparent
isotrope et franchissant l'interface film-substrat apres un aller-retour, cf figure 2.10. D’apres les
calculs analytiques du chapitre 1, les déformations acoustique transverse T ou longitudinale L
se propageant en direction de l'interface (donc réfléchies a 'interface film-air de coefficient de
réflexion acoustique -1) sont de la forme,

al

Sh(z3,1) = —(——)[Blyvae 200 4+ Blivge @0 (2.82)
PCHUL

/ al t —avg (t—23) + —avg(t—23)

Sp(ws,t) = —( ) B30 v+ Bazuze ul,
PCpUL

valable pour t — f}—f >0, t— ‘Z—;” > 0 (Porigine des temps correspond ici a U'instant d’arrivée de
I’'onde de déformation acoustique au niveau de I'interface apres un ou plusieurs allers-retours au
sein du film), v; et v; sont respectivement les vitesses acoustiques transverse et longitudinale du
film isotrope, v = vgr et v3 = v, sont les vitesses acoustiques du substrat anisotrope. L’ani-
sotropie élastique du substrat instaure une nouvelle appréhension de la détection :
le mode longitudinal L ou transverse T incident du film isotrope vers le cristal ani-
sotrope est converti en deux modes propres acoustiques QL et QT qui sont détectés
simultanément par voie élasto-optique, sur une étendue spatiale environ la profon-
deur d’absorption optique ~ 1/a, cf figure 2.10. Ce ne sont donc pas les déformations S;
ou S individuelles qui sont & proprement parlé détectées mais les deux déformations Sgy, et
Sor simultanément transmises dans le matériau anisotrope. Le choix originel du repere x4, 3,
x3 en tant que repere d’étude privilégié, lors de ’étude de la génération thermoélastique, lors
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de I’étude de la conversion de modes, lors de I’étude générale de la détection réflectométrique,
impose d’exprimer les déformations Sg, et Sgr dans ce méme repere. Les calculs de conversion
de modes menés annexe B permettent, a cette fin, de calculer les huit coefficients de trans-
mission/conversion des déformations incidentes S} ou S selon les composantes 33 ou 32 des
modes Q)L et QT'. Ainsi les composantes des déformations des deux modes Sqy, et Sgr vérifient,

Sior = Tp " Sk, Shor =T %" Sk, (2.83)
St or = TE29FST,, Sy or = TP9FSE,
SST3,QT = T;&QTSchTa SBLS,QT = TS&QTSCL)T’
S{?Q,QT = TJ%Q’QTSST, S?,LQ,QT = ngQTScsTa

ott les facteurs de transmission * T;?”QL, T;Q’QL, T;?”QT, T;ZQT, Tz’g’QL, TE’Q’QL, TE’?”QT, TSQ’QT
ponderent I'influence des déformations transmises ® S§;, Shp, S, Shp, transposées des
déformations S} et Sk, selon (il suffit de remplacer les vitesses de propagation v, et v; par

les vitesses de propagation vy = vgr et vs = vgr),

al’ —awg (t—23 —aws(t—23
SgL(x?,,t) = _(pc v >[6;2U26 2(=33) +ﬁ;31}36 3(t vs)], (2.84)
pYt
_ o, T avs(t 23 o, T av t—z—g’
= Sqrer 207%) 4 Sor.oL o 3)7
L aF i —awa(t ) + avg (t—=3)
SQL(%J) = _(pc Ul)[ﬁ:sz 2€ v’ + Bizvse ],
P
_ o,L avz(t i:” o,L av t—i—:”
= Soror ) SorLar 275),
T afF t —awg(t—323) i avs(t—33)
Sor(rs,t) = _(pc Ut)[ﬁzz 2’ + [By3v3€ 2],
P
_ o, T avs (t— 23 T avs (t—=3
— SQT,QT 2(t-33) +SQTQL 3( 1,3)7
L al’ t —avg(t—23) 1 —avz(t—23
SQT(I?nt) = _(pc Ul)[ﬁszwe v2’ + Ps3v3€ 2],
P
_ o,L —av(t—23 L —avz(t—23
= Sgrar 2070) Soror o 3);

valable pour t — £ > 0, t — £ > 0, nul sinon. Les amplitudes S37 o7, Sol.01, Sor.or

V2 v3

"L’exposant indique la composante, 33 ou 32, et le mode propre QL ou QT ; I'indice indique le mode incident
LouT.
81’exposant indique le mode incident L ou T, Iindice indique le mode propre QL ou QT.
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S3r o1 Sotror Sotors Soror Sor.or. déterminées au précédent chapitre, sont introduites
par anticipation sur le calcul formel des coefficients D;..

Les coefficients Ay, définis équation (2.38) selon,

2 2

w w
Al = —gAEH, AQ = —§<A€22 — 2(623/633)A€23 + (623/633>2A633), (285)

incorporent les déformations par l'intermédiaire des coefficients A€y, Ae€gn, A€az et Aess
du tenseur diélectrique perturbé calculé en annexe C, et font le lien avec la détection
réflectométrique différentielle (cf équations (2.67), (2.81)) proportionnelle aux coefficients Dy,
(cf équation (2.57)) tels que,

0 "
Dy = / ,A’“(—”J?’)e*%w(”k/@mgdazg. (2.86)
oo 2jw(ng/c)

L’obtention d’une formulation analytique des coefficients Dy se poursuit ainsi par 'analyse des
coeflicients du tenseur diélectrique perturbé et des coefficients Ay, induits par une onde de
déformation incidente L ou T. Afin de discerner 'origine des coefficients Ay, nous adopterons
les notations,

w2

2

L L T WONLT
N T . ~ T L T L

ou Aey et Ag;, incorporent les composantes des déformations Sz o7, S33 01, 932,010 53201

Sis o1 555,07 Sa2.015 S%s,0r- D’apres 'annexe C, les coefficients diélectriques perturbés peuvent

s’écrire,
AE% = _(K(I)PIJ)k,:sB (S§3,QL + SSLS,QT> - (K(I)PIJ>k,32 (53%2,QL + SSL2,QT> (2-88)
= —(K(I)P1s)rss Sss.or — (K(I)Pry)rss Sisor — K(I)Prs)ese S5
—(K(I)Pr)ks2 Styor
Aef = —(K(I)Prs)rss (Sisorn + Sisor) — K(I)Pry)esz (Saor + Staor)

= —(K(I)P1s)rss Sssor — (K(I)Pry)kss Sssor — (K(I)Pry)es2 Sion
—(K(I)Prs)k32 Sipor

ot les coefficients (K (I)Prj)ra3 et (K(I)Prj)r32 dépendent de l'angle de désorientation
et des coefficients photoélastiques p;;. Les

0, des permittivités diélectriques relatives €,
relations (2.83) permettent d’exprimer les coefficients diélectriques perturbés en fonction des

déformations S§5,, Sh, SGp. Shr et des coefficients de transmission des composantes des

9L’indice k désigne la polarisation du champ électrique, 1 ou 2 les indices 33 ou 32 désignent les composantes
des colonnes C3 ou Cy4 de la matrice (K (I)Py;), cf annexe C.
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déformations selon,

Aef = [—(K(I)Pry)iss T — (K(I)Pry)ise Tis.on) Soi (2.89)
+ [=(K()Pro)iss Tisor — (KU Pry)esz Tss.or) Sor
= _(K([>PIJ)£,QL ScLzL - (K([>PIJ)£,QT SchTa

Aep = [—(KUI)Pry)iss Tsson — (K Pry)ise Taror] Sor
+ [=(K()Pr)rss Tssor — (KU Pry)esz2 Tsror) Sor

—(K(I)Pro)j.on Sor — (KU Pry)ior Sor

ou les coefficients (K (1)Prs)f op, (K(I)Pri)gors (K(I)Pry)igp, et (K(I)Pry)ior sont des
coefficients effectifs attribués & chaque déformation respective S§5,, S5y, Sby, et Shy.

Nous constatons ainsi, au travers des notations synthétiques introduites dans les équations
(2.86), (2.87) et (2.89), que les coefficients Dy, dorénavant écrits DE et DI (afin de distinguer
lorigine L ou T de l'onde incidente), sont proportionnels aux intégrales des déformations Sé L
Sbr: Sérs Sbr- Nous avons,

2 0 SL (:L“// t) . ,
DL — K(DP L w_ / QL\"3> —2]w(nk/c)x3d " 290
k (K (1) IJ)k,QL (02) . —ij(nk/c>€ T3 ( )

w2 [0 SEo(xft) . "
K(NP L el Q ) —2jw(nk/c)a:3d "
KD PEar () [ G
2 0 ST (l‘” t) ' .
DI' = (K(D)P))TF jadl / QLYY /o —2jw(nk/e)ag 1,1
k ( ( ) )k,QL (02) oo 2]w(nk/c) 3

w? [0 Shp(ag,t) )
(K (I PIJ T - / .—e—QJw(nk/c)deIH'
( ( ) )k,QT <02> oo 2]&)(7”%/6) 3

Cette derniere relation (2.90) est la transcription mathématique de la détection simultanée des
modes QL et QT excités par le mode incident L ou T. Les relations (2.84) fournissent une
expression analytique intermédiaire des coefficients Df et DI

Di = (KNP orSoror Iior + (K(DPr)koSor.on Teos (2.91)
HE )Pk orSeror Teor + (K(D Pk orSoton Teor

o, T T o, T L
Df = (K(I)PIJ)g,QLSQL,QT L?,QL + (K([>PIJ)£,QLSQL,QL IkQ,QL
o, o, L
+(K(I)PIJ>£,QTSQ1T“,QT [l?,gT + (K(I)PIJ>£QTSQ;,QL ]I?,QT7
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avec,

0

er (w2) 0 G_MQ(t_%) ~2jw(ni )z g1
er = 2 AWWFJ x3, (2.92)
o = G [ Sy i
R e

lorsque ¢ — f}—% > 0, 7 = 2, 3. Chaque intégrale (2.92) s’identifie a la convolution d’une des deux
composantes du profil spatio-temporel de déformation acoustique, ~ exp (—aw,,(t — x4 /vy,)),
par le profil spatial de détection optique ~ exp(—2jw(ny/c)zy). Fondamentalement, la
détection élasto-optique agit comme le produit de convolution du profil spatio-
temporel de déformation acoustique par le profil spatial de détection optique.
Concretement, la dynamique de la réflectivité différentielle d R mesurée expérimentale-
ment, proportionnelle a I’amplitude de déformation acoustique, donne un apercgu du
profil de déformation acoustique d’autant plus réaliste que la zone de détection op-
tique est spatialement restreinte. Idéalement, ce n’est que lorsque la zone de détection est
un Dirac spatial ~ §(z%) que la dynamique de la réflectivité différentielle d R transcrit fidelement
le profil de déformation temporel (cf les intégrales (2.92) lorsque exp (—2jw(ng/c)x})/(2jw(ng/c))
= 0(x%)). Autrement, plus le matériau est opaque (plus la partie imaginaire de I'indice complexe
ny est importante et plus I'exponentielle complexe exp (—2jw(ny/c)x}) comporte une de partie
réelle apparentée a la fonction de Dirac) meilleure est la transcription du profil temporel de
déformation via la mesure de dR.

Les intégrales (2.92) s’integrent facilement selon,

2 0 _—avm(t—2 /vn 2 —avmt QUM TN Jvn ,—2jw(ng /c)xl!
I, = (w_)/ eaemt—ad/ )6—2jw(nk/C)Igdaf;” = (2)-° S AT
2’ S 2jw(ng/c) 3 2’ 2jw(ng/c) vy, /v, — 2jw(ng/c)
—avmt _ ,—2jw(ng/c)ont
= ¢ (2.93)

4ng + 2jngavme/ (vaw)

= Re(Ily)+ jIm(Iy),

comme t — % /v, > 0, alors les bornes de l'intégration sont telles que % < v,t, avec n = 2 ou
3, m= 2 ou 3.
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déformation acoustique

~ exp(—awv,T)

détection 0 10 20 3 40 50 60 70
élasto-optique o 7 (ps)
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L -10f Re([k)

-20

Fig. 2.11: Partie imaginaire et partie réelle du produit de convolution régissant la détection
élasto-optique d’une déformation acoustique ~ exp(—auv,,7) dans un cristal de zinc. Le cristal
de zinc est dans cet exemple non désorienté (c’est-a-dire tel que 6 = 0).

Figure (2.11) sont représentées les parties réelles Re([) et imaginaire Im(1;) de I'intégrale
I;, décrivant le produit de convolution de la composante de déformation ~ exp(—awv,,7) (du
type unipolaire) dans le cas du zinc. Les dynamiques de Re(I) et Im(Iy) sont foncierement
différentes, tant pour amplitude (Im(I;) > Re(l})), que pour le profil.

Le poids relatif des parties réelles et imaginaires des intégrales [ lors du processus de
détection élasto-optique peut étre évalué dans le cas spécifique d’un substrat métallique.
Ceci permettra de dégager une tendance générale vis a vis de la détection réflectométrique
différentielle de déformations acoustiques dans des métaux. Lorsque nous analysons le cas
spécifique des métaux pour lesquels la permittivité relative €, est idéalement purement ima-

O~ —j, tout comme les coefficients photoélastiques p = 0¢,/dS ~ j, nous constatons

ginaire !
alors que les coefficients effectifs (K (I)Pry)x~ €.*p (cf Annexe D) sont également imaginaires
purs ~ —j, et les coefficients Dy s’identifient & ~ —jIy ~ Im(l;) — jRe(l). Puis, d’apres

I'équation (2.67), le coefficient de réflexion du substrat a l'ordre zéro, ik, est proche de -1,

OPour le zinc, €r11 = —0— 407 et €7 33 = =7 — 35].
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et le coeflicient de réflexion du substrat au premier ordre, 74 1, est similaire a Dy(1 4+ j) (I'in-
dice du substrat est du type n; ~ (1 — j)). En ce qui concerne la détection réflectométrique
différentielle dR, d’apres ’équation (2.81), celle-ci est proportionnelle a la somme,

dR = 32n{(1+n) + (1 — nj)Re(riwoe” ")} Re(rorip) (2.94)
+ 8ni(1 = n7)(1 = |rigol®) Re(rigae™"M).

Le terme |r,§k70\2 peut s’estimer a partir de 'équation (2.76), avec rgxo ~ —1, nous obtenons
7ok0l> ~ 1. Un calcul d’ordre de grandeur pour un indice optique usuel n; inférieur & deux
(c’est le cas de la plupart des matériaux transparents) permet de constater que la premiere
ligne de I’équation (2.94) est prédominante face a la deuxieme ligne de I'équation (2.94), et
ce méme dans le cas hypothétique ot Re(rproe ") = 1 et |rp, o]> << 1. Si bien que la

contribution élasto-optique associée au terme Re(rg 1€ peut étre négligée. La détection

réflectométrique différentielle dans un substrat métallique vérifie alors, de fagon approchée,

32n;{(1 +n?) + (1 — n?)Re(rkk’oe*ijiH)}Re(rkk,or;;k’l)
(I7re0[2(1 = 1) + (14 13)2 4+ 2(1 = n7) Re(rpepe=2kit))2
?(Re(rkk’oe_%kiH)) Re(Tk,07pp1)-

dR (2.95)

La sensibilité élasto-optique est exprimée par la fonction F(Re(rgpoe %%if)), intro-
duite équation (2.95), qui pondere U'influence de leffet élasto-optique inscrit dans le terme
Re(rir,075)- Lorsque nous juxtaposons les résultats obtenus au paragraphe précédent concer-

nant la sensibilité interférométrique Im(ry; o€ , nous constatons alors qu’il est a la fois

possible, en choisissant judicieusement ’épaisseur H du film, d’exalter la sensibilité élasto-
optique F(Re(rgroe~ %)) tout en annihilant la sensibilité interférométrique I'm(ryoe~ 2% ).
Figure 2.12 sont représentées les fonctions sensibilité élasto-optique F(Re(rggoe”2%H)) et in-

~ZikHY pour différentes épaisseurs H d'un film de ZnO. L’épaisseur

terférométriques Im(ryx o€
H aux environs de 300 nm qui réalise un compromis pour les raisons invoquées dans le pa-
ragraphe précédent et qui annule la sensibilité interférométrique, correspond également a une
sensibilité élasto-optique maximale. Cette valeur particuliere de H, de prédilection, permettrait
la détection élasto-optique optimale des déformations.

D’apres I'équation (2.95), le terme Re(rgromyy, ) transcrit Ueffet élasto-optique. Dans le
cas particulier d’'un substrat métallique, pour lequel g0 ~ —1 et rie1 ~ Dp(l + j) ~

(Im(Iy) — jRe(Ix))(1 + j), alors le terme Re(ryxorjy ;) est similaire & Re(lx) + Im(1y),
Re(rixorip,) ~ —Re(ryg 1) ~ Re((Im(Ix) + jRe(lx))(1 = 7)) ~ Re(lk) + Im(Iy).
Ainsi, de fagon générale, la somme Re(l;) + Im(I;) décrit la réponse réflectométrique

différentielle approchée d’'un métal. La figure 2.13 expose la simulation de la somme Re([}) +
Im(I) dans le cas spécifique du zinc, pour une déformation unipolaire ~ exp(—av,,7). Les ca-
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—_ ?(Re(rkk’oe_ijiH))

Sensibilité
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— Im(rgkoe
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Fig. 2.12: Sensibilité interférométrique et sensibilité élasto-optique pour différentes épaisseurs
H d’un film de ZnO d’indice n; = 1, 8.

x 10

déformation acoustique

~ exp(—avnt) détection al

élasto-optique Al

Re([k) + ]m([k)

métal 1t

0 10 20 30 40 50 60 70 0 10 20 30 20 50 60 70
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Fig. 2.13: Simulation de la somme Re(I},)+Im(I;) quis’apparente a la réponse réflectométrique
produite par une déformation acoustique ~ exp(—aw,,7) dans un cristal de zinc.

ractéristiques de la réponse réflectométrique, en aval du produit de convolution I}, sont révélées
par la figure 2.13 :
— le profil de la réponse réflectométrique est élargi et lissé par rapport au profil de 'impulsion
de déformation acoustique,
— le maximum temporel de la réponse réflectométrique est décalé par rapport au maximum
temporel de I'impulsion de déformation acoustique.
Ainsi la largeur & mi-hauteur de la réponse réflectométrique (~ 12 ps) est pratiquement deux



108 2 Détection réflectométrique d’ondes acoustiques picosecondes

déformation zone de détection

la 1/0(
>
<>

v

—

0 a
ﬁ>
T3
0
——
xs3
0

Fig. 2.14: Sketch de la détection élasto-optique dans un métal. Une déformation acoustique
d’étendue spatiale [,, et se propageant a la vitesse v, est détectée pendant le temps l,/v +
1/(aw), ot le temps 1/(awv) indique l'ordre de grandeur de 1’élargissement temporel intrinseque
de la réponse réflectométrique.

fois plus importante que la largeur a mi-hauteur de I'impulsion de déformation unipolaire (~ 7
ps) et le maximum abrupt de la déformation acoustique est lissé et décalé (~ 7 ps). De facon plus
générale, il est possible de quantifier ’effet du produit de convolution Iy, décrit schématiquement
figure 2.14, qui régit la détection réflectométrique des déformations. L’élargissement tempo-
rel ou le décalage temporel de la réponse réflectométrique des impulsions de déformations
est proportionnel, d’apres la figure 2.14, au coefficient 1/(awv). De toute évidence la réponse
réflectométrique fausse la mesure des impulsions de déformation. Mais en pratique cet effet in-
trinseque peut étre facilement contourné en traitant numériquement la réponse réflectométrique
enregistrée expérimentalement. Si I'indice n; du substrat métallique est connu, alors le quotient
de la transformée de Fourier de la réponse réflectométrique sur la transformée de Fourier de 'ex-
ponentielle exp(—2jw(ng/c)zy) fournit directement le spectre des impulsions de déformations
acoustiques (la transformée de Fourier d’'un produit de convolution s’identifie au produit des
transformdées).

Les résultats expérimentaux du chapitre 3 concernant la détection réflectométrique dans un
cristal de zinc désorienté anisotrope exhibent quelques singularités qui peuvent étre interprétées
qualitativement avec le support des équations (2.90). En effet, les réponses réflectométriques
expérimentales du chapitre 3 semblent parfois transcrire non pas le profil de déformation
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acoustique, similaire a un profil unipolaire, mais plutoét un profil apparenté au profil de la
dérivée de la déformation acoustique. En d’autres termes, la détection réflectométrique semble
parfois sensible a la dérivée de la déformation acoustique plutot qu’a la déformation acoustique
elleeméme. C’est une singularité qui se rencontre familierement lorsque la détection élasto-
optique se déroule au niveau de la surface libre d'un matériau opaque isotrope qui joue a la fois
le role de transducteur opto-acoustique et de capteur élasto-optique. A I'appui des équations
(2.90), et compte tenu de l'isotropie acoustique et optique, un seul coefficient D est défini dans

ce cas, il s’écrit sous la forme,
w2 0 S(l'// t) : "
D = (K(I)P) (= S 9T ], 2.96
( ( ) I-]) (02)/-1-00 2jw(nk/c)6 T3 ( )

Un développement de Taylor de la déformation S(x%,t) au niveau de la surface libre,

08 0%S
S(5.6) ~ S0.0)+ 550, 75+ 555 (0.0) 4 (2.97)
3
permet de développer le coefficient D selon,
D~ (KD P s [ 2.98
~ = t - .
KRG { S0 [ G (2.98)

oS 0 1 —2jw(ng/c)xy
+220,) / Eh dz!]
0y 4o 2jw(ng/c)

aQS 0 $”2 e—2jw(nk/c)azg
o[ =

axg2 +o0 2jw(nk/c)

+ drsy + ...}

Au niveau de la surface libre du matériau isotrope les déformations acoustiques sont nulles,
si bien que le premier terme du développement de Taylor de I’équation (2.98) qui exprime la
contribution de la déformation au niveau de la surface libre, s’élimine,

w2 oS 0 xg 672jw(nk/c)x3 "
D~ (K(P)(EE) { 5p(0) / BTy (2.99)

928 (0 >/0 mgQ e—2jw(nk/c)$g

8:cg’2 +00 2jw(nk/c)

+ day + ...}

Cette derniere équation démontre que la diffusion élasto-optique est sensible aux dérivées
successives de la déformation acoustique au niveau de la surface libre. Si la zone de détection
est petite par rapport a I’étendue spatiale de la déformation acoustique (ce qui signifie que des
mécanismes, tels que la diffusion électronique, qui participent a 1’élargissement spatial de la zone
d’excitation se greffent sur le mécanisme de génération thermoélastique), alors le développement
de Taylor peut étre restreint au premier terme, et nous avons,

2 a8 0 1 —2jw(ny/c)zy
~ (O,t)/ T3 © Y (2.100)

D~ (K(DPL)() | ol e 2jw(ngfc)
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La diffusion élasto-optique est alors dans ce cas sensible a la dérivée premiere de la déformation
acoustique au niveau de la surface libre. Ainsi, il arrive parfois que la réponse réflectométrique
soit apparentée a la dérivée premiere de la déformation au niveau de la surface libre d’un
matériau opaque isotrope. En revanche, lorsqu’un film isotrope transparent est déposé sur le
matériau opaque isotrope, les conditions limites au niveau de l'interface sont modifiées et c¢’est
le premier terme du développement de Taylor de I’équation (2.98) qui prédomine. La réponse
réflectométrique transcrit alors la dynamique de la déformation au niveau de l'interface.

Dans la situation que nous investiguons, c’est-a-dire lorsqu’un film transparent isotrope est
déposé sur un matériau opaque anisotrope, la conversion de mode de l'onde de déformation
L ou T incidente a l'interface peut parfois conduire a une réponse réflectométrique atypique.
L’équation (2.90) qui s’écrit de fagon générale,

W [0 Squ(t —w/vs) o g
D enp w? / Q . 3 e~ 2iwnk/e)zy ] 2.101
. (K()Prs)rar (5) too  2jw(ni/c) 3 | )

CUQ 0 SQT(t - J?”/UQ) . ”
+(K(I)P, - 3 —2jw(ni/c)zy g1

témoigne de I'incidence de la conversion de mode sur le mécanisme de détection élasto-optique.
Ce sont effectivement les déformations acoustiques des modes QL et QT qui sont détectées
simultanément, pondérées par des coefficients algébriques (K (I)Prj)ror et (K(I)Prj)kor-
Lorsque ces coefficients sont de méme signe, alors ce sont les déformations acoustiques qui
impriment la réponse réflectométrique. Si ces coefficients sont de signes opposés et de méme
amplitude, alors I’équation (2.101) peut s’écrire sous la forme,

w? [0 Sor(t —al/vs) — Sor(t — x4 /va) 5. "
D. ~ (K(IP il 3 Q 3/ 92 —2]w(nk/c)x3d " (9102
C o~ EWR ) [ TROn : o (2102)

Avec P'asynchronisme de propagation qui instaure ve # w3, 1’équation (2.102) réalise la
dérivée temporelle de la réponse réflectométrique par le biais de la différence des déformations
Sor(t — 24 /vs) et Sgr(t — x4 /ve). Ainsi lorsque les coefficients (K (I)FPr;)r qui interviennent
lors de la détection élasto-optique sont de signes opposés, I’asynchronisme de propagation peut
étre révélé par la réponse réflectométrique qui exhibe alors un profil apparenté a la dérivée
temporelle de la réponse réflectométrique d'une déformation individuelle du type unipolaire.
Nous verrons au chapitre 3 que ce cas de figure peut se rencontrer concretement.
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Conclusion

La théorie de la détection réflectométrique d’ondes acoustiques exposée dans ce chapitre a
permis d’expliciter les mécanismes de l'interaction élasto-optique dans un contexte général
et dans le cas d’intérét d’'un substrat opaque anisotrope désorienté sur lequel est déposé
un film transparent isotrope, qui épouse la situation expérimentale du chapitre suivant. Au
cours du développement théorique, qui a mis en exergue la diffusion Brillouin, la détection in-
terférométrique des déplacements acoustiques dans des films minces transparents, la détection
élasto-optique des déformations acoustiques dans des substrats opaques, nous avons exposé les
simulations numériques inhérentes a la détection réflectométrique pour un film mince transpa-
rent de ZnO déposé sur un substrat métallique, le cas échéant de Zn.

Ce chapitre clot le développement théorique relatif a la génération et a la détection d’ondes
transverses picosecondes dans des matériaux opaques anisotropes désorientés.
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Chapitre 3

Etude expérimentale picoseconde et
simulations numeériques

Ce dernier chapitre décrit les expériences opto-acoustiques consacrées a la génération et la
détection d’ondes transverses picosecondes a partir de systémes films-isotropes-transparents/
substrats métalliques. Les substrats métalliques réalisés sont de deux types : des échantillons
monocristallins de zinc et des échantillons polycristallins de zinc, de fer, de plomb et d’alumi-
nium, cf annexe D. Nous choisissons de décrire un tant soit peu les obstacles qui ont jalonné
le parcours expérimental focalisé sur la génération et la détection de déformations transverses
picosecondes. Ceci permettra d’estimer tout I'intérét du développement théorique précédent qui
contribue a la compréhension des résultats expérimentaux.

Nous débuterons ce chapitre par une revue des instruments nécessaires a la mise en place du
montage réflectométrique picoseconde. Les caractéristiques techniques de certains des éléments
clés du banc optique seront détaillées et les conditions opératoires requises seront spécifiées.

Les expériences réalisées dans des substrats monocristallins de zinc, en amont des expériences
sur les substrats polycristallins, taillés avec différents angles de désorientation 6 seront
présentées en premiere partie. L’influence de ’angle de désorientation 6 ainsi que I'influence de la
polarisation sonde seront étudiées. Les simulations numériques de ces résultats expérimentaux,
étayées par le développement théorique précédent, seront réalisées. Celles-ci permettront d’illus-
trer une application potentielle concrete : la mesure des coefficients photo-élastiques de substrats
métalliques.

Les expériences menées sur les substrats polycristallins (aux tailles de grains au moins
similaires a la taille du spot laser) sont une extrapolation des expériences réalisées avec
les substrats monocristallins. Elles seront exposées en deuxieme partie. La possibilité de la
génération et de la détection sera démontrée dans le cas du zinc. Des substrats polycristallins
de zinc pourraient ainsi étre utilisés, a moindre cotit, en tant que transducteurs et capteurs
opto-acoustiques picosecondes.

115
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3.1 Instrumentation

Au cours de cette these, un montage réflectométrique basé sur une technique pompe-
sonde [14-16] a été mis en place et interfacé. Un schéma de principe du dispositif est présenté
figure 3.1 et figure 3.2. Nous allons décrire brievement le role et les caractéristiques techniques
de chacun des principaux composants du montage réflectométrique.

Le laser

Le laser Titane-Sapphire subpicoseconde est 'outil névralgique nécessaire aux expériences
picosecondes. Le modele dont nous disposons est le Mira 900s de la société Cohérent. Celui
ci délivre des impulsions lumineuses infrarouges de durée environ cent femtosecondes avec un
taux de répétition de 76 MHz. La longueur d’onde peut étre accordée entre 750 nm et 850 nm
environ. Le maximum de puissance moyenne de sortie est de 800mW environ pour une longueur
d’onde de travail de 800 nm, avec une diode laser de pompage Verdi de 5 W. Chaque impulsion
véhicule une énergie de 10nJ environ. Le laser est polarisé horizontalement en sortie.

Le télescope

Le faisceau de sortie, de diametre 2 mm environ, est divergent. Le role premier du télescope,
constitué de deux lentilles convergentes en série, est de remédier a la divergence naturelle du
faisceau. Le diametre des faisceaux au voisinage de l'objectif de microscope, de 1 a 2 mm
environ, peut étre modifié en translatant 'une ou 'autre de ces lentilles. Un cristal doubleur de
BBO, avec une efficacité de 10% environ, intercalé au centre du télescope, offre la possibilité de
travailler en lumiere bleue (~ 400 nm). Le télescope assure également la focalisation optique
au coeur du modulateur acousto-optique AO afin d’optimiser le rendement de diffraction.

La lame demi-onde \/2 et le cube séparateur polarisant

La lame demi-onde A/2 permet d’incliner a volonté la polarisation rectiligne horizontale
du faisceau en sortie du laser. Le cube séparateur polarisant réfléchit vers la ligne a retard la
composante du faisceau polarisée verticalement et transmet vers I’AO la composante du faisceau
polarisée horizontalement. La conjonction de la lame A/2 et du cube séparateur polarisant donne
naissance a deux faisceaux de polarisations orthogonales : le faisceau sonde, dirigé vers la ligne
a retard et le faisceau pompe, dirigé vers ’AO. L’angle de basculement donné par la lame
demi-onde permet de controler I'intensité relative de ces deux faisceaux.
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Fig. 3.1: Montage réflectométrique en incidence pompe et sonde normale.
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Fig. 3.2: Montage réflectométrique en incidence pompe et sonde oblique.
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La cellule acousto-optique AO

La cellule acousto-optique AO utilisée en déflexion élasto-optique a 'angle de Bragg [73]
permet de moduler & ~ 1 MHz ! le faisceau pompe en vue de procéder & une détection synchrone
du signal sonde [42]. L’interaction élasto-optique au coeur de la cellule AO produit la diffraction
du faisceau incident a ’angle de Bragg 6p et engendre au moins deux faisceaux émergents :
le faisceau d’ordre 0, non diffracté, et un faisceau diffracté d’ordre +1. L’angle entre ces deux
faisceaux vaut 20p ou Op est donné par la condition de diffraction sinflp = (A\f)/(2nv), ou
f est la fréquence de la porteuse acoustique (~110 MHz), v la vitesse acoustique, n l'indice
optique, A la longueur d’onde optique. La cellule est constituée d'un cristal de paratellurite
TeO, pour lequel v= 4200 m.s~!, n=2,2 & 800 nm. L’angle de déviation 20, vaut dans ce cas
environ 0,5°, et un parcours de 30 cm environ est nécessaire pour séparer spatialement (de 3
mm) les deux faisceaux. L'utilisation d’une cellule AO est primordiale vis-a-vis de la détection,
en contrepartie, la traversée du cristal dispersif d’un cm d’épaisseur participe a I’élargissement
temporel de I'impulsion pompe. La figure 3.3 montre la mesure de la dynamique des impulsions
pompe et sonde avant 1’échantillon. L’effet produit par 'AO sur I’élargissement temporel du
faisceau pompe est manifeste. La durée de I'impulsion pompe est pratiquement deux fois
plus importante que la durée de I'impulsion sonde. Les éléments optiques qui participent a
I’élargissement temporel qui se répercute sur le

0.08f

0.07r - sonde

' 5@%@ > pompe
0.06" £ ¥

0.05+ 0§
0.04} §§ .
®
&

0.03f s

Intensité (Unit. Arb.)
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Fig. 3.3: Trace d’autocorrélation des impulsions pompe et sonde avant 1’objectif de microscope.

La largeur a mi-hauteur FWHM de I'impulsion pompe (~ 525 fs) est double de la largeur a
mi-hauteur de I'impulsion sonde (~ 265 fs).

1Cette gamme de fréquence est inaccessible & un chopper. C’est pourquoi la modulation est assurée par une
cellule AO.
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faisceau sonde et de facon additionnelle sur le faisceau pompe, sont les lentilles du télescope,
les cubes séparateurs polarisants et I’objectif de microscope. Ainsi, la dynamique de 100 fs des
impulsions en sortie de la cavité laser n’est pas conservée.

La fréquence porteuse de I'onde acoustique stationnaire qui parcourt le cristal de TeO2 est
modulée, pour mettre en oeuvre la technique de détection synchrone, par un signal créneaux de
fréquence environ 1 MHz et nous sélectionnons (cf figure 3.1 et 3.2) le faisceau pompe diffracté
dont le taux de modulation est de 100 % 2. La puissance moyenne du faisceau modulé vaut
tout au plus 180 mW (donc la puissance moyenne d’une bouffée est de 360 mW environ) pour
une tension de modulation créte a créte de la porteuse V,, de 5 Volts.

L’objectif de microscope, la lame de verre et la webcam

Afin de se placer dans un contexte favorable de génération et de détection d’ondes
acoustiques picosecondes, il est primordial de focaliser les faisceaux pompes et sondes sur
I’échantillon. Ceci peut étre réalisé par une simple lentille ou par un objectif de microscope.
L’objectif de microscope présente I’avantage de palier les aberrations géométriques des lentilles,
mais il présente le désavantage d’atténuer de 20 % environ la puissance lumineuse incidente.
La superposition des faisceaux pompe et sonde au niveau de ’échantillon, placé au point de
focalisation du microscope, est effective lorsque ces faisceaux sont paralleles entre eux. Ceci
peut étre vérifié et/ou réalisé en projetant au loin les faisceaux pompe et sonde. La réflexion
vitreuse (~ 3%) issue de la lame de verre fournit une image au niveau de la webcam de la
surface de ’échantillon et permet un controle rapide de la superposition des faisceaux lumineux
sur I’échantillon. La plupart du temps le controle visuel de la superposition des faisceaux
lumineux grace a la webcam est suffisant pour obtenir un signal brut réflectométrique. De
fagon plus rigoureuse, 'utilisation d’un trou calibré (de diametre ~ 1-50 pm) peut parfois
s’avérer nécessaire. L’échantillon est alors remplacé par le trou calibré placé au point de
focalisation du faisceau sonde et le faisceau pompe est translaté jusqu’a obtenir un maximum
d’intensité transmise. Cette technique permet également la mesure du waist w des faisceaux.
Soit I, I'intensité lumineuse incidente, supposée de profil spatial Gaussien ~ exp(—2r?/w?), I,
I'intensité lumineuse transmise par le trou de diametre D, alors nous avons,

B D
v V=2l -1/L)

Ainsi pour un objectif de microscope de puissance commerciale x 10, le waist mesuré du faisceau

(3.1)

sonde vaut w, = 18,6 um et le waist du faisceau pompe mesuré, sensiblement identique, est
w, = 18 pm. Pour un faisceau pompe bleu, nous mesurons w;, = 23,3 um. Le waist qui vérifie
la relation w = \f/mw,, avec w, la valeur du waist avant la lentille de focale f, devrait étre
plus petit en lumiere bleue que dans le proche infrarouge. C’est le cristal de BBO qui modifie
la structure spatiale des faisceaux que nous incriminons dans ce cas.

2La modulation du faisceau pompe diffracté est du type “tout ou rien”. La fréquence de modulation de 1
MHz environ signifie qu’environ une centaine d’impulsions sont diffractées par bouffée de faisceau pompe.
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La ligne a retard

La ligne a retard, longue de 60 cm, est constituée d’un rétroréflecteur placé sur un chariot
mobile. Comme son nom l'indique, elle permet de créer un retard temporel 7 entre le peigne
d’impulsions du faisceau sonde et le peigne modulé d’impulsions du faisceau pompe. Le retard 7
est corrélé avec le déplacement du rétroréflecteur qui modifie le chemin optique de la sonde. Par
exemple lorsque la ligne a retard se déplace de 1 cm, la différence de marche § supplémentaire
vaut alors 2 cm, et le retard 7 = §/c = 66 ps. L’astuce expérimentale tient au fait qu’une
différence de marche ¢ est assimilée a un retard temporel 7. Ainsi, lorsque le chariot se déplace,
la photodiode enregistre 'intensité de la sonde réfléchie par 1’échantillon en fonction du retard
7, a I’échelle de la picoseconde.

La détection synchrone

Les variations relatives d’intensité induites par la pompe sur la sonde réfléchie sont
infinitésimales ~ 10~7 & 1073, noyées dans le bruit ambiant électronique et optique (qui diminue
avec la fréquence). Tl est alors nécessaire d’avoir recours a la technique de détection synchrone.
Cette technique consiste & moduler & une fréquence élevée 3 “la cause” du signal recherché et
de détecter “I'effet” a cette méme fréquence. Le cas échéant le faisceau pompe qui engendre le
signal recherché est modulé par le biais de I’AQO, et la détection synchrone filtre les variations
d’intensité du faisceau sonde réfléchi a cette méme fréquence. L’instrument utilisé est une
détection synchrone Stanford Research SR844 de bande passante 25 kHz -200 MHz. La fréquence
de modulation est choisie aux environs du MHz, c¢’est un compromis dicté par la fréquence de
coupure du photodétecteur (~ 1 MHz) et par le niveau de bruit.

Le photodétecteur

Le photodétecteur utilisé est une photodiode silicium de 1 cm de diametre de bande passante
environ 1 MHz, de la société Silicon-sensor. L’étalonnage du photodétecteur est une opération
nécessaire qui doit étre réalisée en amont des expériences picosecondes. Nous allons présenter
la méthode utilisée pour situer le domaine de fonctionnement linéaire du photodétecteur a la
fréquence de modulation. Pour ce faire, la cellule AO a permis de simuler un signal typique d’une
mesure réflectométrique. La tension créte a créte de la porteuse V), est fixée a 2,5 Volts, cf figure
3.4 (a), c’est le point de fonctionnement linéaire de I’AQO, et une tension de modulation créneaux
V., qui se superpose a la tension V,, est appliquée. Le faisceau pompe a ’ordre 1 transcrit alors
le signal créneaux qui module la puissance lumineuse moyenne. Le taux de modulation optique
qui se mesure indépendamment * est alors commandé par la tension V,, de la modulation, cf

figure 3.4 (b).

3Plus la fréquence est élevée, plus le bruit parasite est faible.
4Soit P, la puissance lumineuse moyenne avec modulation et P, la puissance lumineuse moyenne sans
modulation (V,=0), alors le taux de modulation vaut 2 P, /P,.
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Fig. 3.4: Etalonnage du photodétecteur. La réponse linéaire de la photodiode, a 800 kHz, se
situe sur la plage 0-5 mW, cf figure (d).
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Pour un taux de modulation fixé a 12%, nous mesurons simultanément la tension moyenne
au niveau de la photodiode, cf figure 3.4 (c), et la tension affichée au niveau de la détection
synchrone a la fréquence de modulation fixée a 800 kHz, cf figure 3.4 (d), avec une lentille qui
répartie la puissance lumineuse sur toute la surface de la photodiode. La réponse statique de la
photodiode est linéaire comme en témoigne la figure 3.4 (¢). En revanche, la réponse dynamique
a 800 kHz de la photodiode est non-linéaire a partir du seuil de puissance lumineuse de 5 mW.
Sans lentille, c’est-a-dire avec un faisceau sonde de 3 mm de diametre, ce seuil se situe aux
environs de 1 mW. La plage de fonctionnement linéaire de la photodiode se situe par conséquent
aux environs de quelques mW avec lentille.

3.2 Expériences dans les monocristaux de zinc

Cette partie concerne 1’étude expérimentale exhaustive de la génération thermoélastique et
la détection réflectométrique dans des substrats monocristallins de zinc taillés avec des angles
de désorientation # différents sur lesquels sont déposés des films de ZnO. La préparation et la
caractérisation des substrats monocristallins, qui sont des étapes incontournables et délicates,
est détaillée Annexe D. Une famille de quatre échantillons labellisés 6 ~ 0°, § ~ 20°,  ~ 30°,
0 ~ 40°, en référence aux angles de désorientation 6 estimés pour chacun d’entre eux (la
technique de mesure précise, a £0,2°, de ces angles est explicitée en annexe D) a bénéficié
d’une étude expérimentale complete. Les simulations numériques présentées dans ce paragraphe
concerneront cette famille de quatre échantillons amplement caractérisés.

3.2.1 Etude Opto-acoustique introductive
Les échos transverses et longitudinaux

Un des premiers résultats expérimentaux picosecondes concernant des échantillons de zinc
monocristallins désorientés (avec un angle de désorientation 6 aux environs de 20°-30°) sur
lesquels sont déposés des films de ZnO fortement texturés (0001) (cf annexe D) est présenté
figure 3.5. La configuration expérimentale picoseconde utilisée est le montage réflectométrique
en incidence normale (~ 5°) avec une longueur d’onde de travail de 800 nm, commune au
faisceau pompe de puissance ~ 120 mW a l'ordre 1 (au niveau de I’échantillon) et au faisceau
sonde de puissance ~ 5 mW (au niveau de 1’échantillon). Les polarisations des faisceaux sonde
et pompe sont rectilignes et orthogonales. La polarisation sonde réside dans le plan sagittal du
substrat de Zn, cf chapitre 1, c¢’est par conséquent ’axe propre extraordinaire du substrat qui
est sondé, cf chapitre 2.

Le saut de réflectivité pour un retard 7 nul, qui correspond a la coincidence temporelle des
impulsions pompe et sonde au niveau de 1’échantillon, caractérise la réponse réflectométrique du
gaz d’électrons du substrat métallique de zinc. Au cours de la premiere picoseconde, la source
des ondes acoustiques cohérentes prend naissance par transfert de ’excédent d’énergie du gaz
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Fig. 3.5: Premier résultat expérimental picoseconde. Configuration expérimentale : longueur
d’onde A = 800 nm, épaisseur H de ZnO ~ 520 nm, angle de désorientation # ~ 20-30°.
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Fig. 3.6: Schéma de principe de la propagation des impulsions de déformation acoustiques
longitudinales L, et transverses, T et L-T (issu de la conversion du mode acoustique L en T).

d’électrons chauds vers le réseau. Une partie des ondes acoustiques ainsi générées franchissent
I'interface et se propagent au sein du film de ZnO, cf figure 3.6. Lorsque 'onde acoustique
longitudinale se réfléchit au niveau de la surface libre, le film transparent de ZnO, qui joue le
role de Pérot-Fabry, est perturbé par le déplacement longitudinal et il se produit un phénomene
d’interférences, cf chapitre 2. Lorsque la sensibilité interférométrique est non nulle, alors la
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réflectométrie révele la dynamique du déplacement acoustique longitudinal au niveau de la
surface libre, cf figure 3.5 lorsque 7 ~ 80 ps. L’onde acoustique longitudinale réfléchie se dirige
ensuite vers l'interface ZnO/Zn ou la détection élasto-optique des déformations I'emporte sur
la détection interférométrique des déplacements longitudinaux, cf figure 3.5 lorsque 7 ~ 170
ps. La réflectométrie dévoile par conséquent la dynamique des impulsions de déformations
acoustiques qui franchissent l'interface ZnO/Zn apres un aller-retour au sein du film. Autrement
dit, chaque écho de déformation acoustique est détecté en surface du Zn grace a 'effet élasto-
optique prédominant. Sachant que les vitesses acoustiques longitudinales et transverses dans
la direction (0001) du ZnO vérifient v; > 2v; (v; ~ 6096 m.s™! et v; ~ 2736 m.s~ 1), alors le
deuxieme écho longitudinal 4L arrive au niveau de linterface ZnO/Zn avant le premier écho
transverse 2T, comme en témoigne la figure 3.5. Les trois premiers échos 2L, 4L, 2T sont ainsi
facilement identifiables. Le quatrieme écho qui apparait sur le signal réflectométrique est issu
de la conversion de mode de I'impulsion de déformation longitudinale 2L et de la conversion
de mode de I'impulsion de déformation transverse 2T au niveau de l'interface ZnO/Zn (la
contribution de la réflexion de la déformation 4L est négligée). L’impulsion acoustique résultante
est nommée 2L-2T/ 2T-2L, cf figure 3.5.

Le profil des échos

La similitude des profils 2L-2T/ 2T-2L et 2L démontre que la conversion de mode 2L-2T
est prédominante face a la conversion de mode 2T-2L. Les coefficients de réflexion-conversion
des déformations Rpr ~ —40% et Rp; ~ —4%, cf annexe B, attestent de lefficacité de
la conversion de mode L—T. Deux impulsions de déformations transverses 2T et 2L-2T,
de contenu fréquentiel différent, ou la déformation 2T est générée in-situ par le processus
thermoélastique et la déformation 2L-2T est générée par conversion de mode de la déformation
longitudinale 2L, coexistent par conséquent au sein du film de ZnO. Le signe négatif du
coefficient de réflexion acoustique Ry, ~ —20% au niveau de l'interface ZnO/Zn, cf annexe
B, combiné au signe négatif du coefficient de réflexion acoustique au niveau de la surface libre,
préserve le signe de chaque impulsion de déformation longitudinale apres chaque aller-retour.
Ainsi, nous vérifions que I'impulsion 4L est du méme signe de réflectivité que I'impulsion 2L.
L’impulsion 2T de méme signe de réflectivité que I'impulsion 2L montre qu’une déformation
transverse induit une variation relative de réflectivité de méme signe qu'une déformation
longitudinale. Ceci prouve qualitativement, a la fois, que la génération thermoélastique produit
des déformations L et T de méme signe, cf chapitre 1, et que les coefficients effectifs Df_,
et D]_, qui interviennent lors du processus de détection élasto-optique d’une déformation L
et T sont du méme signe, cf chapitre 2. Par conséquent, a ’appui du coefficient de réflexion
acoustique Rpr négatif, la déformation transverse 2L-2T conserve le signe de réflectivité de la
déformation longitudinale 2L.

La comparaison quantitative des amplitudes au niveau du signal de réflectivité des im-
pulsions longitudinales 2L et transverses 2T, en vue de mesurer l'efficacité de la génération
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Fig. 3.7: Deuxieme résultat expérimental picoseconde. Configuration expérimentale : longueur
d’onde A = 800 nm, épaisseur H de ZnO ~ 560 nm, angle de désorientation # ~ 20-30°.

thermoélastique des déformations transverses, n’est pas triviale tant le mécanisme de détection
élasto-optique des déformations est complexe. En effet, ’anisotropie élastique du substrat de
zinc instaure la conversion des modes incidents L ou T en modes QL et QT, cf figure 3.6,
qui participent aux mécanismes de la détection élasto-optique, cf chapitre 2. Ce ne sont donc
pas deux coefficients effectifs de détection élasto-optiques L ou T qui interviennent, comme
dans le cas d’'un substrat isotrope, mais quatre coefficients effectifs de détection élasto-optique
(K(I)PIJ)£:2,QL? (K(I)PIJ)Z:ZQ% <K<I)PIJ)£:2,QL et (K(I)PIJ)£:2,QT7 qui ponderent in-
fluence des déformations QL et QT transmises par les déformations incidentes L ou T. L’ana-
lyse quantitative des données expérimentales picosecondes sera exposée au paragraphe dédié
aux simulations numériques.

Le profil des impulsions transverses 2T et longitudinales 2L, qui portent chacune la marque
de la conversion de mode QL,QT—L et QL,QT—T lors du processus de génération et de la
conversion de mode L—QL,QT ou T—QL,QT lors du processus de détection élasto-optique,
corroborent les simulations numériques du chapitre 1. En effet, le profil réflectométrique
de la déformation longitudinale 2L est abrupt quant au profil réflectométrique atypique de
la déformation transverse, il confirme le décalage temporel occasionné lors du processus de
génération par ’asynchronisme de propagation des modes QL et QT. Le profil des impulsions
4L et 2L-2T qui subit un effet d’échelle, semble similaire au profil de la déformation 2L. De
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sorte que ’absorption acoustique du film de ZnO qui participe a ’élargissement des impulsions
acoustiques semble avoir peut d’influence tant sur les impulsions transverses que longitudinales.

Connaissant les vitesses de propagation acoustique dans la direction (0001) du ZnO (v, ~
6096 m.s~! et v; ~ 2736 m.s~!), nous pouvons estimer I'épaisseur H du film de ZnO. La mesure
du temps d’arrivée des impulsions, c¢’est-a-dire le retard 7 des “pieds” des déformations, aboutit
a H = 485 £+ 5 nm. L’incertitude quant a la mesure de 'épaisseur H découle de l'incertitude
sur les vitesses acoustiques. La figure 3.7 expose un second résultat expérimental picoseconde,
obtenu avec les mémes conditions opératoires que le précédent. L’angle de désorientation 6 de
cet échantillon se situe également aux environs de ~ 20°-30°. Le signal réflectométrique de la
figure 3.7 est similaire au signal réflectométrique de la figure 3.5. Cependant la perturbation
réflectométrique dénommée L, qui illustre la contribution interférométrique des déplacements
longitudinaux, est moins prononcée. Les retards correspondants a ’arrivée des échos au niveau
de l'interface ZnO/Zn, manifestement plus importants, permettent de mesurer 1’épaisseur H du
film de ZnO, nous obtenons H = 540 £+ 5 nm. L’écart entre les épaisseurs successives des films
de ZnO 540485 déposés est révélateur du manque de reproductibilité lié a la pulvérisation
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Fig. 3.8: [25] Génération thermoélastique dans un substrat de zinc désorienté (6 ~ 24°) sur
lequel est déposé un film de silice de 1 pm. La pompe infrarouge (A =800 nm) frappe en
incidence normale la surface de 1’échantillon. La sonde bleue (A =400 nm) frappe 1’échantillon
en incidence oblique. L’influence de la direction de polarisation sonde est exposée.
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plasma®. Cette dispersion de I’épaisseur de 55 nm environ permet de révéler les fluctuations de
la sensibilité interférométrique.

L’effet Brillouin

La génération d’ondes transverses picosecondes par conversion de modes des ondes longi-
tudinales a d’ores et déja été mise en évidence expérimentalement dans les références [27, 28],
et la génération thermoélastique in-situ d’ondes transverses picosecondes dans un substrat de
zinc désorienté a été démontrée par Matsuda et col. [25]. Les expériences réalisées par Matsuda
et col. ont permis de confirmer la faisabilité de la génération d’ondes transverses picosecondes
a partir d’un substrat de zinc désorienté (d’angle de désorientation 6 ~ 24°) sur lequel a été
déposé un film de silice SiO5. Au travers de 'effet Brillouin qui s’est manifesté lors de la pro-
pagation des déformations acoustiques au sein du film de SiO,, Matsuda et col. ont mis en
évidence une empreinte de la génération des ondes transverses, cf figure3.8.

L’effet Brillouin évoqué au chapitre 2 s’explicite simplement comme un phénomene in-
terférométrique. La figure 3.9 schématise 'interférence produite par la perturbation acoustique.
Une portion infinitésimale du faisceau sonde est rétro-diffusée par la déformation acoustique qui
se propage a la vitesse v; et interfere avec le faisceau sonde de référence. La différence de marche
entre les deux faisceaux, qui s’écrit simplement 0 = 2n,v;7 avec n; I'indice optique du matériau

A

transparent, gouverne les oscillations de I'intensité totale qui varie comme cos(5 n;v;7). L'in-

tensité totale oscille par conséquent en fonction du temps 7 a la fréquence Brillouin,

27%’1)1'

fo == (3.2)

La fréquence Brillouin dépend de la valeur des vitesses acoustiques. Par conséquent la fréquence
Brillouin de 'onde acoustique longitudinale est différente de la fréquence Brillouin de 1'onde

5Les épaisseurs déposées par pulvérisation plasma sont difficilement controlables avec une précision meilleure
que 10%. Plus le film déposé est épais, plus U'incertitude liée a I’épaisseur (estimée vis-a-vis du temps de dépdt)
est importante.
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Fig. 3.10: Premier résultat expérimental picoseconde avec un faisceau sonde bleu. A comparer
avec le résultat picoseconde exposé figure 3.7.

acoustique transverse. Les résultats expérimentaux obtenus par Matsuda et col., cf figure 3.8,
montrent ostensiblement de 0 a 400 ps les oscillations Brillouin attribuées principalement
aux ondes longitudinales. Le spectre du signal Brillouin révele néanmoins une fréquence
additionnelle, cf spectre figure 3.8, qui témoigne de l'existence de 1'onde transverse. Le pic
de réflectivité aux environs de 400 ps témoigne de la contribution élasto-optique de ’écho
longitudinal et le pic aux environs de 700 ps témoigne de la contribution élasto-optique de ’écho
transverse. La visualisation de ’écho transverse a 700 ps est convaincante vis-a-vis du succes
de la génération d'une onde transverse. Ces résultats, juxtaposés aux résultats expérimentaux
exposés dans ce chapitre, tendent a prouver que 'effet Brillouin qui peut masquer les échos des
déformations est peu propice a la détection des ondes transverses.

La dispersion des coefficients photoélastiques

Pour que 'effet Brillouin soit présent, il est nécessaire que les coefficients photoélastiques
qui régissent l'efficacité de 'interaction élasto-optique du matériau transparent soient non nuls.
Ce n’est manifestement pas le cas du ZnO qui est inerte d’un point de vue photoélastique a la
longueur d’onde de 800 nm (les oscillations Brillouin sont absentes des résultats expérimentaux
exposés figures 3.5 et 3.7). Etant donné que les coefficients photoélastiques ont un comportement
dispersif qui épouse celui de la différentielle de I'indice optique, alors, proche du Gap optique,
aux environs de 375 nm [76], les coefficients photoélastiques du ZnO [65,77,78] sont susceptibles
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Fig. 3.11: Courbes de dispersion de la partie réelle nz, et imaginaire K, de l'indice optique
du zinc [66].

de varier fortement. Les oscillations Brillouin qui apparaissent figure 3.10 attestent du fait que
les coefficients photoélastiques du ZnO deviennent non nuls a la longueur d’onde de 400 nm.

Si la valeur de I'indice optique a 400 nm est connue, alors la mesure de la fréquence Brillouin
permet la mesure de la vitesse acoustique longitudinale et vice-versa. D’autre part, la mesure
du coefficient d’amortissement de 'amplitude des oscillations est un moyen d’accéder a la
valeur du coefficient d’absorption acoustique du film transparent (aux fréquences acoustiques
de T'onde longitudinale). L’interface semble agir de fagon non négligeable sur l'atténuation
acoustique, cf figure 3.10 et 3.8, si bien que la mesure du coefficient d’absorption acoustique
est hypothéquée par la contribution de l'interface (sans doute liée a la rugosité de celle ci). Une
mesure rigoureuse du coefficient d’absorption acoustique doit par conséquent étre réalisée sur
le trajet Zn — surface libre ou surface libre — Zn. Cette mesure sera d’autant plus précise que
le film est épais. En corrolaire, un modele de diffusion acoustique a U'interface film/air pourrait
conduire & une estimation de la rugosité de surface.

La dispersion des coefficients photoélastiques du Zn est révélée par les expériences exposées
figures 3.5, 3.7, et 3.8. En effet, les expériences réalisées avec une sonde bleue et un film de silice,
cf figure 3.8, donnent un signal réflectométrique de I'impulsion de déformation longitudinale a
400 ps de signe opposé a celui obtenu avec une sonde rouge et un film de ZnO, cf figures 3.5 et
3.7. Le changement de signe du coefficient photoélastique effectif relatif a I’onde de déformation
longitudinale, par passage d’une sonde rouge a une sonde bleue, ne fait ainsi aucun doute (la
théorie de la génération thermoélastique adaptée a I’étude du systeme substrat anisotrope de Zn
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chargé par un film isotrope de ZnQO ou de silice S10y ne permet pas d’expliquer ce changement
de signe, cf chapitre 1). C’est donc la dispersion des coefficients photoélastiques du Zn qui
induit ce changement de signe.

Les sauts de réflectivité aux retards 7 ~100 ps, ~200 ps, ~300 ps, et ~400 ps, cf figure
3.10, attribuables a l'arrivée de 'onde de déformation au niveau de linterface ZnO/air ou
Zn/7ZnO, cf figure 3.7, illustrent la prédominance de la sensibilité interférométrique vis-a-vis de
la sensibilité élasto-optique. Les impulsions des déformations acoustiques sont en effet invisibles
et nous visualisons uniquement les déplacements acoustiques longitudinaux. La conversion de
modes de l'onde transverse a l'interface Zn/ZnO qui transforme une partie du déplacement
transverse incident en déplacement longitudinal (Rpy ~ 4%, cf annexe B), pour un retard
T ~ 430 ps, est faiblement visible, cf figure 3.10.

Le fait que la contribution interférométrique masque la contribution élasto-optique avec une
sonde bleue, laisse a penser que les coefficients élasto-optiques du Zn sont plus importants dans
le rouge que dans le bleu. Cet argument semble en accord avec les courbes de dispersion des
indices du Zn illustrées figure 3.11 ou il apparait que les variations d’indices du Zn sont plus
prononcées dans le proche infrarouge que dans le proche U.V. Les coefficients photoélastiques
seraient ainsi plus importants dans le proche infrarouge que dans le proche U.V.

3.2.2 Echantillon 0 ~ 0°

Les résultats picosecondes concernants un substrat métallique de zinc monocristallin non
désorienté sur lequel a été déposé, par zones, des films de ZnO d’épaisseurs distinctes sont
présentés figure 3.12.

Ces résultats expérimentaux, réalisés dans les conditions opératoires picosecondes “pompe et
sonde rouges en incidence normale”, illustrent parfaitement la compétition entre le mécanisme
de détection élasto-optique et le mécanisme de détection interférométrique, cf chapitre 2. Tantot,
pour une certaine épaisseur H de film de ZnO, ce sont les déplacements qui apparaissent, cf
figure 3.12 (a), tantot ce sont les déformations, cf figures 3.12 (b) (échos 2L, 4L) 3.12 (c) (écho
2L) et (d) (écho 2L).

D’autre part, nous pouvons remarquer que les échos longitudinaux issus du substrat de
zinc 6 ~ 0° sont “renversés” par rapport aux échos longitudinaux issus des substrats de zinc
désorientés étudiés précédemment. Il apparait donc un changement de signe de réflectivité
qui illustre les variations algébriques des coefficients photoélastiques effectifs avec 'angle de
désorientation 6. Pour cet échantillon, la détection élasto-optique des déformations longitu-
dinales ne fait intervenir qu’un seul coefficient photoélastique py3 (cf annexe C) qui régit la
détection réflectométrique (quelque soit 1'orientation du faisceau sonde). En conséquence, il est
possible de montrer qualitativement que la partie imaginaire de ce coefficient photo-élastique
ne peut étre que négative, cf chapitre 1, afin de satisfaire le signe du changement de réflectivité
observé expérimentalement.
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Fig. 3.12: Signaux réflectométriques relatifs a I’échantillon de zinc labellisé 6 ~ 0° pour quatre

épaisseurs H distinctes (a), (b), (c) et (d).

Ces résultats expérimentaux confirment avant tout le fait que la génération d’ondes
transverses picosecondes a partir de substrats non-désorientés est inefficace.
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3.2.3 Résonance de films minces de ZnO

Lorsque les longueurs d’ondes acoustiques sont plus importantes que les dimensions du
milieu propagatif, il se produit le phénomene de résonance acoustique [14]. Dans ce cas, seules
les longueurs d’ondes acoustiques commensurables avec les dimensions du milieu propagatif sont
sélectionnées, les autres interferent destructivement. Le traitement analytique de la résonance
d’un film mince d’épaisseur H, d’impédance acoustique Z, déposé sur un matériau isotrope
semi-infini d’impédance acoustique Zg, débute par 1’écriture de la continuité des contraintes
et des déplacements au niveau des interfaces et aboutit a 1’expression de la longueur d’onde
acoustique fondamentale de résonance,

Ao = 2pH, (3.3)

avec p = 1 lorsque le coefficient de réflexion acoustique des déplacements est négatif, et p = 2

lorsque le coefficient de réflexion acoustique des déplacements est positif. Le coefficient de

réflexion acoustique des déplacements est défini simplement dans ce cas selon,
 Zs— 7

. — 4
r Ze 1 2 (3.4)

L’expression (3.3) fait 'amalgame entre une onde acoustique longitudinale et transverse. Les
longueurs d’ondes acoustiques fondamentales de résonance longitudinale ou transverse sont par
conséquent déterminées par le signe des coefficients de réflexion acoustique et 1’épaisseur H du
film mince. L’extrapolation a un substrat de zinc anisotrope désorienté impose de considérer les
coefficients de réflexion rr, rrr et les coefficients de réflexion-conversion ryr et ror. L’annexe
B fournit la valeur numérique de ces coefficients r;;, ~ —0,2, rop ~ —0,08, rpr >~ —0,02
et rpr >~ —0,2. Le signe négatif commun a tous ces coefficients présage une longueur d’onde
acoustique fondamentale de résonance A\, = 2H et une fréquence fondamentale de résonance
longitudinale du type v, = v;/(2H) et transverse v, = v,;/(2H). Quant aux coefficients
d’amortissement de la résonance, dont la contribution prédominante est due aux déperditions
par transmission acoustique dans le substrat, il ne peuvent étre explicités simplement. Toutefois,
de facon qualitative, les faibles valeurs des coefficients de réflexion et réflexion-conversion
acoustique présagent un amortissement important de la résonance.

La figure 3.13 (a) montre le signal réflectométrique mesuré dans les conditions opératoires
picosecondes “pompe et sonde rouges en incidence normale”, de 1’échantillon labellisé 6§ ~ 40°
sur lequel est déposé un film mince de ZnO de 50 nm environ (estimé d’apres le temps de
dépot). La résonance du film est amortie rapidement mais la résonance mixte longitudinale et
transverse aux deux fréquences de résonance différentes semble toutefois apparaitre. La figure
3.13 (b) simule par deux cosinus amortis,

cos(muym/H)e " + cos(muyr/H)e ™7, (3.5)

la résonance expérimentale présentée figure 3.13 (a), avec H = 50 nm, v; = 6096 m.s™!,
vy = 2736 m.s™!, a; = 5,5 1010 s7! et a; = 4 100 s71. Cette simulation simpliste témoigne
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Fig. 3.13: (a) Signal réflectométrique expérimental de ’échantillon labellisé 6 ~ 40° sur lequel
est déposé un film mince de ZnO de 50 nm environ. (b) Simulation de la résonance mixte
longitudinale et transverse du film de ZnO d’épaisseur H = 50 nm, avec v; = 6096 m.s~!,
vy = 2736 m.s~ 1.

qualitativement de la probable résonance mixte longitudinale et transverse. Un effort théorique
concernant celle-ci dans le cas d'un substrat anisotrope bénéficierait a I'interprétation rigoureuse
du signal expérimental présenté figure 3.13 (a).



134 3 Etude expérimentale picoseconde et simulations numériques

Le signal expérimental, réalisé dans les conditions opératoires picosecondes “pompe et sonde
rouges en incidence normale”, issu d’un film mince de ZnO de 20 nm environ (estimé d’apres
le temps de dépot) déposé sur le substrat de Zn labellisé  ~ 20° est exposé figure 3.14. La
ligne de base qui décrit la déformation acoustique quasi-statique est singulierement différente
par rapport au résultat expérimental précédent, cf figure 3.13. Ces modifications de la ligne de
base sont peut-étre 'empreinte du confinement de la diffusion thermique.

La résonance mixte semble moins manifeste pour cet échantillon. Le filtrage numérique
de Butterworth [42] du signal réflectométrique brut permet de sélectionner dans le domaine
temporel la composante du signal qui correspond a la résonance du film de ZnO, cf figure
3.15 (a), puis la transformée de Fourier permet de caractériser la résonance dans le domaine

fréquentiel, cf figure 3.15 (b), nous obtenons la fréquence v = 9,8 10'% 57!

et la largeur a mi-
hauteur Av = 7,9 10* s7! de la résonance. La mesure de la largeur & mi-hauteur Av permet
d’accéder au coefficient d’amortissement acoustique, o = TAv, soit o = 2,5 10 s7!. Quant &
la fréquence de résonance, elle permet de mesurer ’épaisseur H du film de ZnO, nous obtenons
H = v;/(2v) = 31 nm si la résonance est longitudinale, ou H = v;/(2r) = 14 nm si la résonance
est transverse. La mesure de 'épaisseur H du film par une technique complémentaire, comme
la réflectivité de rayons X [79], permettrait de se prononcer sans ambiguité sur la nature de la

résonance observée expérimentalement.
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Fig. 3.14: Signal réflectométrique expérimental de ’échantillon labellisé 6 ~ 20° sur lequel est
déposé un film mince de ZnO de 20 nm environ.

Retard 7 (ps)

0.1F

0 1 2 3 4
Fréquence (Hz) — x10

Fig. 3.15: (a) Signal expérimental filtré basse-fréquence. (b) Transformée de Fourier du signal
filtré.
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3.2.4 Echantillons 6 ~ 20°, 8 ~ 30°, § ~ 40° sondés selon ’axe propre
extraordinaire

Ce paragraphe va permettre de réfléchir sur la métrologie de films minces et d’analyser
quantitativement les impulsions acoustiques générées par des substrats anisotropes désorientés.
Nous présentons ici les résultats expérimentaux picosecondes réalisés dans les conditions
opératoires “pompe et sonde rouges en incidence normale”. Ces résultats concernent les trois
substrats 6 ~ 20°, 6 ~ 30°, et 6 ~ 40° sur lesquels sont déposés des films minces de ZnO. La
polarisation du faisceau sonde réside dans le plan sagittal du substrat de zinc, autrement dit la
polarisation sonde est dirigée selon ’axe propre extraordinaire xs, cf chapitre 2 et figure 3.19. La
direction de polarisation sonde est un parametre qui influence la détection réflectométrique. Le
paragraphe 3.2.5 va illustrer le comportement des signaux réflectométriques lorsque la direction
de polarisation sonde est modifiée.

Les figures 3.16, 3.17, 3.18 montrent les signaux réflectométriques correspondant aux trois
échantillons 8 ~ 20°, 8 ~ 30° et § ~ 40° respectivement. Les tableaux 3.1, 3.2, 3.3 associés
a chacun des signaux réflectométriques recensent le temps 7, correspondant au maximum de
chaque écho, la largeur a mi-hauteur temporelle A7 de chaque écho, le temps d’arrivée 7,
(les “pieds”) de chaque écho. La mesure des temps caractéristiques se fait grace a la dérivée
temporelle des signaux. Le recensement des temps 7, correspondants au maximum de chaque
écho longitudinal permet de constater avec étonnement que 7,(4L) # 2 7,,(2L), le temps
nécessaire pour faire deux allers-retours au sein du film ne semble pas correspondre au double
du temps nécessaire pour faire un aller-retour. Cette singularité illustre le décalage temporel
associé au mécanisme de détection élasto-optique dans un substrat métallique, cf chapitre 2
figure 2.14. Nous avons vu en effet que la détection élasto-optique dans un substrat métallique
engendre un décalage temporel du maximum abrupt d’une déformation du type unipolaire,
au niveau du signal réflectométrique, d’autant plus prononcé que le coefficient d’absorption
optique est faible ainsi que la vitesse acoustique. Ce décalage temporel qui affecte la perception
réflectométrique du profil abrupt des déformations longitudinales, cf chapitre 1, se répercute
alors sur le temps 7,,(4L) qui vérifie, de facon approchée, 7,,(4L) = 27,,(2L) -(7,,,(2L)-7,(2L)).
Le maximum du deuxieme écho longitudinal est par conséquent décalé de (7,,(2L)-7,(2L)) qui
exprime le retard occasionné par 1’étendue spatiale non négligeable de la zone de détection. Le
décalage temporel lié a la détection élasto-optique n’influence pas le temps d’arrivée 7, et nous
pouvons vérifier que 7,(4L) ~ 2 7,(2L). Dans le but de mesurer 'épaisseur H ou vice-versa les
vitesses acoustiques v; et vy du film isotrope, il est donc impératif de se fier aux temps d’arrivée
7, plutot qu’aux temps 7,,, lesquels sont potentiellement décalés.
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Fig. 3.16: Signal réflectométrique relatif a I’échantillon de zinc 6 ~ 20°.

2L | 4L | 2T |2L-2T/ | 2L-2T-2L/ | 4T
2T-2L | 2T-2L-2L
Tm(ps) | 80| 148 | 175 | 237 304
m,(ps) | 70 | 1375 | 160 | 223

Tab. 3.1: Recensement des échos relatifs a l’échantillon de zinc 6 ~ 20°
temps d’arrivé du maximum de 1'écho et 7, correspond au temps d’arrivé du pied de 1’écho.

. T, correspond au
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Fig. 3.17: (a) Signal réflectométrique relatif a I’échantillon de zinc 6 ~ 30°, (b) dérivée
temporelle de (a).

2L | 4L 2T | 2L-2T/ | 2L-2T-2L/ | 4T
2T-2L | 2T-2L-2L
Tm(ps) | 104 | 198 | 245 | 331 426 | 509
At(ps) | 17,5 | 17,5 | 35 24

7,(ps) | 90,5 | 184 | 213,5 | 305,2

Tab. 3.2: Recensement des échos relatifs a I’échantillon de zinc 8 ~ 30° : 7, correspond au
temps d’arrivé du maximum de I’écho et 7, correspond au temps d’arrivé du pied de 1’écho.
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Fig. 3.18: Signal réflectométrique relatif a I’échantillon de zinc 6 ~ 40°.

2L 4L | 2T | 2L-2T/ | 2L-2T-2L/ | 4T
2T-2L | 2T-2L-2L
Tm(ps) | 102,5 | 184 | 225 | 296 370,5
AT(ps) | 23 45 25
m(ps) | 90 196 | 272

Tab. 3.3: Recensement des échos relatifs a 1’échantillon de zinc 6 ~ 40°
temps d’arrivé du maximum de 1'écho et 7, correspond au temps d’arrivé du pied de 1’écho.

L Tm COI‘I‘GSpOIld au
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La théorie de la génération thermoélastique des ondes acoustiques transverses dans un
matériau anisotrope , cf chapitre 1, a permis de mettre en évidence un décalage temporel des
déformations transverses lié a ’asynchronisme de propagation des modes QL et Q7. Ainsi, au
décalage temporel inhérent a la détection élasto-optique, qui agit sur le profil réflectométrique
des déformations transverses, se superpose un décalage temporel issu du processus de génération
thermoélastique. La théorie de la génération thermoélastique prédit également un profil
de déformation transverse non abrupt (contrairement au profil des déformations longitudi-
nales). Les résultats expérimentaux concernants les déformations transverses 2T confirment les
prédictions théoriques du chapitre 1. Le fait que la durée des fronts 2T et 2L soit différente, au-
trement dit le fait que 7,,,(2T) —7,(2T) # 7,,,(2L)-7,(2L), démontre que le profil des déformations
transverses est non-abrupt et témoigne du décalage temporel additionnel lié ’asynchronisme
de propagation des modes QL et QT lors du processus de génération thermoélastique.

Les simulations numériques présentées dans ce chapitre conforteront le fait que I’élargissement
temporel induit par la détection élasto-optique, adjoint a 1’élargissement temporel lié au pro-
cessus de génération thermoélastique rendent compte a eux seuls de la forme et de la largeur
des profils réflectométriques expérimentaux de chacun des échos.

H
Azimut 0y

Plan Sailgittal

L

Zinc Hexagonal

Fig. 3.19: L’angle d’azimut ¢ permet de paramétrer la direction de polarisation sonde.
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3.2.5 Influence de la direction de polarisation sonde

Le chapitre 2 consacré a la théorie de la détection élasto-optique dans des cristaux opaques
anisotropes désorientés a anticipé sur I'influence de la direction de polarisation sonde eu égard
a l'interaction élasto-optique. Lors du développement analytique du chapitre 2, deux directions
propres de polarisations sonde ont été étudiées : lorsque la direction de polarisation sonde est
dirigée selon I'axe x5 ou lorsqu’elle est dirigée selon 1'axe x, cf figure 3.19. Nous avons démontré
également qu’une direction de polarisation sonde intermédiaire peut s’exprimer comme une
combinaison linéaire de ces deux directions de polarisations propres, cf annexe C. En somme,
il n’y a pas de couplage entre ces deux directions de polarisations propres si bien que ’étude
des effets liés a la direction de polarisation sonde peut étre restreinte a 1’étude de ces deux
directions de polarisation particulieres.

Lorsque le cristal est naturellement biréfringent, comme le zinc de symétrie hexagonale par
exemple, cette distinction quant a la direction de polarisation est usuelle. Les axes propres de
polarisation bénéficient méme dans ce cas d'une dénomination afférente, par exemple, lorsque
la polarisation sonde est dirigée selon ’axe x5, cet axe porte le nom d’axe propre extraordinaire,
et lorsque la polarisation sonde est dirigée selon 'axe x1, cet axe porte le nom d’axe propre
ordinaire. En revanche, lorsque le cristal est optiquement isotrope, comme pour un cristal de
symétrie cubique (désorienté ou non), cette dénomination n’existe plus et la distinction entre ces
deux directions propres de polarisation disparait. Néanmoins 'annexe C démontre que méme
dans le cas d’un cristal cubique désorienté, optiquement isotrope, cette distinction concernant
les directions de polarisation doit persister. C’est ’anisotropie du tenseur élasto-optique pour
un matériau de symétrie cubique qui instaure cette distinction concernant les directions de
polarisation.

Les résultats expérimentaux présentés dans cette partie sont dédiés a la mise en évidence
expérimentale de l'influence au niveau de la détection élasto-optique de la direction de
polarisation sonde dans le cas d'un substrat de zinc désorienté. Nous choisissons de repérer la
direction de polarisation sonde par l'angle d’azimut ¢, cf figure 3.19. Les directions propres
correspondent alors a ¢ = 0° ou 180° (polarisation sonde dirigée selon z5) et ¢ = 90°
(polarisation sonde dirigée selon z). Deux stratégies expérimentales permettent d’étudier 'effet
de la rotation de la polarisation sonde : soit I’échantillon tourne, & polarisation fixe, soit c¢’est
la polarisation sonde qui tourne, a échantillon fixe. La stratégie expérimentale qui consiste a
tourner 1’échantillon est simple a réaliser. La stratégie expérimentale qui consiste a tourner
la polarisation sonde est réalisée en intercalant une lame demi-onde \/2 juste avant I'objectif
de microscope, cf figure 3.1. En tournant la lame demi-onde, alors la direction de polarisation
sonde tourne. Pour I'une ou 'autre de ces configurations, la direction de polarisation du faisceau
pompe tourne conjointement avec la direction de polarisation du faisceau sonde (orthogonale
a celle du faisceau pompe). Afin de s’assurer de I'innocuité de la rotation de la polarisation
pompe, un montage permettant de tourner individuellement le faisceau pompe a été réalisé. Ceci
a permis de confirmer que les résultats exposés dans ce paragraphe sont uniquement I’empreinte
de la rotation de la polarisation sonde.
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Fig. 3.20: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour le substrat de zinc
0 ~ 30° nu, lorsque I’échantillon tourne.

La figure 3.20 présente ’évolution du signal réflectométrique en fonction de ’angle d’azimut
¢ pour le substrat de zinc 6 ~ 30° nu, lorsque 1’échantillon tourne. Aux premiers instants,
lorsque 7 < 20 ps, les ondes de déformations acoustiques des modes QT et QL qui se propagent
au sein du substrat ne sont pas encore sorties de la zone de détection. Il apparait une dépendance
du mécanisme de détection élasto-optique vis-a-vis de 'angle ¢, lorsque ¢ = 0° ou 180° et
¢ = 90°. Les signaux réflectométriques montrent ainsi une variation de la sensibilité de détection
élasto-optique des ondes acoustiques générées in-situ par le mécanisme thermoélastique fonction
de la direction de polarisation sonde, en accord avec les prédictions théoriques du chapitre 2.
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Fig. 3.21: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour 1’échantillon de
zinc 6 ~ 30° sur lequel est déposé un film de ZnO de 285 nm, aux temps courts, lorsque la
polarisation tourne.

La figure 3.21 présente 1’évolution du signal réflectométrique en fonction de ’angle d’azimut
¢ pour l’échantillon de zinc 6 ~ 30° sur lequel est déposé un film de ZnO, lorsque la
polarisation tourne. Nous observons des similitudes par rapport au résultat présenté figure
3.20. La dépendance de la détection élasto-optique vis-a-vis de la direction de polarisation
sonde est manifeste et reproductible lorsque ¢ = 0° ou 180° et ¢ ~ 90°.
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Fig. 3.22: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour 1’échantillon de
zinc 6 ~ 30° sur lequel est déposé un film de ZnO de 285 nm environ, lorsque la polarisation
tourne.

La figure 3.22 présente 1’évolution du signal réflectométrique, notamment 1’évolution du
profil de chacun des échos, en fonction de I’angle d’azimut ¢ pour I’échantillon de zinc 6 ~ 30°
sur lequel est déposé un film de ZnO de 286 nm environ, lorsque la polarisation tourne.
La dépendance de la détection élasto-optique vis-a-vis de la direction de polarisation sonde
n’est pas équivalente selon l'origine de 1’écho, longitudinal ou transverse. Le chapitre 2 a
permis d’envisager analytiquement ce comportement inégal de la détection élasto-optique. Nous
pouvons simplement rappeler le fait que ce sont les deux modes acoustiques QL et QT du
substrat anisotrope qui sont détectés simultanément, avec un poids différent selon que le mode
incident est longitudinal ou transverse, cf équation (2.90).
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Fig. 3.23: Evolution du profil réflectométrique des échos en fonction du parametre ¢ pour
I’échantillon de zinc 6 ~ 30° sur lequel est déposé un film de ZnO de 285 nm environ, lorsque
la polarisation tourne.

La figure 3.23 extrait le profil des échos de la figure 3.22, en fonction de I'angle d’azimut
¢. Nous constatons que le profil des échos transverses est moins affecté par la rotation de
polarisation sonde tandis que le profil des échos longitudinaux est fortement modifié par
la rotation de polarisation sonde. Lorsque l'angle d’azimut ¢ vaut 90°, le profil de ’écho
longitudinal est apparenté a la dérivée du profil réflectométrique d’une déformation unipolaire
individuelle (au signe pres). Autrement dit, le profil de 1’écho longitudinal lorsque ¢ vaut 90° a
un lien de parenté avec la dérivée temporelle du profil de I’écho longitudinal lorsque ¢ vaut 0° ou
180°. Cette éventualité a été discutée au cours du chapitre 2. Nous mentionnerons seulement
le fait que l’asynchronisme de propagation des modes QL et QT combiné avec la détection
élasto-optique opposée des modes QL et QT est a 'origine de ce comportement atypique de la
détection élasto-optique, cf équations (2.101) et (2.102) du chapitre précédent.
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Fig. 3.24: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour ’échantillon de
zinc 0 ~ 30° sur lequel est déposé un film de ZnO de 285 nm environ, lorsque 1’échantillon
tourne.

Afin de lever toute suspicion quant a l'origine du comportement singulier de la détection
élasto-optique lorsque ¢ vaut 90°, l'influence de la rotation de polarisation sonde a également
été étudiée lorsque I’échantillon tourne. L’axe de rotation de I’échantillon ne coincidant pas
avec le plan d’incidence des faisceaux pompe et sonde, chacune des mesures réflectométriques
présentées figure 3.24 concerne une zone distincte de I’échantillon (de 0° a 180°, la distance
entre les zones insolées est de quelques mm). Nous observons la méme tendance concernant
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Fig. 3.25: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour 1’échantillon de
zinc 6 ~ 40° sur lequel est déposé un film de ZnO de 275 nm environ, lorsque la polarisation
tourne.

la détection élasto-optique lorsque ¢ vaut 90°. Ce n’est donc pas un effet local et les résultats
sont tout a fait reproductibles. D’autre part, les inhomogénéités de 1’épaisseur du film de ZnO
sont révélées par les fluctuations de la contribution interférométrique des déplacements longi-
tudinaux, cf figure 3.24 lorsque 7 ~ 50 ps. Ceci illustre de nouveau la compétition entre le
mécanisme de détection interférométrique et le mécanisme de détection élasto-optique.
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Fig. 3.26: Evolution du profil réflectométrique des échos en fonction du parametre ¢ pour
I’échantillon de zinc 6 ~ 40° sur lequel est déposé un film de ZnO de 275 nm environ, lorsque
la polarisation tourne.

Les figures 3.25 et 3.26 concernent ’échantillon de zinc 6 ~ 40° sur lequel est déposé un
film de ZnO de 275 nm environ. Le comportement du profil des échos vis-a-vis de la rotation de
polarisation sonde est similaire au cas précédent. Les résultats concernants 1’échantillon de zinc
0 ~ 20° sur lequel est déposé un film de 205 nm environ, cf figure 3.27, présentent également
des similitudes. Le profil réflectométrique des ondes longitudinales lorsque ¢ ~ 90°, apparenté
a la dérivée temporelle de la déformation, semble se confirmer de facon générale.
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Fig. 3.27: Influence du parametre ¢ lors de la détection élasto-optique pour 1’échantillon de
zinc 0 ~ 20° sur lequel est déposé un film de ZnO de 205 nm environ, lorsque la polarisation

tourne.
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3.2.6 Simulations numériques

Les simulations numériques de ce paragraphe, réalisées en vue de concrétiser les calculs
analytiques des chapitres précédents, vont permettre d’extraire une famille de coefficients
photoélastiques qualitativement et quantitativement compatibles avec ’ensemble des résultats
expérimentaux. Compte tenu du grand nombre d’inconnues, en tout premier lieu les parties
réelles et imaginaires des cinq coefficients photoélastiques pi3, P31, P12, P11, Pas, Mais aussi
la profondeur de la zone d’excitation effective et les coefficients d’absorption acoustique
(longitudinal et transverse) du ZnO, il parait utopique de caractériser de fagon univoque
I’ensemble de ces inconnues a partir des seuls résultats expérimentaux engrangés par chacun des
échantillons. Nous allons par conséquent rechercher une famille de coefficients photoélastiques
physiquement pertinents, qui respectent 1’ensemble des résultats expérimentaux. L’enjeu des
simulations numériques est avant tout de prouver quantitativement le renversement des échos
lorsque 6 est différent de 0°, de confirmer le profil atypique des échos longitudinaux lorsque
¢ ~ 90°, mais aussi de rendre compte de I'amplitude des échos longitudinaux et transverses de
chacun des échantillons.

Normalisation des signaux en amplitude

Afin de comparer 'amplitude des échos pour divers échantillons, affranchie des conditions
expérimentales (comme la puissance laser, la taille des spots...), nous avons étudié 'opportunité
de normaliser les signaux réflectométriques par rapport au pic électronique de la coincidence
temporelle du faisceau pompe et du faisceau sonde (7 ~ 0 ps). La figure 3.28 montre la
superposition des signaux réflectométriques issus de I’échantillon de zinc 8 ~ 30°, normalisés
par rapport au pic électronique, lorsque la puissance pompe varie de 5 mW a 110 mW, et
la figure 3.30 montre la superposition des signaux réflectométriques issus de 1’échantillon de
zinc 6 ~ 30°, normalisés par rapport au pic électronique, lorsque la puissance sonde varie de
0,1 mW a 5 mW. Ces résultats attestent du bien fondé de la normalisation par rapport au
pic électronique. Quelle que soit la puissance du faisceau pompe ou sonde, c’est-a-dire quelle
que soit la densité d’énergie (la taille des spots est fixée), les signaux normalisés par le pic
électronique sont équivalents. Nous supposons alors que le pic électronique joue le role de jauge
permettant de normaliser les signaux afférents a un meéme échantillon ou a des d’échantillons
différents. L’étude comparative de I'amplitude des échos acoustiques, affranchie des conditions
expérimentales, peut donc étre envisagée pour des échantillons distincts.

Le comportement linéaire de I’amplitude du pic électronique lorsque la densité de puissance
pompe varie est illustré par la figure 3.29 et le comportement linéaire de 'amplitude du pic
électronique lorsque la densité de puissance sonde varie est illustré par la figure 3.31. Les
résultats présentés figure 3.28 et 3.29 démontrent alors la linéarité de la génération acoustique
et les résultats présentés figure 3.30 et 3.31 démontrent alors la linéarité de la détection
réflectométrique.
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Fig. 3.28: Normalisation par rapport a l'amplitude du pic électronique des signaux
réflectométriques correspondants a 1’échantillon de zinc # ~ 30°, lorsque la puissance du fais-
ceau pompe varie de 5 mW a 110 mW. Un atténuateur variable permet de modifier la puissance

pompe. La puissance de I'objectif de microscope utilisé est x10.
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Fig. 3.29: Représentation de 'amplitude du pic électronique en fonction de la puissance pompe
pour un spot de diametre ~ 30 pm.
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Fig. 3.30: Normalisation par rapport a l'amplitude du pic électronique des signaux
réflectométriques correspondants a 1’échantillon de zinc 8 ~ 30°, lorsque la puissance du faisceau
sonde varie de 0,1 mW a 5 mW (au-dela de 5 mW la réponse de la photodiode est non-linéaire).

La puissance de 'objectif de microscope utilisé est x10.
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Fig. 3.31: Représentation de 'amplitude du pic électronique en fonction de la puissance sonde

pour un spot de diametre ~ 30 pm.



3.2 Expériences dans les monocristaux de zinc 153

Les déformations

Les substrats 6 ~ 0°, 6 ~ 20°, 6 ~ 30°, et 0 ~ 40° ont été caractérisés en diffraction X, cf
annexe D, et nous avons ainsi pu déterminer avec précision la valeur de I'angle de désorientation
f de chacun d’entre eux. Les angles de désorientation des échantillons 6 ~ 20°, 6 ~ 30°, 6 ~ 40°
valent respectivement 15,9°, 28,4° et 36,5°. La mesure précise des angles de désorientation
de ces échantillons permet d’entreprendre avec rigueur la simulation numérique des signaux
réflectométriques.

La simulation numérique des signaux réflectométriques débute par la simulation numérique
des déformations acoustiques au voisinage immédiat de Uinterface ZnO/Zn. Les calculs ana-
lytiques de la génération thermoélastique, présentés au chapitre 1, et les calculs numériques
des coefficients de réflexion et réflexion-conversion acoustiques, présentés dans 'annexe B, sont
nécessaires pour mener a bien ces simulations. Les figures 3.32 et 3.33 présentent les simulations
de la dynamique des déformations acoustiques longitudinales et transverses des échantillons
6 ~ 0° 6 ~ 20°(16°), 6 ~ 30°(28,4°), 6 ~ 40°(36,5°), au voisinage de 'interface Zn/ZnO.
D’apres la figure 3.33, nous constatons que I'amplitude des déformations acoustiques varie peu
avec 'angle de désorientation 6 compris entre 16° et 36,5°. Au vu de ces simulations, il parait
alors évident que les écarts d’amplitude des échos observés figures 3.16, 3.17, et 3.18 sont
imputables a la détection élasto-optique plutot qu’a la génération thermoélastique.
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Fig. 3.32: Simulation des déformations acoustiques dans le ZnO, proche de U'interface Zn/ZnO,

pour les échantillons respectifs § ~ 0°. La densité de puissance vaut 1 J.m~2 et 'épaisseur H
vaut 300 nm. La diffusion thermique et électronique est négligée.
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Fig. 3.33: Simulation des déformations acoustiques dans le ZnO, proche de I'interface Zn/ZnO,
pour les échantillons 6 ~ 20°(16°), 6 ~ 30°(28,4°) et # ~ 40°(36,5°). La densité de puissance
vaut 1 J.m~2 et I’épaisseur H vaut 300 nm. La diffusion thermique et électronique est négligée.
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Extraction des coefficients photoélastiques du zinc

Les simulations numériques se poursuivent par le calcul des intégrales ) (cf équation
2.92). Avec les valeurs numériques des huit facteurs de transmission des déformations calculés
dans l'annexe B, et pour un jeu aléatoire de coefficients photoélastiques, nous calculons
successivement les coefficients (K (I)Pry), et les coefficients Dy (cf équation 2.91). Gréace
aux simulations des déformations, nous sommes alors a méme de réaliser la simulation de la
réflectivité différentielle dynamique dR. La technique d’ajustement par la méthode des moindres
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Fig. 3.34: Simulations numériques de la réflectivité différentielle d R respective aux échantillons
O ~ 0° 6 ~ 20°(16°), 6 ~ 30°(28,4°), 8 ~ 40°(36,5°), cf résultats expérimentaux présentés
figures 3.12, 3.16, 3.17, 3.18, 3.22, 3.23, 3.25, 3.26 et 3.27
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carrés appliquée a la détermination des coefficients photoélastiques permet de déterminer un
jeu de coefficients photoélastiques qui reproduisent au mieux les résultats expérimentaux. Nous
aboutissons ainsi a la simulation numérique de la réflectivité différentielle dR présentée figure
3.34. L’adéquation entre les simulations numériques et les résultats expérimentaux dépend de
la robustesse de la technique d’ajustement par la méthode des moindres carrés. Or plus les
parametres a ajuster sont nombreux, plus 'optimum déterminé par la méthode des moindres
carrés peut étre biaisé. C’est pourquoi nous avons choisi de restreindre notre investigation aux
six coefficients photoélastiques supposés imaginaires purs (les coefficients photoélastiques d'un
métal parfait sont imaginaires purs). Les simulations numériques des signaux réflectométriques
respectifs aux échantillons 6 ~ 0°, 8 ~ 20°(16°), 6 ~ 30°(28,4°), 6 ~ 40°(36, 5°) présentées figure
3.34, sont réalisées avec les coefficients photoélastiques suivants, au coefficient multiplicatif pres,

P13 = —0,097, p12 = —0,857, ps1 = —2,997, pn = —95,02j, ps3 = 2,237, paa = —2,03,
ou normalisés par rapport au coefficient p13 (de partie imaginaire négative),
P13 =1, p12 =9,6, p31 = 33,9, p11 = 97,2, p33 = —25,3, paa = 22, 7.

Afin de rendre compte de la diffusion électronique, le coefficient d’absorption effectif impliqué
dans les simulations présentées figure 3.34 est deux fois plus petit que le coefficient d’absorption
optique. La largeur a mi-hauteur des échos longitudinaux est dans ce cas A7y, ~ 19 ps,
ATy ~33 ps alors que sans diffusion électronique nous obtenons A7}, ~ 12 ps et A7y, ~22 ps.
En adoptant un coefficient d’absorption effectif qui dépend a la fois de I’angle de désorientation
0 et de la direction (c’est-a-dire asg # ), il serait possible de modéliser plus précisément
la largeur a mi-hauteur de chacun des résultats expérimentaux présentés figures 3.16, 3.17, et
3.18. Autrement dit, en stipulant une anisotropie du mécanisme de diffusion électronique, nous
pourrions rendre mieux compte de la largeur a mi-hauteur expérimentale. Cette hypothese est
anecdotique, le point essentiel qui se dégage des simulations numériques est avant tout le fait
que nous sommes a méme de reproduire numériquement les observations expérimentales. Les
simulations numériques confortent ainsi nos prédictions théoriques tout en illustrant une des
applications concretes de 'acoustique picoseconde : la mesure de coefficients photoélastiques.
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3.3 Expériences dans les polycristaux

En prolongement des expériences picosecondes réalisées a partir de substrats monocristallins
de zinc, nous avons étudié la possibilité de la génération et la détection d’ondes planes
transverses picosecondes a partir de substrats métalliques polycristallins de zinc, de fer, de
plomb et d’aluminium. L’attrait de ce genre de substrats métalliques réside en la désorientation
native des cristallites de taille au moins micrométrique. Comme chacun sait, un matériau
polycristallin est constitué d’une multitude de grains en général non texturés (c’est-a-dire
d’orientation aléatoire) qui pourraient individuellement jouer le role de transducteur et de
capteur d’ondes planes transverses picosecondes. L’annexe C a permis d’évaluer d'un point de
vue analytique la potentialité de ce genre de systemes. Nous avons démontré que, pour toute
classe de symétrie cristallographique, la détection élasto-optique est sensible a la valeur absolue
et non relative de I’angle de désorientation®. Ceci signifie que la contribution réflectométrique
individuelle de chaque cristallite, d’orientation supposée aléatoire, s’ajoute positivement et ce
meéme si la moyenne des déformations transverses sur ’ensemble des cristallites est nulle.

3.3.1 Les polycristaux de zinc

La préparation et la caractérisation des substrats polycristallins de zinc sont détaillés annexe
D. Les substrats polycristallins de zinc étudiés sont composés de cristallites de taille au moins
micrométrique (la taille des cristallites se situe entre 1 pum et 25 pum, cf annexe D, image
D.11). La comparaison de la taille caractéristique des cristallites de zinc a la taille du spot laser
(typiquement le diametre des spots vaut D ~ 10 — 30 um) permet de constater qu'une dizaine
de cristallites participent simultanément a la génération et a la détection des ondes acoustiques
picosecondes. D’autre part, les spectres de diffraction X présentés annexe D suggerent une
orientation plutot aléatoire des cristallites. Ainsi 'orientation individuelle de la dizaine de
cristallites insolés peut correspondre a une configuration favorable de génération et de détection
d’ondes acoustiques transverses picosecondes.

Les figures 3.35 et 3.36 attestent du succes de la génération et de la détection d’ondes trans-
verses picosecondes a partir de substrats polycristallins de zinc. Afin d’analyser les conditions
d’obtention d’ondes transverses a partir de ces substrats polycristallins, nous avons étudié I'in-
fluence de la taille du spot laser sur les signaux réflectométriques picosecondes, recueillis en
différents points de I’échantillon, par pas de 100 pm. Nous avons ainsi évalué corrélativement
I'opportunité fournie par des mesures opto-acoustiques picosecondes de caractériser I’orientation
locale des cristallites. En prétant une attention particuliere aux ondes transverses, une mesure
picoseconde peut en effet témoigner de la désorientation ou non des cristallites. Le champ d’in-
vestigation picoseconde bénéficie ainsi d’une application concrete novatrice, complémentaire a
la diffraction de rayons X : la mesure de 'orientation cristallographique locale d'un matériau.

Les figures 3.35 et 3.36 montrent les signaux réflectométriques picosecondes réalisés dans

6Si I’angle de désorientation @ est changé en —@ la détection élasto-optique est inchangée.
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Fig. 3.35: (a) Signaux réflectométriques relatifs & un polycristal de zinc sur lequel est déposé
un film de ZnO de 450 nm d’épaisseur environ avec un objectif de microscope x6,5. (b) La
moyenne des signaux et (c¢) un des signaux (a).

les conditions opératoires “pompe et sonde rouges en incidence normale”, avec un objectif de
microscope de puissance respective x6,5 et x40. Nous constatons que les échos transverses 2T
et les échos issus de la conversion de modes 2T-2L/2L-2T, qui témoignent de la désorientation
d’un certain nombre de cristallites, sont présents de fagon systématique. Quelle que soit la taille
des spots, quelle que soit la zone de ’échantillon insolée, les ondes transverses sont générées et
détectées.

Les mesures picosecondes concernant I’échantillon # ~ 0° ont montré quantitativement que
la contribution réflectométrique d’un échantillon non désorienté € ~ 0° était moindre que pour
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Fig. 3.36: (a) Signaux réflectométriques relatifs & un substrat polycristallin de zinc sur lequel
est déposé un film de ZnO de 450 nm d’épaisseur environ avec un objectif de microscope x40.
(b) La moyenne des signaux (a) et (¢) un des signaux (a).

un échantillon désorienté. A D'appui des résultats picosecondes concernant les monocristaux,
nous sommes alors a méme de concevoir que la contribution des cristallites non désorientés
peut étre masquée par la contribution des cristallites désorientés. Or, méme avec un objectif
de microscope x60, nous n’avons jamais recueilli un signal apparenté a celui de 1’échantillon
0 ~ 0°. Ces expériences picosecondes suggerent par conséquent que ’orientation statistique des
cristallites est systématiquement favorable a la génération d’ondes transverses (c’est-a-dire non
(0001)). Nous concluons ainsi, a contrario de ce qui est suggéré par les mesures de diffraction
de rayons X, a une texture des cristallites différente de (0001).
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En complément, le profil de I’écho longitudinal, qui dépend de la direction de polarisation
sonde, donne une information sur la direction moyenne du plan sagittal des cristallites
insolés. Ce qui veut dire que les mesures picosecondes permettent non seulement de déduire
qualitativement la désorientation locale des cristallites mais aussi la direction moyenne locale
du plan sagittal.

3.3.2 Les polycristaux de fer, de plomb et d’aluminium

D’un point du vue analytique, la potentialité de la génération et la détection d’ondes
transverses picosecondes dans des substrats métalliques cubiques désorientés est gouvernée par
I'écart a l'isotropie élastique, Cyy # (C11 — Ch2)/2, vis-a-vis de la génération thermoélastique
(cf chapitre 1), et par I'écart & l'isotropie élasto-optique, pyy # (p11 — p12)/2, vis-a-vis de la
détection élasto-optique (cf annexe C).

Expérimentalement, nous avons testé différents types de polycristaux métalliques : des
substrats polycristallins de fer, cf figure 3.37, de plomb, cf figure 3.38, et d’aluminium, cf figure
3.39. La préparation et la caractérisation de ces échantillons est explicitée annexe D. Les ondes
transverses ne sont manifestement pas détectées. Ceci est sans doute imputable a la sensibilité
élasto-optique moindre pour les cristaux cubiques que pour les cristaux hexagonaux, cf annexe
C.

Néanmoins, les expériences novatrices (d’apreés nos connaissances jamais réalisées aupara-
vant) concernant le fer et le plomb permettent d’évaluer l'attrait de ces matériaux en vue de
la génération d’impulsions acoustiques ultracourtes. D’apres la dynamique des déplacements
acoustiques concernant le fer, cf figure 3.37 (a), et d’apres la dynamique des déformations
acoustiques concernant le plomb, cf figure 3.38 (a), le fer synthétise mieux que le plomb les
caractéristiques picosecondes attendues (c’est-a-dire une dynamique inférieure a la dizaine de
picosecondes des déplacements ou des déformations). Il semblerait méme que le fer soit aussi
bon candidat en tant que transducteur ultrabref que I'aluminium, cf figure 3.39.
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Fig. 3.37: (a) Signal réflectométrique relatif & un substrat polycristallin de fer sur lequel est
déposé un film de ZnO de 300 nm d’épaisseur environ. (b) La dérivée temporelle de (a).
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Fig. 3.38: (a) Signal réflectométrique relatif a un substrat polycristallin de plomb sur lequel
est déposé un film de ZnO de 300 nm d’épaisseur environ. (b) La dérivée temporelle de (a).
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Fig. 3.39: (a) Signal réflectométrique relatif & un substrat polycristallin d’aluminium sur lequel
est déposé un film de ZnO de 300 nm d’épaisseur environ. (b) La dérivée temporelle de (a).

Conclusion

L’étude expérimentale présentée dans ce chapitre a permis de confirmer nos prédictions
théoriques a la fois concernant la génération thermoélastique et la détection élasto-optique de
déformations dans des cristaux anisotropes désorientés. A partir de substrats métalliques mono-
cristallins, nous avons ainsi mis en évidence quelques singularités intrinseques au mécanisme de
détection élasto-optique : 1’élargissement temporel des échos et la sensibilité polarimétrique du
profil des échos. La manifestation de la génération thermoélastique asynchrone des déformations
transverses est également apparue lors de l'analyse quantitative des échos transverses. Les
simulations numériques ont étayé nos calculs analytiques tout en illustrant une application
métrologique de 'acoustique picoseconde a savoir, la mesure de coefficients photoélastiques.

La génération et la détection dans des substrats polycristallins de zinc a par ailleurs
été démontrée. Ceci permet d’envisager a moindre cotit la vulgarisation de transducteurs
picosecondes transverses. Une application novatrice, suggérée par ces résultats expérimentaux,
complémentaire a une analyse par diffraction de rayons X, est la mesure de l'orientation
cristallographique d’un matériau polycristallin constitué de grains au moins micrométriques.



Conclusion générale

Dans ce travail de these, la génération et la détection d’ondes planes transverses acoustiques
picosecondes a partir de substrats métalliques désorientés monocristallins ou polycristallins
sont démontrées théoriquement et confirmées expérimentalement. Le mécanisme de génération
thermoélastique des ondes acoustiques transverses est élucidé. Les simulations numériques du
premier chapitre mettent en évidence I’asynchronisme de propagation des modes propres Q)L
et QT du substrat anisotrope, responsable de 'élargissement temporel de la dynamique des
déformations acoustiques transverses générées in situ. D’autre part, les modifications de la dy-
namique et de 'amplitude du profil des échos, observées expérimentalement sur les signaux
réflectométriques par rotation de la polarisation du faisceau sonde, sont interprétées analyti-
quement et numériquement. L’asynchronisme de propagation des modes propres QL et QT
est de nouveau révélé ainsi que l’anisotropie élasto-optique du substrat qui instaure deux axes
propres optiques extraordinaires et ordinaires aux fonctions sensibilités différentes.

La théorie de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes,
exposée en détail au cours du premier chapitre, illustre 'intérét de la technique de résolution
basée sur une transformée de Fourier temporelle suivie d'une transformée de Laplace spatiale.
Cette technique de résolution analytique permet de discerner rapidement la contribution ther-
mique de la contribution acoustique des déplacements et des déformations. L’étude de lefficacité
de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes est ainsi facilitée.
La potentialité de la génération thermoélastique d’ondes acoustiques transverses picosecondes a
partir de métaux désorientés est évaluée numériquement. La génération thermoélastique d’ondes
acoustiques transverses picosecondes a partir de métaux cubiques, isotropes d’un point de vue
dilatation thermique, est notamment démontrée. L’analyse et 'interprétation des simulations
numériques de 'onde de déformation acoustique transverse a mis en exergue un élargissement
temporel inattendu lié a I'asynchronisme de propagation des modes acoustiques QL et QT
générés dans un cristal anisotrope désorienté. La théorie de la génération thermoélastique ap-
porte ainsi un éclaircissement vis-a-vis de la dynamique des ondes transverses acoustiques ob-
servées expérimentalement.

163



164 Conclusion

La théorie de la détection réflectométrique d’ondes acoustiques exposée dans le deuxieme
chapitre a permis d’expliciter les mécanismes de l'interaction élasto-optique dans un contexte
général et dans le cas d’intéret, qui épouse la situation expérimentale du dernier chapitre,
d’un substrat opaque anisotrope désorienté sur lequel est déposé un film transparent isotrope.
Au cours du développement théorique, nous avons mis en évidence la diffusion Brillouin, la
détection interférométrique des déplacements acoustiques dans des films minces transparents et
la détection élasto-optique des déformations acoustiques dans des substrats opaques. D’autre
part, le séquencage analytique concernant le mécanisme de détection élasto-optique dans un
substrat opaque anisotrope désorienté est amplement détaillé afin d’envisager la modélisation
numérique des signaux expérimentaux du dernier chapitre. Quelques caractéristiques inhérentes
au mécanisme de détection élasto-optique dans un substrat opaque sont également évoquées :
I’élargissement temporel du profil de la déformation ainsi que I'éventuelle sensibilité élasto-
optique a la dérivée de la déformation.

L’étude expérimentale présentée dans le troisieme et dernier chapitre a permis de confirmer
nos prédictions théoriques a la fois concernant la génération thermoélastique et la détection
élasto-optique de déformations dans des cristaux anisotropes désorientés. A partir de substrats
métalliques monocristallins de zinc, nous avons ainsi mis en évidence quelques singularités in-
trinseques au mécanisme de détection élasto-optique : I'élargissement temporel des échos et la
sensibilité polarimétrique du profil des échos. La manifestation de I'asynchronisme de propa-
gation des modes QL et QT lors du processus de génération thermoélastique des déformations
transverses est également apparue lors de ’analyse quantitative des échos transverses. Les simu-
lations numériques ont étayé nos calculs analytiques tout en illustrant une application concrete
de 'acoustique picoseconde a savoir, la mesure de coefficients photoélastiques. La génération et
la détection dans des substrats polycristallins de zinc a par ailleurs été démontrée. Ceci permet
d’envisager a moindre cotit la vulgarisation de transducteurs picosecondes transverses.

Les applications directes de ce travail de these sont diverses. De fagon évidente, I'utilisation
de cette nouvelle famille de substrats métalliques transducteurs-capteurs monocristallins ou
polycristallins d’ondes transverses acoustiques picosecondes offre un nouveau champ d’investi-
gation réaliste : le diagnostic mécanique transverse de films submicroniques. Par exemple, il est
dorénavant possible de concevoir de nouvelles perspectives expérimentales comme le controle
de 'adhésion de films minces par voie acoustique transverse. Il est également possible d’en-
trevoir des applications tres spécifiques comme la caractérisation de 1'orientation cristallogra-
phique de systéemes microniques, comme par exemple des ilots métalliques déposés sur sili-
cium. Il est également possible d’envisager de facon prospective la nanotribologie transverse
de films liquides. C’est un enjeu fondamental qui permettrait de confirmer ou d’infirmer la
propagation d’ondes acoustiques transverses, ultra-hautes fréquences, dans des liquides. Dans
la continuité et en prolongement des travaux exposés au cours de cette these, plusieurs idées
pourraient également voir le jour. De récentes expériences [15] ont dores et déja montré qu’un
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train d’impulsions pompes permet de controler le profil des déformations acoustiques. Afin de
palier I’élargissement temporel des déformations acoustiques transverses, nous suggérons par
conséquent 1'utilisation d’un train de plusieurs impulsions pompes retardées de quelques pico-
secondes. D’autre part, d’autres voies pourraient étre explorées afin d’optimiser la détection des
ondes transverses. Ceci permettrait sans doute de confirmer expérimentalement la génération
et la détection d’ondes transverses a partir de substrats de symétrie cubique de fer, de plomb,
et d’aluminium par exemple.






Troisieme partie

Annexes

167






Annexe A

Transformation des tenseurs réduits

Cozﬂ et B,

La technique de changement de base du tenseur des constantes élastiques réduit C,5 et du

tenseur réduit B, d'un systeme hexagonal, qui sont essentiels aux simulations du chapitre 1,

est explicitée dans cet annexe [80]. La transposition a un systeéme cubique est triviale. Pour

un systeme hexagonal, le tenseur des constantes élastiques réduit est de la forme, dans la base

propre,

Chp Cip Ci3 0 0 0
Cis Cii Ci3 0 O 0
o Ciz Ci3 C3 0 0 0
o 0 0 0 Cyu O 0
0 0 0 0 Cu 0

0 0 0 0 0 (Cu—Cw)/2

Quant au tenseur réduit B, issu du produit tensoriel du tenseur des constantes élastiques et

du tenseur de dilatation thermique (B;; =

iikiBrt), 1l s”écrit, dans la base propre,
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170 A Transformation des tenseurs réduits C,3 et B,

La matrice de transformation M,

1 0 0 0 0 0
0 cos?0 5in20 2sinbcost 0 0
M - 0 sin20 cos?)  —2sinfcos 0 0
0 —sinbcosh sinbcost cos20 0 0 ’
0 0 0 0 cost) —sinb
0 0 0 0 sinf  cosf

permet le calcul en notation condensée de la transformation des tenseurs réduits C,g et B, lors
d’un changement de base produit par une rotation d’angle 6 autour de I’axe x, selon,



Annexe B

Réflexion, Réfraction et Conversion de
modes a ’'interface d’un milieu isotrope
et d’un milieu anisotrope

Les calculs théoriques permettant d’accéder aux coefficients de transmission, de réflexion-
conversion de modes, des déplacements et des déformations acoustiques a 'interface d’un milieu
isotrope et d’un milieu anisotrope, vont permettre de quantifier la conversion de mode L — T
observée expérimentalement (cf chapitre 3 et [27,28]). De plus, 'ensemble de ces coefficients
joue un role important dans la simulation et 'interprétation des résultats expérimentaux.

B.1 Mode incident L ou T

Envisageons une onde incidente, polarisée L ou T, du milieu isotrope vers le milieu
anisotrope. Pour satisfaire les conditions a la frontiere de séparation, il faut introduire deux
modes réfléchis L’ et T ainsi que deux modes propres orthogonaux transmis QL et QT', dont les
directions de polarisation sont paramétrées par Pangle a! (cf figure B.1). Avec les conventions
académiques [63] de direction des modes adoptées, les déplacements acoustiques s’écrivent, pour
les ondes incidentes,

0

U; U%@j(Wt_kTIB)

, (B.1)

uzej(wtkazg)

pour les ondes réfléchies,

0
' _uljcj el (wt+krxs3)
(wt—i—kag)

, (B.2)

—u/°el
ure

IBien souvent « est différent de I’angle de désorientation 6.
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T L
Matériau L T’
Isotrope
T2
Matériau QT

Anisotrope . /§'04

€3

Fig. B.1: Réflexion, réfraction et conversion des modes L et T, en incidence normale.

pour les ondes transmises,

0
ugr | ugy sina el @i-keres) (B.3)

o j(wt—kgrzs)
U cosa e (wi—kq
et

0
uQr | uypcosa elWikars) (B.4)
—uQysin o eI (Wi—kQres)

ou ki, kr, kor, kgr sont les vecteurs d’ondes des modes L, T', QL, QT respectivement. Nous
envisageons le cas général ou deux modes L et T sont incidents vers 'interface. La situation ou
seulement 1'un ou 'autre de ces modes est incident se déduit simplement des calculs menés dans
le cas général. Les conditions de continuité des déplacements et les conditions de continuité des
contraintes au niveau de l'interface sont les deux équations maitresses du calcul théorique. La
continuité des déplacements s’écrit,
{ UG — U = Uy sin o + U cos (B.5)
ug, — UF = ugy, COS o — Uy sinav. '

L’équation exprimant la continuité des contraintes ne s’obtient pas si aisément, le milieu
anisotrope impose une écriture tensorielle des contraintes. Les contraintes se déduisent des
déformations par la loi de Hooke. Sous forme réduite, le vecteur déformation dans le matériau
isotrope au niveau de l'interface, est de la forme,
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0

0
—jkr(ug + uf)
—jkr(ug + up)

0

0

S+ Sy = (B.6)

La loi de Hooke donne alors la contrainte dans le matériau isotrope,
L+ ur)
—j]{?LCu(U% + U/[Cj)
' L

7 )

_ +uf
Oisotrope —

Quant au vecteur déformation dans le matériau anisotrope, il s’écrit, au niveau de l'interface,

0
0
—Jj(=kqrugrsina + kqrug, cos )
—j(kQrugr cos o+ kqrug, sin a)
0
0

Sor + Sqr = (B.8)

La loi de Hooke donne ensuite la contrainte dans le matériau anisotrope. L’anisotropie du
matériau anisotrope étant accentuée par une désorientation d’angle 6 des axes propres par
rapport au repere xi, Ts, 3, il est possible de prouver que les coefficients élastiques Ciq, C;,
b6, Clg, Ch, Cls, Ch5 sont invariants et restent donc identiquement nuls. C’est pourquoi les
deux dernieres composantes de la contrainte réduite dans le matériau anisotrope sont nulles,

—jC3(—kqrugy sina + kqrug cos ) — jC1 (kqrugy cos a + kqrug, sin a)
—JjCos(—kqrugyy sin a + kqrug cos ) — jCy, (kqrugy cos a + kqrug,, sina)
C(kqrugy cos a + kqrug sin a
Clu(kgrugyr cos a + kqrug, sin a

_ _ <_kQTquT sin o + k‘QLusz cosa) —j ) (B.9)
ansotrope —jC’ig(—kQTquT sina + kqgrug, cos @) —j )
0

0

Le systeme de deux équations suivant est ensuite obtenu en égalisant les contraintes au niveau
de linterface o33 = 03, 033 = 04 et 031 = 05, d’apres (B.7) et (B.9),
(ug, +uf)Cs3/vr, = Cyz(—ugy sin a/vr + ugy cos afvgr) + Cyy(ugy cos a/ver + ugy sina/vgr)
(B.
(ug + up)Cua/vr = Clz(—udy sina/ver + ug, cos a/vgr) + Ciy(ugy cos a/vgr + ugy sina/vqr),
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ol vr, Ur, VgL, Vor sont les vitesses acoustiques des modes L, T', QL, QT'. Avec le systeme
(B.5) et le systeme (B.10), nous disposons ainsi de quatre équations,

( ug, sin o +ugy cosa +uf = u
Ug)7, COS ¢ —Ugpsina +ufp = ug
ug, (Cizcosa+ Ciysina) /vgr,  +ugp(—Cizsina + Cjy cos a) [ugr —Ciuf /v, = Cyul Jvg
Wy (Cigcosa + Oy sina) /vgr,  +udyp(—Clzsina + Cyycosa) fvgr  —Cuuy /vr = Cyuy /vy,

contre quatre inconnues ug,, ugy, uy, ur. Afin d’alléger les notations du systeme (B.11), nous
introduisons les coefficients d3; = (C%; cos a+C4, sin ) /vgr, dsa = (—Clg sin a+C%, cos a) /vgr,
dy = (Cizcosa + Cyysina)/vgr et dyp = (—Clgsina + C, cos «) /vgr, homogenes a des
impédances acoustiques. Le systeme devient,

( [¢] 3 [¢] /o — o
UgpSMa +Ugp COS & +urp = Uy
o o 3 o] I o
UHL COSQ —Ugp SN +uy = uy,
(B.11)
/
ugp ds1 tugy dag —Cszuy /v, = Cszug/vg
/
\ UZQL d41 +UOQT d42 —044U79/UT = C44U%/UT.

La technique de résolution du systeme homogene (B.11) est celle des déterminants de Cramer.
Le déterminant de Cramer A du systéeme homogene (B.11) s’écrit,

sina  cos« 1 0
cos —sin«o 0 1
A= ) (B.12)
ds3; dso 0 —Cs3/vp,
dy a2 —Cyfvr 0

Le déterminant de Cramer (B.24) se développe sans difficulté. Le calcul du déterminant a partir
de la derniere colonne donne,

A = { d31d42 — d41d32 — ZT(sina d32 — COS (¥ d31)} (B13)
+Z{cosa dys +sina dyy + Z7}

avec Zp = Cy/vr, Z; = Csz/vr, les impédances acoustiques du matériau isotrope. Nous
allons rechercher au travers du tenseur de Cristoffel le moyen d’écrire de facon synthétique
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I'expression analytique du déterminant de Cramer (B.13), en substituant les coefficients d;;
par les impédances acoustiques du matériau anisotrope Zg; et Zgr. Grace a I'équation de
Cristoffel [63], qui fournit les vitesses et les directions des modes propres acoustiques du
matériau anisotrope désorienté?,

Cts — pv? 0 0 Uy
0 'y — pv? 4 us | =0, (B.14)
0 54 Cy3 — pv? us
nous avons,
(Css — po*){(Cly = po*)(Ci — pv*) = O3} = 0, (B.15)

par conséquent pvé L pvéT sont racines du polynome du second degré,
X? = X(Cly + Cga) = Ca” + CuC, (B-16)

et vérifient,

PUéL = %{Cfm + Cly +/(Cly — C'33)2 +4 C'5,}
(B.17)

/)Ung = H{Cu + Ol — V(Cliy — C'33)> + 4 C'3, ).

Connaissant la valeur des coeflicients élastiques C',, Ciy et Cf,, les vitesses acoustiques vgy,
et vor ainsi que les impédances acoustiques respectives Zgy et Zgr se déduisent des solutions
(B.17).

La direction des vecteurs propres ugr, et ugr dans le repere x1, x2, x3 s'obtient a partir
des lignes de la matrice de Cristoffel. Par exemple la direction de polarisation du mode Q) L, de
vecteur propre ugr = sina ug + cos o uz (cf figure B.1), est obtenue grace a I'une ou l'autre
des lignes 2 ou 3 de la matrice de Cristoffel lorsque v = vgr,

(Cly — pvgyp) sina + Cy cos v = 0

(B.18)
Chysina + (Chy — pujyy,) cos o = 0.
Ce systeme fournit une premiere relation vérifiée par le parametre «, comme suit,
- Cha — pv?
tana = ———>— = i e oL (B.19)
44 — PYQL —Ciy

2Par rotation des axes propres autour de z;. L’axe z; reste ainsi une direction propre — wu; est vecteur
propre de la matrice de Cristoffel qui décrit la polarisation du mode de propagation purement transverse.
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-10¥ e}

0 45 9 0 45 9 0 45 90
0 0 0

Fig. B.2: Angle de polarisation «, impédances Zg;, et Zgr, du Zn, fonctions de 'angle de
désorientation 6.

La direction du vecteur propre ugr = cos« us — sina uz (cf figure B.1) est obtenue grace a
I'une ou I'autre des lignes 2 ou 3 de la matrice de Cristoffel lorsque v = vgr,

(Clhy — pvoyy) cosa — Cyysina = 0

(B.20)
by cosa — (Cig — pugyp) sina = 0.
Une deuxieme relation vérifiée par le parametre « en découle,
r U2 1
tana = — /p CL 5 (B.21)
34 33 — PUQT

Nous pouvons vérifier que les relations (B.19) et (B.21) respectent 1’équation (B.15). L’une ou
l'autre des équations (B.19) ou (B.21) permettent de calculer le parametre o d’apres la valeur
des coeflicients élastiques C},, C; et Cf,.

Figure B.2 sont présentées les simulations numériques obtenues dans le cas du zinc, de
I'angle de polarisation « et des impédances Zgy, et Zgr en fonction de I’angle de désorientation
0. L’angle de polarisation « est toujours négatif sur une plage angulaire de 8 variant de 0 a 90°,
donc les composantes selon x5 des directions des déplacements des modes QL et QT s’opposent
(cf figure B.1 lorsque a < 0). Ce résultat corrobore les déductions faites a partir du signe des
coefficients (3;; quant a la direction des modes QL et QT lors des simulations numériques du
chapitre 1.
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Les relations (B.18) et (B.20), écrites différemment,

/

Clysina + Gy cosa = prg sin o
= d41UQL
Chycos a4 Cyy sina = pug, cos a
= d31UQL
(B.22)
ha cos . — Cyysina = pugyp cos a
= d42UQT
(T ! _ 2 3
—Cyzsina + Oy cosa = —pugpsina,
L = d32’UQT

permettent de transformer les coefficients d,; introduits dans le systeme (B.11), qui s’expriment
en fonction des impédances Zgr et Zgy, et de 'angle a selon,

d41 = ZQL sin o

d31 = Zgr cos
(B.23)
dyo = Zgr cOs o

k d32 = _ZQT sin .

Nous parvenons ainsi a substituer les coefficients d;; du déterminant de Cramer, qui devient,

sin «v CoS « 1 0
CoS & —sin« 0 1
A = . (B.24)
ZQL COS & —ZQT sin «v 0 —ZL
Zorsina  Zgrcosa  —Zr 0

Le développement du déterminant de Cramer (B.13) devient quant & lui,

A = { ZQLZQT + ZT(ZQT sin? o + ZQL cos? Oé} (B25)
+Z1{Zgr cos® o + Zgr, sin? v + Zr}
= (Zp+ Zou)(Zr + Zor) + (Z1, — Zr)(ZoL — Zgr) sin® a. (B.26)

Le calcul analytique des coefficients de réflexion-conversion et transmission des amplitudes
se poursuit par le calcul des quatre autres déterminants de Cramer. Ces calculs fastidieux
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ne présentent pas beaucoup d’intérét, c’est pourquoi nous nous contenterons de détailler
uniquement, a titre d’exemple, le calcul analytique des coefficients de réflexion en amplitude 1
et rpp. Concretement, nous avons opté pour le calcul numérique des déterminants de Cramer,
qui permettent d’accéder rapidement a la valeur numérique de ’ensemble des coefficients, plutot
que pour un traitement numérique de la formule analytique finale de chacun de ces coefficients.
Nous limitons ainsi les risques liés aux erreurs de calcul analytique éventuelles.

En remplacant la troisieme colonne du déterminant de Cramer par le vecteur suivant,
construit a partir des termes a droite du systeme (B.11),

ur
uy,
, (B.27)
ZLU%
ZTU%
nous obtenons le déterminant Ag suivant,
sin o cos up 0
cos a —sina ug, 1
Ag = 5 (B28)

ZorLcosa —Zgrsina Zpu; —Zp

Zorsina  Zgrcosa  Zpugp 0

point de départ du calcul des coefficients ryr et rrpr. Le développement selon la troisieme
colonne donne,

Az = up{ZorZor + Zi(Zor cos* a + Zgy sin® a)} (B.29)
— UE{ZL COSOéSiIlOt(ZQT — ZQL)} (B?)O)
+ Zpul(Zor — Zgr) sin acos «
— Zrup{Zor sin? o + Zor cos? a + Zr}.
En regroupant les termes, nous constatons que le déterminant Aj se factorise selon,
Ag = u%{(ZL + ZQL)(ZQT - ZT) + (ZQL - ZQT)(ZL + ZT) sin2 (6] (B31)
+ UE{ZL sin 204(ZQL — ZQT)}.
Le quotient des déterminants aboutit a l'amplitude du déplacement de l'onde transverse
réfléchie,

up = —. (B.32)
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Nous distinguons alors le coefficient de réflexion des déplacements ryr = u/.° /u du coefficient
de réflexion-conversion des déplacements r; 7 = u/.°/u$, comme suit,

(ZQL — ZQT)(ZL + ZT) sin2 o+ (ZL + ZQL)<ZQT — ZT)
(Z + Zou)(Zr + Zar) + (Z1 — Zr)(Zor — Zar) sin® a

(B.33)

rrr =

_ Zpsin20(Zgr, — Zgr) (B.34)

(ZL + ZQL)(ZT + ZQT) + (ZL — ZT>(ZQL — ZQT) Sil’l2 o

rrr

Une vérification élémentaire consiste a calculer ces coefficients lorsque a = 6 = 0, ce qui donne,

_ Zgr — Zr

R et A —( B.35
T ZQT+ZT LT ( )

notamment lorsque Zgr = 0, nous retrouvons le coefficient de réflexion matériau-vide bien

connu rpyr = —1.
D’autre part, la confrontation de nos résultats avec ceux obtenus par T. Bienville et B.

Perrin,

T = —2z (Zz —I-qu) sina
o (Zl +Zy ) (2t +Zg) + (21— 1) (qu — th) sin®a

221 (2 +Zy ) cosa
Tz,ql = )
(Z[ +qu) (Zl +th) + (Zl — Zl‘) (qu — th) SIn~ o

R . — ~21 (Zg — Zg) sin 20
" (Zl +qu) (z+Zg) + (21— ) (qu - Zq,) sin” o

(z1+2) (Zy — Zy) sin* a
(z1—2z) (qu — th) sin? o

L= (Zl —qu) (Zt +Zqz) +
' (ZH—qu) (2t +Zy) +

Fig. B.3: Coefficients analytiques obtenus par T. Bienville et B. Perrin [27].

atteste de l'influence de la convention de direction de polarisation des modes adoptés : les
résultats sont identiques aux conventions pres qui modifient les signes des coefficients. Ainsi
avec la convention adoptée par T. Bienville et B. Perrin, le coefficient de réflexion matériau-air
est Rll = 1.

Les coefficients de réflexion, transmission, conversion de modes des amplitudes des
déplacements acoustiques sont homothétiques aux coefficients de réflexion, transmission, conver-
sion de modes des amplitudes des déformations acoustiques qui interviennent dans les processus
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de détection. Soient Ry, Rrr les coefficients de réflexion des amplitudes de déformation des
modes L et T respectivement et Ryr, Ryy, les coefficients de réflexion-conversion des amplitudes
de déformation des modes L et T' respectivement, nous avons,

S/O —jk:Lu’o
R, = 2L _ L _ B.36
LL SE ks TLL, ( )
de méme,
RTT =Trr, (B37)

en revanche, lorsque la réflexion s’accompagne d’une conversion de mode, le quotient des vitesses
vy, et vr intervient,

S/O —jkTu’O Vg,
Ryp=°2%L__J""7T__ & B.38
LT 5 ke ur rrLr, ( )
et
RTL = U—TTTL. <B39)
vL

Les simulations numériques des coefficients de réflexion des déformations, calculés a partir
des déterminants de Cramer numériques, pour le systeme ZnO/Zn désorienté, sont présentées fi-
gure B.4. Le coefficient de réflexion-conversion de mode Ryt présente un maximum de réflexion-
conversion L — T de 40% aux environs de 6 ~ 30°, coincidant avec le maximum de génération
thermoélastique transverse, qui prédomine par rapport aux maxima des autres coefficients de
réflexion. La conversion de mode L (incident) -T" (réfléchi) peut par conséquent devenir (en
choisissant judicieusement ’angle de désorientation #) un mécanisme de génération d’ondes
transverses en tant que tel, aussi efficace que la génération thermoélastique directe d’ondes
transverses (cf chapitre 1) qui, pour le systeme ZnO/Zn désorienté, délivre au mieux des maxima
de déformation transverse 40% plus faibles que les maxima de déformation longitudinale. Ces
deux mécanismes de génération d’ondes transverses ne sont pas en compétition, comme ’angle
de désorientation # donnant le maximum d’efficacité de chacun d’entre eux coincide, il est
ainsi possible de tirer avantage de ces deux mécanismes simultanément. Expérimentalement,
la coexistence d’au moins deux pulsations transverses issues de chacun de ces mécanismes de
génération est donc envisageable. La génération d’ondes transverses par conversion de modes
L — T, que nous qualifierons de mécanisme de génération d’ondes transverses aux interfaces,
présente 'avantage de conserver le spectre ultra-haute fréquence de la pulsation longitudinale
incidente L (plus élevé que pour la pulsation transverse T issue de la génération thermoélastique,
cf 1), mais reste somme toute un mécanisme de génération secondaire, qui apparait efficacement
pour une adéquation des matériaux formant l'interface.
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Fig. B.4: Comportement des coefficients de réflexion, réflexion-conversion des déformations L,
T, en fonction de 'angle de désorientation 6 du systeme ZnO isotrope/Zn anisotrope.

Le coefficient de réflexion-conversion Rypy (cf figure B.4), de la déformation transverse
incidente 7' est pratiquement insignifiant, la conversion de mode 7" — L (réciproque de la
conversion de mode L — T'), sans grand intérét, est donc inexistant. Quant au coefficient de
réflexion Rpy (cf figure B.4), médiocre (au plus 10%), rend illusoire la perspective expérimentale
de détection des allers-retours successifs (les échos) des déformations transverses au sein du
matériau isotrope.

Par ailleurs, le signe négatif commun a tous ces coefficients de réflexion permettra d’in-
terpréter qualitativement la variation algébrique de réflectivité expérimentale de chacune des
pulsations réfléchies.
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En franchissant 'interface, les modes incidents L ou 1" donnent naissance aux modes propres
QL et QT, qui sont simultanément détectés® grace aux déformations acoustiques associées (cf
chapitre 2). De la sorte, les calculs afférents aux mécanismes de détection dans le matériau
anisotrope font appel aux composantes des déformations des modes QL et QT transmis.
Afin de mener a bien les simulations incorporant la théorie de la génération (cf chapitre 1)
et la théorie de la détection (cf chapitre 2), il est nécessaire de connaitre les coefficients de
transmission-conversion des déformations incidentes L ou 7' (dont I'amplitude est déterminée
par la théorie de la génération, chapitre 1), qui se déduisent des coefficients de transmission-
conversion des déplacements. En remplacant la premiere colonne puis la deuxieme colonne
du déterminant de Cramer A par le vecteur (B.27), nous avons acces aux coefficients de
@ = ug /Uy, 9" = ugr/ug, et
= Uy Jug. Dans le repere d’étude privilégié z1, x5, x3, il n’y a que deux composantes de

transmission-conversion des déplacements, t%L = ugr/ug,
ter
déformation incidentes non nulles qui sont, dans le matériau anisotrope (cf équation (B.8)),

53 = —J(—kqrugrsina + kqrugy cosa) et 83, = —j(kgrugy cosa + korug, sina), et dans
le matériau isotrope (cf équation (B.6)), Ss; = —jkruj et S5, = —jkrus. A partir de ces
relations, nous pouvons définir les coefficients de transmission des déformations, en distinguant
chaque composante (33 ou 32) de chaque mode transmis (QL ou Q7T') comme suit,

( TE’S’QT — ijTuOQT sina/ — jkrus,
— _t%T (Q)L/’UQT) Sin [0}
T23,QL — —ijLUZgL coS oz/ - j/fLUOL
= 17" (vL/vgL) cos a
TP = —jkorudy cosa/ — jkpug,
— 19" (v, Juor) cos a
TSQ’QL _ —ngLU%L sina/ — jkpug
o= t7" (v /vgr) sin (B.40)
T3 — Jkqrugysina/ — jhrug
= 19" (vp Jvgr) sina
T;ig’QL = —jkorudy cos a/ — jkrud,
— t?L(UT/UQL) cos «
T%ZQT — —ijTUOQT coSs a/ - jkTuOT
= 13" (vr/vgr) cos a
T;:ZQL = —jkqrugsina/ — jkruy
— t?L(UT//UQL) sin «v

\

Avec les notations utilisées, 'indice du coeflicient de transmission 7" indique la nature du mode
incident, L ou T, et I'’exposant indique la nature du mode transmis, QL ou QT', ainsi que la
composante, 33 ou 32.

3Si et seulement si le matériau isotrope est transparent.
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Fig. B.5: Coefficients de transmission des déformations L et T pour le systeme ZnO/Zn
désorienté.

Figure B.5 sont représentées les simulations numériques des coefficients de transmission des
déformations, préalablement définis (B.40), en fonction de 'angle de désorientation 6 variant
de 0° & 90° pour le systeme ZnO/Zn désorienté. Le comportement du mode incident L ou T,
vis a vis des déformations transmises, est différent. Ainsi le mode T transmet majoritairement
une déformation T;’?’QT (cf figure B.5) alors que le mode incident L répartit de fagon équilibrée
les déformations transmises selon chaque mode et chaque composante (cf figure B.5, les quatre
coefficients T229T 32T 32T of T32CT gont du méme ordre de grandeur).

Les valeurs numériques de ces coefficients aux angles ¢ correspondant aux échantillons de
7Zmn réalisés permettront de simuler la détection réflectométrique des impulsions issues de la
génération thermoélastique ainsi que celle issue de la conversion de mode L — T
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B.2 Mode incident )L ou QT

Ce paragraphe est dédié au calcul des coefficients de transmission des déformations des
modes QL et QT générés dans le matériau anisotrope, qui participent a la compréhension
des mécanismes de génération des ondes longitudinales L et transverses 1. Le calcul des
coefficients de réflexion des déformations des modes QL et QT', qui permet de prédire le profil
de déformation des modes QL et QT au sein du matériau anisotrope ne sera pas détaillé (il
n’y a aucune perspective expérimentale permettant de valider les prédictions théoriques des
déformations internes au matériau semi-infini).

e ]
—
Materiau &
Isotrope
€2
Materiau - QL - oT
Anisotrope : K< /ﬁ' o

QT

Fig. B.6: Réflexion, réfraction et conversion des modes QL et QT en incidence normale.

Envisageons ainsi deux modes Q)L et QT se propageant en direction du milieu isotrope. Pour
satisfaire les conditions a la frontiere de séparation, il faut introduire deux modes réfléchis QL'
et QT ainsi que deux modes transmis L et T'. Nous conservons les conventions académiques [63]
de direction des modes illustrés figure B.6. Les déplacements acoustiques s’écrivent, pour les
ondes incidentes,

0
uQr | —ugp sina el @theres) (B.41)

_uaL COS v 6] (Wt+kQL$3)

0
uQr | ugyp cos o elWitkerss) (B.42)



B.2 Mode incident QL ou QT 185

pour les ondes réfléchies,

0
gy, | UGy sino el @ikares) (B.43)

/0 J(wt—korxs
W cosa e (wi—kqrzs)

0
Ugr | —u'Gp cos o el Wimkares) (B.44)

u/Z?T Sln o 6.7 (WtkaTmii)
pour les ondes transmises,

0
up | uSelWHkres) (B.45)

_ 20 pd(Wtt+kpzs)
uje

ou kr, kr, kgL, kgr sont les vecteurs d’ondes des modes L, T', QL, QT respectivement.
Le procédé de calcul des coefficients de transmission est basé sur les conditions de continuité

des déplacements et les conditions de continuité des contraintes au niveau de l'interface. La
continuité des déplacements s’écrit,

o 10 : o /0 — 4,0
{ —(uQL—uQL)sma—(uQT—uQT)Cos&—uT (B.46)
o 10 o 10 : _ o :
—(ug —Wgp)cosa — (upy — ugp)sina = —uj,
et la continuité des contraintes au niveau de linterface o33 = 03, 030 = 04, 031 = 05, se

transpose des équations (B.10),

—u§Css/vp, =  Cig(—(udy + u'or) sina/vgr — (ugy +u'y;) cos a/vgr)
+C’§4((u°QT +u QT) cos a/vor — (ug QL +u QL) sina/vgr) (B.AT)
ugCu/vr = Ciz(—(ugr +u'or) sina/vgr — (ug QL + 1’5 cos a/vgr)
+Oz/l4((uQT + U,OQT) cos a/vgr — (ug oL tu QL) sina/vgr).
Un jeu de 4 équations issu des systemes (B.46) et (B.47) est ainsi obtenu,
((Wopsina —u'grcosa —ug = ugpsina —udycosa
u'opcosa +u'Gpsina +uj  =uppcosa  FudHysina
(B.48)
UIOQL d31 _UIEQT d32 —ZLUJ% = —d31 uZ?L +d32 UZ)T
\ ulsz d41 _u/ZQT d42 +ZTU% = —d41 UOQL +d42 UOQT.

Les coefficients d3; = (Clycosa + Chysina)/vgr, ds2 = (—Chssina + C4, cosa) /vgr, dy =
(Chscosa+ Ciysina)/vgy et dyg = (—Clzsina + C', cos a) /vgr, homogenes a une impédance
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acoustique, s’écrivent autrement, d’apres (B.23) : ds; = Zgrcosa, dsy = —Zgrsina, dy =
Zgrsina, dyy = Zgr cos . Le déterminant de Cramer A’ du systeme (B.48) s’écrit,

sin « — Ccos —1 0
COS & sin av 0 1

A = . (B.49)
ZQL COS «v ZQT sin o 0 —ZL

Zorsina —Zgrcosa Zrp 0

Le calcul des autres déterminants de Cramer, permettant d’accéder aux coefficients de
transmission-conversion des amplitudes des modes QL et QT est réalisé en remplacant une
des deux dernieres colonnes du déterminant de Cramer A’ par un vecteur construit a partir du
second membre du systeme (B.48),

UGy, SIn — UG COS &
Ugyf, COS UG SIn &
, . (B.50)
—UGLZQL Cos —UuHrZQr Sina
—ugHZQLsina U Z4QT COS O

Ces vecteurs expriment respectivement la contribution globale des modes incidents QL et QT
lors du processus de transmission-conversion a l'interface. Afin d’expliciter les singularités
du mécanisme de génération thermoélastique d’ondes transverses du chapitre 1, ce sont les
coefficients de transmission des composantes individuelles des déformations incidentes des
modes QL et Q)T qui interviennent, et non l’ensemble des composantes des déformations de
chacun des modes. En conséquence, les vecteurs (B.50) ne sont pas adaptés. Il faut construire
quatre vecteurs décrivant la contribution individuelle de chacune des deux composantes des
déplacements incidents des deux modes. Ces vecteurs permettront de calculer les coefficients de
transmission des amplitudes, homothétiques aux coefficients de transmission des déformations.
Lorsque nous isolons une composante du déplacement incident d’un des deux modes QL ou
QT (comme si les autres n’existaient pas), il est nécessaire de modifier le systeme (B.48),
notamment les coefficients d;; de la partie droite du systeme ne doivent pas étre substitués grace
aux relations (B.23) qui transcrivent en réalité I'existence simultanée des deux composantes de
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chaque mode. Dans ce cas, le systeme (B.48) s’écrit,

10 : /0 o __ ,,0 : o
u'op, sin o —u/Gp cos o —ud = ugp, sin o — ugyp cos o
u'S); cos +u's)sin o +u = ud; COS v + Ud Sin o
QL QT L — %QL QT
Zoru'grcosa  Zoru'grsina —Zpug, = —uy(Cigcosa+ Oy sina) /vgr (B.51)

+ugr(—Cszsina + Cyy cos a) fvgr

Zoru'opsina  —Zoru'orcosa +Zpug = —ug(Ciz cosa + Cyysina) /vgr
+ugp(—Cizsina + Cyy cos a) [vgr.

En quelque sorte, il est nécessaire d’éliminer artificiellement toutes les composantes des
déplacements incidents excepté la composante du déplacement sélectionné. Ainsi la composante
du déplacement incident selon x, du mode QL, d’amplitude de déplacement algébrique
—ugpsina (cf figure B.6), isolée des autres composantes, contribue au second membre du
systeme (B.51) avec le vecteur suivant,

Ugp, SN o

0
(B.52)

o ! :
—ug Cyysina/vgr

—ug Chy sina/vgr

construit avec les termes associés a ug; sina du syteme (B.51). Les autres vecteurs, associés
aux autres composantes des modes QL, QQT', s’obtiennent de la méme facon,

0 0 Ugy [, COS
Ugyf, COS UG sina 0
, , . (B.53)
—ug Cs3 cos a/vgr, —ug Cyysina/vgr —ug Cs3 cos a/vgr

o / o ! : [e] !
—ug O3y cos a/vgr —ug Clysina/vgr —ug Cyy cos a/vgr
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Puis, en remplacant ’avant derniere colonne ou la derniere colonne du déterminant de
Cramer A’ (B.49) par un des quatre vecteurs précédents, nous obtenons huit déterminants de
Cramer qui permettent le calcul des huit coefficients de transmission des déplacements pour les
composantes individuelles des déplacements des modes Q)L et QT incidents, définis selon,

thor = ug/(—uprsina), top = ug/(— UQT cos ),

thhor = ug/(ugpcosa),  thop = uj/(—u QL sin ), (B.54)
tisor = up/(—udyrsina), tiop =ug/(—u QL cos @), ‘
301 = uy (UZ)T cos @), tépz,QL =u7/(—u L sin ).

D’apres le chapitre 1 traitant de la génération thermoélastique des ondes transverses, ce sont
les coefficients de transmission des déformations qui suscitent le plus d’intérét en contribuant
a la compréhension théorique du mécanisme d’excitation. Ces huit coefficients définis selon,

(T30 = —jkoug /(—jkqrugyy sin o)
= _t§3,QT(UQT/UL)
T3L3,QL = _jk’LUOL/(—ijLuCéL cos @)
= _t?€3,QL(UQL/UL)
T or = —Jjkrug [ (Fkqrugyy cos )
= _t§2,QT(UQT/UL)
T o = —Jjkoug /(—jkqrugy sin )
= _t?l>/2,QL(UQL/UL) (B.55)
Tgf;,QT = jkTu%/(_ijTuz?T sin «) :
= t§3,QT(UQT/UT)
Ty o1, = Jhrug/(—jkorugy cos a)
=133 QL(UQL/UT)
T4, Qr = Jkruy /(j kqorugr cos )
= t32,QT(UQT/UT)
T?E,QL = jkrug/(—jkqrugy sin a)
\ = 13 o1 (VoL /vr)

font apparaitre les coefficients de transmission des déplacements et le quotient des vitesses
acoustiques du milieu anisotrope et du milieu isotrope. Avec les notations utilisées, ’exposant
du coefficient de transmission 7" indique la nature du mode incident, L ou 7', et I'indice indique
la nature du mode transmis, Q)L ou QT ainsi que la composante, 33 ou 32.
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Fig. B.7: Coefficients de transmission des déformations QL, QT pour le systeme ZnO/Zn
désorienté.

Figure B.7 sont représentées les simulations numériques pour le systéme ZnO/Zn désorienté
des huit coefficients de transmission des déformations QL et QT en fonction de l'angle de
désorientation 6. De ces simulations ce dégage quelques aspects qualitatifs, sur une plage
angulaire qui permet la génération d’ondes transverses, qui sont : le coefficient de transmission
T4; op est plus important que les coefficients de transmission 743 op, Tas op et Tyy op; les
coefficients de transmission 7: 3T3,Q et %QT, de signes opposés, sont du méme ordre de grandeur ;
les coeflicients de transmission ng’QT et T;’;Q 1, de méme signe, sont du méme ordre de grandeur.
En résumé, les simulations expriment la tendance,

L L L L
Tss00 > —Ts50r >> T or Ias o1

T T T T
_T33,QT ~ T33,QL ) T32,QT ~ L3z qQL- (B-56)

Ces résultats qualitatifs sont exploités dans le chapitre 1 afin de comprendre les rouages de
la génération thermoélastique d’ondes transverses.






Annexe C

Interaction élasto-optique dans un
cristal anisotrope

Nous allons détailler les étapes conduisant a une formulation tensorielle réduite de 'inter-
action élasto-optique dans un cristal de symétrie hexagonale puis de symétrie cubique. Nous
situerons ’analyse au cas de figure propice a la génération d’ondes transverses, c’est a dire
lorsque les axes propres du cristal sont désorientés (par rapport au repeére contenant l’axe de
propagation acoustique x3).

C.1 Tenseur permittivité relative perturbé par une onde

mécanique dans un cristal hexagonal

Au premier ordre des perturbations, la variation du tenseur d’imperméabilité est propor-
tionnelle a la déformation mécanique,

Ang = A[é]?g = PijuShi (C.1)
avec An;; le tenseur d'imperméabilité, P, le tenseur élasto-optique de Nelson et Lax [65,81-83]
et Sp; le tenseur des déformations, les indices ° indiquent implicitement que les tenseurs sont
écrits dans la base propre du cristal. Le tenseur d’imperméabilité est adapté a 1’étude de
I’ellipsoide des indices déformé par une onde mécanique. En revanche, les équations de Maxwell
incorporent le tenseur de permittivité relative, inverse du tenseur d’imperméabilité. Une analyse
tensorielle élémentaire [73], nous permet de modifier (C.1) en vue d’obtenir 'expression du
tenseur permittivité, déduit du tenseur d’'imperméabilité. Nous obtenons,

73] ram-r,ng

191



192 C Interaction élasto-optique dans un cristal anisotrope

o
LEXY)

o
T,im

Le tenseur permittivité relative pour un systeme de symétrie hexagonale est de la forme,

avec Aeg .. le tenseur permittivité relative de perturbation, €2  le tenseur permittivité relative.

6?711 0 0
€] = 0 ¢un 0 (C.3)
0 0 €33
Oij€r i

o
ram

Comme Aey,;, € et S}, sont symétriques, nous pouvons remplacer les couples d’indices
(1,7), (m,n) et (k,l) par des indices contractés I et J. Ainsi, la notation condensée issue de la

contraction des indices nous permet d’écrire,

okl = ry (C4)

r,im 67‘,nj

et

A€, = —(K(D)F}))S5 (C.5)

avec S5 = Sp; lorsque j =1, 2, 3 et S5 = 257, sinon.
Le tenseur élasto-optique (contracté) d'un systeme de symétrie hexagonal 6/mmm, comporte
six coefficients indépendants [65],

pii pi2 piz 0 0
piz2 pu piz 0 0
P _ P31 pa1 psz O 0
L 0 0 0 0
Daa
0 0 0 0 P44
0

0 0 0 0 (pn —plz)/2

o O O o O

Un calcul analytique simple du produit K°(I)Py; aboutit a,
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Plan Sagittal

s

Cristal -
Hezagonal

Fig. C.1: La nouvelle base z1, x5, 3 permet de repérer ’axe de propagation z3 ainsi que la
surface du cristal.

p11€$,12 p12€$,12 p13€?,12 0 0 0
p12€$,12 p11€$,12 ]91367?,12 0 0 0
o 2 o 2 o 2
° o DP31€.3" DP31€.3° D33€.3 0 0 0
K°(I)P = ' ' ' . (C.6
( ) 1J 0 0 0 p44€271€§73 0 0 ( )
0 0 0 0 p446?716273 0
0 0 0 0 0 (pn;pu) 6;3’12

La formulation (C.6) du tenseur contracté K°(I)FPr; correspond a la situation conventionnelle
ou 'axe de symétrie C du cristal hexagonal est aligné avec 'axe x5 de la base propre. Lorsque
le tenseur contracté K°(I)Fr; est explicité dans une base 1, x9, x3, différente de la base propre,
il faut utiliser les relations tensorielles de changement de base. Par exemple, pour un tenseur
A de rang deux, il est transformé selon,

Al = aa A, (C.7)

J

ol «a est la matrice de changement de base. Lorsque nous appliquons cette transformation

{e]
au tenseur Aey

travailler avec des notations condensées, de sorte que,

et au tenseur Sy, de I'équation (C.2), nous constatons qu’il est possible de

(Ae,) = M(Ae)
(5) = "M(S), (C.9)

[
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ol M est une matrice 6 x 6, *M sa transposée, (Ae,) et (S) deux vecteurs de six lignes, issus
de la notation condensée. Ainsi, il en est de méme du tenseur réduit K (I)Pr; transformé dans
la nouvelle base, il s’obtient en réalisant le produit matriciel,

K(DPy) = MIK*(I)F})' M. (C.10)

Un changement de base induit par une rotation d’angle 6 autour de I’axe (propre) x; (voir
figure (C.1)) est décrit par la matrice de changement de base [a],

1 0 0
a] = 0 cosf sinf |. (C.11)
0 —sin@ cost

Une formulation générale de la matrice transformation M, impliquant chaque composante de
la matrice de changement de base, est disponible [65]. Dans le cas de figure spécifique d’une
rotation d’angle 6 autour de x1, M s’écrit,

1 0 0 0 0 0
0 cos? 6 sin? 6 2sin @ cos 6 0 0
0 sin? 6 cos? 0 —2sinf cosf 0 0

M = C.12
0 —sinfcosf sinfcosd cos 20 0 0 ( )
0 0 0 0 cosf —sinf
0 0 0 0 sinf cos6

Un calcul analytique simple permet de trouver I'expression du tenseur contracté K(I)P;;
dans la nouvelle base x1, 2, x3. Le produit de K (I)Py; par le vecteur déformation (réduit) abou-
tit & 'expression de la permittivité relative (réduite) de perturbation. Comme les déplacements
uy et uz ne dépendent que de la coordonnée z3, les seules composantes des déformations non-
nulles dans le nouveau repeére sont Ss et Sy!. Des lors seul le calcul des colonnes 3 et 4 de la
matrice K (I)P;; suscite un I'intérét, nous trouvons,

1 _ 0 _ 0
53 = 781:;2 et 54 = T;’z



C.1 Tenseur permittivité relative perturbé 195

(sin? @ pip + cos? 6 plg)eif cos 0 sin 0 (p13 — p12>62712
(cos? 0 priep,” +sin® 0 paiens®) sin® @ cosBsinf(cos O(p1z — pri)er,”
+(cos? 0 prsep, +sin® 6 pssep 3°) cos? 0 +sin” 0(pss — ps1)ens”
—4cos®fsin @ P44} 1€ 3 +2paa€; 1 €7 3 c0s 20)
(sin® 0 priep,” + cos® O parens®)sin® @ cosOsinf(sin® O(p1s — p11)en,”
+(sin® 0 pizen,” + cos® O pyzer ) cos? 6 + cos® O(pss — ps1)ens”
(K(I)Prj)esc, = +4 cos? 0 sin® 0 paaey €9 5 —2pyy€; € 5 cos 20)

cos 0 sin O(—sin® 0 pi1ex,® +sin’ 0 pa1egs®  (cosOsin0)?(—ep,*(p1s — pu1)

— cos? 0 piger,” + cos? O pger ” +€7 5% (P33 — p31))
—2 pas€; €5 5 c08 20) +paa€g € 5 cos® 20)
0 0
0 0

La colonne C3 engendre les perturbations de permittivité par action d’un champ
de déformation de compression S3 = S;, tandis que la colonne C; engendre les per-
turbations de permittivité par action d’un champ de déformation de cisaillement
Sy = Str. Ainsi ce changement de base en plus d’étre approprié au référentiel de propagation per-
met de découpler 'interaction élasto-optique d’une déformation compressive, d'une déformation
de cisaillement. Les lignes cinq et six sont nulles, par conséquent,

A612 = AEQl = A66 = 07 A€13 = A631 = A€5 = 0, (C13>

le couplage entre les champs électriques El) — E) ou E il E_;, Ss)t inexistant. Les
équations de propagation des champs électromagnétiques diffusés Ej et EY (cf chapitre2), au
premier ordre des perturbations, font intervenir deux coefficients diélectriques de perturbation
effectifs de; et deq, respectivement. Ce sont ces coefficients diélectriques effectifs qui transcrivent
I'efficacité de l'interaction élasto-optique, ils s’écrivent simplement, grace aux simplifications
apportées par (C.13),

561 = AEH = AEl, (C14>
dea = Aegy — 2(€23/€33) Aéaz + (623/633)2A€33 = A€y — 2(€93/€33) Aey + (623/633)2A€3,




196 C Interaction élasto-optique dans un cristal anisotrope

avec €3 = sinflcost (€75 — €;,) et ez = sin? 0 €, + cos*f €5 Ainsi les composantes
pertinentes de la matrice (K (I)P;;) qui participent a la formulation théorique de la détection
réflectométrique dans un cristal hexagonal sont les lignes un, deux, trois et quatre des colonnes
Cs et Cy.

Un point important concerne les modifications induites au niveau des coefficients diélectriques
de perturbation effectifs de; et dey lors d’'un changement de signe de  — —6.

Cs Cy
L, | + -
Ly | + -
Ly | + -
Ly -+

Tab. C.1: Synthese des changements de signe induits dans la matrice K (I)Pr; lorsque § — —6.

— Le changement de signe § — —6 n’a aucune incidence sur les coefficients des lignes L1,
Ly et Lz de la colonne Cj de la matrice (K (I)P;y), donc Aey1(Sr), Aexwn(SL), Aess(SL)
ne changent pas de signe, en revanche la ligne L, de la colonne C'3 change de signe donc
Aeo3(SL) change de signe.

— Le changement de signe § — —60 implique un changement de signe des lignes L, Lo et
L3 de la colonne Cy, la ligne L, de la colonne Cy quant a elle ne change pas de signe,
donc Ae1(S7), Aean(St), Aes3(Sr) changent de signe, contrairement & Aéoss(St) qui ne
change pas de signe.

Aeny Aegy Aegs Aes3
SgESL S4EST SgESL S4EST SgESL S4EST SgESL S4EST
0——0| + -]+ - - + | o+ -

Lorsque # — —0, se produit également un changement de signe de eg3/€e33, par conséquent
deg = Acgy — 2(e23/€33)Aeéas + (€23/€33)>Aez3 a le méme comportement algébrique que Aeg,.
Quant au coefficient diélectrique de perturbation effectif de;, son comportement algébrique est,
sans ambiguité, le méme que Aej;. Les résultats comptabilisés dans le tableau C.2 supposent

561 562
SgESL S4EST SgESL S4EST
0 — —0 + - + -

Tab. C.2: Bilan du changement de signe induit par § — —6.
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implicitement que lorsque § — —6 les déformations ne changent pas de signe, mais les résultats
concernant la génération thermoélastique indiquent que lorsque 8 — —60, Sy — —S, alors que
Sg — 53.

Le bilan définitif des modifications induites lorsque ¢ — —60 est simple : les
coefficients effectifs de; et de; sont invariants lorsque § — —60; ’interaction élasto-
optique est donc invariante lorsque 6 — —f. Par conséquent la sensibilité de la
détection réflectométrique est invariante lorsque ¢ — —0. Le basculement  — —60 des
axes propres du cristal est réalisé par un miroir perpendiculaire au plan sagittal et contenant
I’axe x1, ce plan est alors plan de symétrie du point de vue de la détection réflectométrique, cf
figure C.2.

Cristal .~
Hezagonal

Fig. C.2: L’invariance § — —@ transforme le plan contenant x; et x3 en plan de symétrie du
point de vue de l'interaction élasto-optique.
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C.2 Tenseur permittivité relative perturbé par une onde

mécanique dans un cristal cubique

Les résultats obtenus pour le cristal hexagonal désorienté sont facilement transposables
au cristal cubique désorienté. Pour simplifier, nous analyserons uniquement l’effet d’une
désorientation d’angle 6 autour de 'axe x; uniquement (contrairement au systeme hexagonal,
une désorientation quelconque autorise la génération et la détection de trois modes propres
acoustiques). Les cristaux métalliques cubiques étudiés dans le chapitre dédié a la génération
thermoélastique sont tous du groupe ponctuel (m3m). Dans ce cas, le tenseur élasto-optique
contracté de Nelson et Lax est de la forme,

pi1 pi2 piz2 0 0 O
pi2 pi1 piz2 0 0 O
pe — P12 piz2 puu 0 0 0
L 0 0 0 0 0
Pas
0 0 0 0 pua O
0

0 0 0 0 py

Le tenseur permittivité relative [¢2] = €., diagonal, ne fait intervenir qu’un seul terme, €,. Les
coefficients diélectriques effectifs s’écrivent donc simplement, étant donné que €33 = 0,

561 = Aell = Aﬁl, (C15)
0ey = NAégg = Aey

Ce qui veut dire que seules les lignes L; et Ls, qui permettent de déterminer Aegs et A€y,
de la matrice (K (I)P;;) sont pertinentes. Le calcul de la matrice (K (I)FP;;) dans la base 1,
Ty, w3 se déduit de la matrice (K(I)Pry) du systéme hexagonal? lorsque pi3 = p3; = pio,
p33 = p11 et lorsque €)1, = €33 = €. Nous obtenons, a l'intersection des colonnes C5 et Cy, qui
correspondent aux déformations longitudinales et transverses respectivement, et des lignes L,
et Lo,

1712€r2 0
K(IHP . C.16
( ( ) IJ)C’s,C4,L1,L2 p12€T2_ sin 26 cos 20 ( )
sin® 20(pay — BUSP2) 2 (pgg — BUSPI2) 2

Ce résultat est cohérent avec la théorie développée par O. Matsuda et O. B. Wright [68]
pour la détection d’ondes planes transverses dans des matériaux isotropes pour lesquels
paa = (p11 — p12)/2 : il n’y a pas d’interaction élasto-optique, en incidence normale, avec

2Le coefficient pgs = (p11 — p12)/2 n’intervient pas dans I'expression de la matrice (K (I)Pr;) au niveau de
Cs, Cy;L1,Ls. La transposition de la matrice (K (I)Pry) du systeme hexagonal est donc justifiée.
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des déformations transverses. Nous vérifions en effet que la colonne Cy4 est nulle lorsque
paa = (p11 — p12)/2. En incidence normale, la détection réflectométrique est par conséquent
insensible aux déformations transverses. D. H. Hurley et col. [28] proposent alors de travailler
en incidence oblique et montrent expérimentalement que l'interaction élasto-optique est efficace.

Le résultat (C.16), qui explicite le comportement de I’interaction élasto-optique
pour des cristaux cubiques désorientés, souleve un paradoxe tout a fait fonda-
mental. Malgré 1’isotropie optique, les déformations transverses S, peuvent étre
détectées, méme en incidence normale, pourvu que la détection réflectométrique
(_a)ssurée par l’interaction élasto-optique) soit réalisée avec une pola_)risation de sonde
E5. En revanche, lorsque la détection est réalisée avec une polarisation E; la détection des
déformations transverses S, est impossible (dans ce cas il n’y a pas d’interaction élasto-optique,
cf (L1, Cy) = 0). Le champ électrique El) (perpendiculaire a la déformation Sy contenue dans
le plan “sagittal”) est insensible a la déformation, contrairement au champ électrique Fs (dans
le plan contenant la déformation S;) qui est sensible a la déformation. La sensibilité de 'inter-
action photoélastique pour des déformations transverses Sy, dans le cas favorable (c’est a dire
avec une polarisation E;), est proportionnel a 1’écart d’isotropie des coefficients photoélastiques
(paa — (p11 — p12)/2) et au facteur angulaire sin 26 cos 260 dont le comportement est représenté
figure C.3. Ainsi, les cristaux cubiques désorientés sont sensibles aux déformations transverses
Sy st pag — (P11 — p12)/2 est élevé et si 0 ~ 30° (cf. fig. C.3). Par ailleurs, ce maximum de
sensibilité angulaire aux alentours de € ~ 30° correspond, par coincidence, au maximum de
génération d’ondes transverses dans un cristal cubique (grace a 'écart d’isotropie élastique, cf
chapitre 1).

sin20 cos20

sin®20

0.5¢

0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90
0

Fig. C.3: Sensibilité angulaire de l'interaction photoélastique pour une déformation Sjy,
sin 26 cos 26, et pour une déformation Ss, sin?26.
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D’autre part, I'anisotropie élastique engendrée par la désorientation d’angle €, outre le
fait de permettre la génération thermoélastique d’ondes transverses, instaure une nouvelle
appréhension de la détection : le mode longitudinal L ou transverse T incident du film isotrope
vers le cristal anisotrope est converti en deux modes propres acoustiques QL et Q1 qui
sont détectés simultanément (cf figure C.4). Ce ne sont donc pas les déformations S3 ou Sy
qui sont a proprement parlé détectées, mais les déformations des modes propres acoustiques
QL et QT. Ce qui veut dire que la détection d’une déformation transverse T incidente, par
exemple, pour une polarisation sonde quelconque, fait intervenir tous les coefficients de la
matrice (K (I)P;;), pondérés par les coefficients de_) conversion /transmission acoustique des
déformations. Par exemple, un état de polarisation E;, pourtant insensible a une déformation
Sy, est sensible a une déformation transverse incidente T grace a la combinaison des composantes
des déformations QL et QT selon 'axe z3.

film LouT

isotrope >
cristal o) L¢ o t*QT
cubique 0 *c,

T3

Fig. C.4: Transformation des modes L. ou T en modes QL et QT

La sensibilité de la détection des ondes transverses va dépendre des coefficients de la
matrice (K (I)Pr;) impliqués ainsi que des coefficients de conversion/transmission acoustique a
I'interface. Le point important concerne surtout le fait qu’a priori, grace a ’anisotropie élastique
responsable de la conversion de modes, quelque soit la polarisation sonde, les ondes transverses
incidentes peuvent étre détectées et ce méme en incidence sonde normale.

Un autre point important concerne les changements produits au niveau de l'interaction
élasto-optique par la transformation § — —@. La transposition des résultats établis pour le
cristal hexagonal est immédiate : pour un cristal cubique désorienté (comme pour un cristal
hexagonal), il y a invariance de 'interaction élasto-optique lors de la transformation 6 — —@.
La détection reflectométrique est donc indépendante du signe algébrique de I'angle 6.



Annexe D

Préparation et Caractérisation des
échantillons

Les échantillons préparés sont des systemes film isotrope submicronique transparent de ZnQO
déposé sur substrat métallique. Les substrats métalliques préparés sont de deux type,

— des monocristaux anisotropes désorientés de zinc,

— des polycristaux anisotropes non texturés!.

Compte tenu du colit exorbitant d'un cristal métallique, seuls des substrats monocristallins
désorientés de zinc, taillés dans un cristal de zinc (cf figure D.1) achetés chez Accumetmaterials,
ont bénéficié d’une étude approfondie. En complément, des substrats métalliques polycristallins
de zinc, de plomb, de fer, d’aluminium, beaucoup moins onéreux, ont été préparés. La technique
de mise en forme des substrats est inspirée des techniques industrielles de préparation des
substrats de silicium : une scie a fil diamanté permet d’extraire sans contrainte un volume
de matiere choisi, puis un polissage mécanique automatisé permet d’obtenir une surface de
qualité nanométrique. Le polissage mécanique est 1’étape la plus délicate lors de la préparation
des substrats métalliques. C’est pourquoi nous détaillerons au mieux le protocole utilisé afin de
permettre a autrui de reproduire nos expérimentations. La préparation des échantillons s’acheve
par le dépot de la couche submicronique (20 a 400nm environs) de ZnO réalisé par pulvérisation
plasma RF. Cette étape de préparation a demandé une étude exhaustive des parametres de
dépot qui permettent d’obtenir un film de ZnO de bonne cristallinité. La caractérisation des
échantillons a nécessité la mise en oeuvre des techniques suivantes : la diffraction de rayons X,
I'imagerie AFM, la microscopie polarimétrique.

!Chaque cristallite constitutif a une orientation aléatoire.

201



202 D Préparation et Caractérisation des échantillons

D.1 Préparation et caractérisation des substrats métalliques

monocritallins

D.1.1 Mise en forme des substrats

Le cristal de zinc, de symétrie hexagonale, acheté chez Accumetmaterials est orienté (0001)?
dans le sens de la hauteur. L’axe de symétrie Cy est donc dirigé dans le sens de la hauteur (c’est a
dire perpendiculairement au plan de la photo D.1) et les plans réticulaires (0001) sont paralleles
a la surface plane du cristal (c’est a dire paralleles au plan de la photo D.1). La mise en forme
des substrats est réalisée par une scie a fil diamant (cf figure D.1) qui a permis la découpe
délicate (presque sans contrainte) et précise du cristal dans le sens de la hauteur puis la mise
en forme de barreaux du type de celui figurant a gauche sur la photo D.1.

Fig. D.1: Cristal de zinc de 2,5cm de diametre apres découpe a la scie a fil diamant.

La surface plane de ces barreaux de zinc monocristallin est orientée (0001). Or le contexte
picoseconde de génération thermoélastique d’ondes transverses nécessite de travailler avec des
substrats désorientés. Un substrat orienté (0001) ne convient donc pas. La scie a fil diamant,
munie d'une téte goniométrique faisant office de support, d’une précision aux alentours d’un
degré, a permis la découpe de substrats désorientés comme schématisé figure D.2. L’angle de
désorientation # utilisé dans les chapitres théoriques est décrit figure D.2, c’est I’angle entre la
normale a la coupe et I'axe de symétrie Cs. Une découpe donne ainsi deux surfaces de méme
angle 0. La direction des axes cristallographiques (les axes propres) dans le plan du cristal
étant méconnue, les directions des axes cristallographiques de la surface découpée ne peuvent
étre repérés. En revanche, le plan sagittal spécifique au systeme hexagonal, qui contient le
vecteur déplacement acoustique transverse (cf chapitre 1), est facilement repérable : c’est le

2Cette indexation est particuliere & la symétrie hexagonale.
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Scie a fil diamant

Barreau /
monocristallin

> s

Téte goniometrique

/ -~

Fig. D.2: Découpe (vue de dessus) de substrats désorientés dans un barreau de zinc monocris-
tallin.

plan contenant I'axe de symétrie Cy et la normale a la surface de 1’échantillon (cf chapitre 1)
(c’est le “plan de la feuille” figure D.2). Apres découpe, la direction de ce plan se devine avec une
précision de quelques degrés (~ 5°). Une dizaine de substrats, avec des angles de désorientation
0 (= m/2— angle de coupe) différents ont ainsi été réalisés. L’angle de désorientation 6 le plus
important réalisé est ~ 40° : d’une part la longueur (~1 pouce) des barreaux ne permet pas
d’envisager des angles plus importants et d’autre part, les calculs menés chapitre 1 montrent
que lefficacité de génération des ondes transverses s’effondre au dela de 40°. Les angles de
désorientation € de chacun de ces échantillons sont connus a quelques degrés pres. Nous verrons
que la diffraction de rayons X permet de mesurer au dixieme de degré la valeur de 6.

D.1.2 Polissage mécanique automatisé

La topographie de surface et la rugosité des substrats métalliques, qui d’un point de
vue opto-acoustique jouent le role de transducteurs picosecondes, doivent étre rigoureusement
inférieures a une dizaine de nanometres, et ceci pour deux raisons :

— les longueurs d’ondes acoustiques générées par conversion opto-acoustique sont de 'ordre
d’une centaine de nanometres ; ainsi pour éviter tout phénomene de diffraction acoustique,
I'échelle caractéristique des “objets” diffusants (liés & la rugosité de surface) doit étre
inférieure aux longueurs d’ondes acoustiques,

— la génération d’ondes acoustiques cohérentes de longueur de cohérence typiquement la
profondeur de pénétration optique ~10-30 nm ne peut étre envisagée que si la topographie
de surface est inférieure a la longueur de cohérence acoustique.

Les techniques envisageables, permettant d’obtenir une qualité de surface nanométrique
sont : le polissage mécanique, le polissage électrochimique, et 1'ultramicrotomie. Le polissage
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électrochimique est une technique empirique qui nécessite un appareillage dont nous ne dispo-
sons pas au laboratoire et des réactifs méconnus dans le cas du zinc (cette technique est surtout
employée dans le cas de 'aluminium). L’ultramicrotomie, couramment employée en biologie
pour la découpe de tranches de tissus organiques d’épaisseur ~100-500 nm, permet certes d’ob-
tenir une qualité de surface nanométrique mais a l'inconvénient majeur d’étre une technique
locale offrant des surfaces polies tout au plus d'un mm de diametre. O. B. Wright et O. Mat-
suda [25] ont utilisé I'ultramicrotomie pour la préparation d’un substrat métallique plutot que
la technique de polissage mécanique. En effet, les expériences pionnieres utilisant la technique
de polissage mécanique pour la préparation de substrats métalliques en vue d’expériences pico-
secondes [28] ont, mis a part le succes expérimental picoseconde probant, signalé un probleme
de reproductibilité imputé a la technique de polissage mécanique. La technique de polissage
mécanique patit ainsi d'un a priori qui contribue a ce qu’elle soit peu utilisée dans les tech-
niques picosecondes. Or il est important de signaler que malgré tout, la technique de polissage
mécanique est omniprésente dans toutes les expériences picosecondes réalisées jusqu’a ce jour :
tous les substrats commercialisés (et en premier le silicium, dont la rugosité n’excede pas le
nanometre) sont polis avec la technique de polissage mécanique. Nous avons donc opté pour
la technique de polissage mécanique. Les résultats expérimentaux picosecondes obtenus dans
le cadre de ce travail, tout a fait satisfaisants valident ce choix. Dans le méme registre, la fai-
sabilité de la génération et la détection de phonons optiques cohérents, a basse température,
dans un substrat de zinc orienté (0001), poli mécaniquement, a récemment été démontrée [84]
et conforte également le choix concernant le polissage.

Le polissage mécanique du zinc, matériau ductile, est beaucoup plus délicat que dans
le cas du silicium, matériau rigide. Ainsi la mise au point du polissage mécanique du zinc
a demandé un investissement en temps important. Apres quelques tentatives de polissage
mécanique manuel peu satisfaisants, nous avons choisi le polissage mécanique automatique
a l'aide de la Rotoforce 4 (cf photo D.3) de chez Struers. Cette entreprise nous a fait

Fig. D.3: Polisseuse mécanique Rotoforce 4 (Struers).
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Prépolissage
Papier abrasif SiC 1200 SiC 4000
Lubrifiant eau eau
Tours/min 150 150
P /échantillon (N) 30 30
Temps (min) dressage 1
Polissage
Drap MD Mol | MD Nap | M D-Chem
Abrasif liquide 3pum 1pm OPS 40nm
Quantité 10 10
Lubrifiant bleu bleu bleu
Tours/min O 150 150 150
P /échantillon (N) 30 25 25
Temps (min) 3 1 1

Tab. D.1: Protocole de polissage mécanique du zinc.

bénéficié de son savoir-faire en nous proposant le protocole détaillé en tableau D.1. Toutes
les références Struers précisant le modele de polisseuse, les papiers abrasifs, les draps, les
abrasifs liquides utilisés ne sont pas mentionnées a but commercial (évidemment) mais afin
de permettre a autrui de reproduire nos expériences. Le polissage mécanique est tellement
sensible (et capricieux parfois) qu’il est important de décrire avec le plus d’exactitude possible le
protocole et les outils utilisés. Tout d’abord, concernant I’enrobage des échantillons, I’enrobage
a chaud (~ 100°C) avec de la résine époxy, tres rigide, crée des difficultés lors de 'extraction
mécanique des échantillons enrobés. L’enrobage a froid avec de la résine semi-transparente
citofixr s’est avéré plus satisfaisant. Notamment l'extraction mécanique des échantillons par
sciage est facilitée (nous plagons systématiquement avant I’enrobage, un élément métallique
sacrificiel en contact avec I’échantillon, pour le protéger). Les étapes de prépolissage décrites
dans le tableau D.1 ne présentent pas de difficulté. Il faut simplement, apres chaque étape,
veiller a rincer abondamment 1’échantillon a ’eau désionisée puis a ’éthanol afin d’éviter toute
pollution des papiers abrasifs suivants. Les deux premieres étapes du polissage avec les abrasifs
liquides de particules de diamant de 3um et 1pum ne présentent pas de difficulté. Le ringage
entre chaque étape doit étre encore plus soigné (une seule particule de diamant peut rayer la
surface de I’échantillon). L’ultime étape, de loin la plus délicate, est I’étape de polissage a ’'OPS
(solution de nanoparticules de silice de 40nm environ). Nous conseillons de respecter au mieux
le protocole suivant,

— humidifier a I’eau désionisée le drap M D-Chem,

— faire tourner le disque & vide pour évacuer quelques anciennes nanoparticules (a 'aide

d’une plaque de verre de microscope),



206 D Préparation et Caractérisation des échantillons

— rehumidifier,

— lancer le polissage automatique,

— créer manuellement (& I'aide d’une plaque de verre de microscope) un tourbillon d’OPS,
pour éviter le gaspillage et pour veiller a ce que les échantillons baignent en permanence
dans I’OPS,

— lorsque le polissage automatique est fini, laisser tourner le disque, 30 secondes environ,
en arrosant abondamment a 1’eau distillée afin d’évacuer les nanoparticules,

— récupérer les échantillons, les rincer abondamment a l'eau distillée (I’éthanol est a
proscrire, il agglomere les nanoparticules), sécher au seche-cheveux.

Un microscope optique permet de controler le nettoyage de ’OPS. La photo D.4 montre
une image de la surface polie d’un substrat monocristallin de zinc entachée par les agglomérats
d’OPS qui adherent la surface. Un coton hydrophile imbibé d’eau est éventuellement le bon
remede pour éliminer I’OPS résiduel. Lorsque I’OPS est éliminé les images de la surface des
échantillons montrent parfois quelques rayures disparates créées par les particules de diamant.

Fig. D.4: Tmage (120x80um) au microscope polarimétrique de la surface polie d’'un substrat
de zinc monocristallin. Les agglomérats d’OPS sont clairement visibles.
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Fig. D.5: Mesure AFM de la rugosité de surface d’un substrat de zinc.

L’étude AFM? menée sur un substrat de zinc poli est présentée figure D.5. Cette technique
permet la mesure directe* de la rugosité de surface sur une zone d’lymx1um. L’image de la
surface étudiée montre que la rugosité de surface n’est pas homogene. Les trois lignes de mesure
de rugosité, a droite figure D.5, témoignent de cette inhomogénéité : la rugosité varie ainsi de
5nm a 10nm. Une mesure AFM systématique de la rugosité de surface permettrait sans doute
d’améliorer le protocole de polissage. Ainsi, une caractérisation AFM d’un polissage hybride
mécanique et chimique, comme dans le cas du plomb (cf tableau D.4), permettrait sans doute
d’améliorer sensiblement la rugosité, qui est somme toute tres correcte et donne des résultats
tres satisfaisants lors des expériences d’acoustique picoseconde.

3Les mesures présentées figure D.5 ont été réalisées dans la start-up nanoraptor 3 Montfort le Gesnois (72).

4Par diffusion X, il est possible d’estimer indirectement la rugosité de surface, sur une étendue d’une
centaine de pm?. Mais cette technique de mesure donne des résultats pertinents uniquement si I’échantillon
est parfaitement plan, et ce n’est pas le cas de nos échantillons tres légerement courbes (~0,2°, angle entre le
plan de surface local et la normale & I’échantillon)
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D.1.3 Caractérisation X

La diffraction des rayons X a un large champ d’applications. Couramment utilisée en
tant qu’outil de caractérisation, la diffraction X permet entre autres de résoudre la structure
cristallographique d’un matériau, de mesurer les contraintes internes d’un matériau [85, 86]
ainsi que les coefficients élastiques (module d’Young, coefficient de Poisson) [87,88]. La loi de
Bragg est la relation la plus concise exprimant la diffraction du rayonnement X par les plans
réticulaires d’'un matériau,

thleined = )\, (Dl)

ol dpy est la distance inter-réticulaire de la famille de plans (h, k,1) (h,k, sont appelés les
indices de Miller), 6, est I'angle de diffraction de Bragg, A la longueur d’onde RX. La valeur
des distances dpx; dépend des indices de Miller et des parametres de maille du matériau étudié,
en conséquence, 'angle de diffraction 6; dépend de la nature du matériau et de la famille de
plans (h, k,1) diffractants. Un spectre de diffraction classique décrivant 'intensité diffractée en
fonction de I'angle 6, présente une succession de pics d’intensité correspondants aux angles
0, vérifiant la loi de Bragg. Ces spectres sont en quelque sorte une signature structurale
du matériau. Le zinc étant un matériau élémentaire (en ce sens que tous les parametres de
diffraction des rayons X sont connus), les angles de diffraction de chaque famille de plans
(h, k,1) ainsi que les intensités relatives des pics de diffraction sont référencés (cf tableau D.2).

| Zn |
20,4 intensité relative | indices h k 1 20,4 intensité relative | indices h k 1

36,295 53 002 89,916 3 104
38,991 40 100 94,895 5 202
43,230 100 101 109,122 8 203
54,333 28 102 115,791 6 105
70,053 25 103 116,378 11 114
70,657 21 110 124,040 5 210
77,024 3 004 127,478 9 211
82,098 23 112 131,831 2 204
83,761 5 200 138,199 0,5 006
86,553 17 201 138,935 9 212

Tab. D.2: Parametres de diffraction X du zinc, lorsque A = 0,154nm. Source : JCPDS-

International Centre for Diffraction Data.
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Fig. D.6: Configuration de diffraction de rayons X adaptée a 1’étude d’un monocristal
désorienté d’un angle . L’angle ¢ est tel que la normale aux plans réticulaires (002), (004)
et (006) est incluse dans le plan d’'incidence des faisceaux.

La figure D.6 décrit schématiquement la configuration expérimentale appropriée a la mesure
des angles de désorientation 6 des substrats. Afin de mesurer les angles 0, nous choisissons de
rechercher les directions de diffraction effective des familles de plan (002), (004) et (006). Les
angles introduits figure D.6 doivent étre préalablement définis :

— 26, repere I'angle entre le faisceau source et le faisceau diffracté dirigé vers le détecteur,
— ¢ est 'angle formé entre le plan d’incidence (contenant le faisceau source et le faisceau
réfléchi) et le plan sagittal (contenant la normale a ’échantillon et la direction (004)),

— wy est 'angle entre la surface de I’échantillon et le faisceau diffracté dirigé vers le détecteur.

Pour que la diffraction schématique de la figure D.6, ou le plan sagittal et le plan d’incidence
sont confondus, soit effective, il faut : fixer I'angle 26, en position favorable de diffraction de
Bragg (cf tableau D.2) et effectuer un balayage de I'angle w,; (expérimentalement, la source
et le détecteur tournent ensembles ) dont la position particuliere de diffraction correspond a
wqg = 04— 0 (si et seulement si 'angle de désorientation 6 est inférieur a ’angle de Bragg 6, car
sinon le détecteur se trouve sous ’échantillon). Techniquement, il s’avere impossible de mesurer
un angle de désorientation 6 supérieur a I’angle de diffraction de Bragg 6; d'une famille de plans
choisis.
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Fig. D.7: Configuration de diffraction de rayons X adaptée a I'’étude d’un monocristal
désorienté d'un angle . Lorsque ’échantillon tourne d'un angle ¢ de 7 alors la normale aux
plans réticulaires (002), (004) et (006) est de nouveau incluse dans le plan d’incidence des
faisceaux.

Si I’échantillon tourne d'un angle ¢ de 7 alors la position de diffraction effective est telle
que wg = 04+ 0, cf figure D.7. L’angle de désorientation maximal accessible est alors I’angle de
Bragg lui méme (sinon la source se trouve sous I’échantillon).

Trois substrats désorientés de zinc ont bénéficié de mesures X, ce sont les échantillons
labellisés 20°, 30°, 40°, en référence aux angles de désorientation 6 estimés d’apres l'angle de
coupe de la scie a fil diamanté. Expérimentalement, la position angulaire ¢ de coincidence
du plan sagittal et du plan d’incidence des faisceaux étant méconnue, I’échantillon tourne en
permanence (a la vitesse angulaire ¢’ ~30 tours/min) afin de satisfaire, statistiquement, la
coincidence du plan sagittal et du plan d’incidence. Figure D.8 sont présentés les spectres
décrivant 'intensité de diffraction fonction de 'angle wy pour les substrats 8 ~ 20° et 30°. La
famille de plans (002), pour laquelle 6; = 36,3°/2 ~ 18°, ne permettant pas la mesure d’une
désorientation supérieure a 18°, c’est la famille de plan (004) qui est sélectionnée (la famille
de plans (006) permettrait de mesurer des désorientations plus importantes mais 'efficacité
de diffraction est faible, cf tableau D.2). Ainsi, l'angle §; est maintenu aux environs de
04(004) ~ 38,5, tandis que 'angle w, varie. L’écart angulaire entre les pics de diffraction
permet de mesurer les angles de désorientation 6 suivants :

~ 6 ~20° — 15,9° £0,2°
— 6~ 30° — 28,4° £0,2°.
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Fig. D.8: Les pics de diffraction, des substrats labellisés 6 ~ 20° et 6§ ~ 30°, correspondent
aux positions angulaires de diffraction de Bragg de la famille de plan (004), wy = 64(004) £ 6.
L’écart angulaire dw, entre les pics permet de mesurer précisément I'angle de désorientation 6,
(5wd = 26.

L’incertitude angulaire de 40, 2°, tout a fait satisfaisante, est estimée d’apres la largeur a mi-
hauteur des pics de diffraction (en discrétisant au maximum le pas angulaire, au centieme de
degré, il est possible de mesurer ’écart angulaire dwy avec encore plus de précision, mais compte
tenu de la largeur a mi-hauteur des pics de diffraction de l'ordre de 0, 5°, une mesure de chaque
angle de désorientation = distribution angulaire avec une précision meilleure que 0, 5° n’a pas
de sens). La largeur & mi-hauteur des pics de diffraction du cristal de zinc aux alentours de 0, 5°
(plus important que dans le cas du silicium par exemple) révele un écart a 'idéalité® cristalline.

®Un cristal parfait donnerait une succession de pics de Dirac.
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Fig. D.9: Pic de diffraction de Bragg correspondant a la position angulaire wy = 6,(006) — 0.

La famille de plans (004) ne permettant pas la mesure d'un angle de désorientation 6
supérieur a 0,4(004) ~ 37,5°, la mesure de l'angle de désorientation € du substrat labéllisé 6 ~
40° est assurée par la famille de plans (006) pour laquelle 65 ~ 69, 1°. Figure D.9 est représenté
le spectre de diffraction du substrat labéllisé 6 ~ 40°, lorsque w, varie. L’encombrement de la
source et du détecteur ne permettent pas I'observation du pic de diffraction correspondant a
waq = 04(006) + 6, ainsi un seul pic de diffraction correspondant & wy; = 64(006) — 6 est visible.
La position du maximum du pic de diffraction, w; ~ 32,7°, permet de mesurer I'angle de
désorientation @, connaissant 6,(006),

9 ~ 40° — 36,5° £0,2°.
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Fig. D.10: Rotation pas a pas de I'angle ¢ lorsque les angles 6, et w,; sont maintenus en position
de diffraction de Bragg (004), pour le substrat 6 ~ 20°.

Le repérage du plan sagittal est réalisé pour chaque substrat, en fixant 6, et w, aux positions
angulaires propices a la diffraction de Bragg, et en tournant pas a pas ’échantillon. La figure
D.10 présente ’enregistrement de l'intensité diffractée en fonction de la position angulaire ¢ du
substrat 6 ~ 20°. La position angulaire du pic de diffraction aux environs de ¢ ~ 280° donne
la position du plan sagittal.

Les pics résiduels aux alentours de 90°, 10000 fois moins intenses, sont issus de cristallites
de zinc natifs®, orientés différemment.

6Ces cristallites sont des défauts d’élaboration du cristal de zinc, des germinations cristallites. Ce n’est pas
le polissage qui peut engendrer ce type de défauts.
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D.2 Préparation et caractérisation des substrats métalliques
polycristallins

Des substrats polycristallins de zinc, d’aluminium, de plomb et de fer ont été préparés,
conjointement aux substrats monocristallins, afin de tester ’éventualité de génération d’ondes
transverses picosecondes dans des polycristaux constitués d’innombrables cristallites microsco-
piques. L’orientation € d’un cristallite individuel est dans ce cas aléatoire.

Nous allons décrire les différents protocoles de préparation des substrats polycristallins de
zine, de fer, de plomb et d’aluminium. Une étude de diffraction de rayons X permettra de
confirmer 'orientation aléatoire des cristallites.

D.2.1 Polycristal de zinc

Le méme protocole de polissage mécanique utilisé pour les substrats monocristallins de
zinc est employé pour les substrats polycristallins de zinc, cf tableau D.1. Le zinc étant
intrinsequement biréfringent, les grains et les joints de grains se visualisent facilement au
microscope polarimétrique’, comme en témoigne I'image D.11 ot chaque cristallite se distingue
nettement. Nous constatons, d’apres I'image D.11, que la taille des cristallites s’échelonne entre
~ lum et ~ 10um et que la topographie de surface se situe aux alentours de ~ 100nm (c’est la
hauteur de marche entre chaque grain).

Fig. D.11: Polycristal de zinc. Taille réelle de I'image 64pmx48um.

7C’est un microscope optique de lumiere polarisée qui bénéficie d’un contraste interférométrique permettant
de résoudre I’échelle verticale ~ 100nm.
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Fig. D.12: Spectre de diffraction X d’un substrat polycristallin de zinc (apres dépot de ZnO),

~

dans la configuration de Bragg-Brentano, lorsque wy = 6.

Une étude AFM permet de mesurer la rugosité sur un champ du pm (donc d’'un grain
individuel) aux alentours de 12-15nm, légérement supérieure a celle des monocristaux de zinc.

Une étude de diffraction de rayons X, cf spectre D.12, permet de confirmer 'orientation
aléatoire des cristallites : tous les pics de diffraction, indexés d’apres le tableau D.2, sont
présents (pour un des précédents substrat monocristallin de zinc désorienté il n’apparait aucun
pic, excepté celui du ZnO). L’intensité prédominante du pic (002) présage cependant une légere
texture (002) du substrat, qui pourrait étre confirmée par une étude de texture X a 3 cercles.

Les pics de diffraction (002) et (004), cf spectre D.12, de l'oxyde de zinc ZnO déposé par
pulvérisation plasma révelent une texture tres prononcée et univoque du dépot. Ainsi, le spectre
D.12 permet de conclure que 'axe de symétrie Cg du film de ZnO (de symétrie hexagonale)
est orienté perpendiculairement a la surface du substrat. C’est un résultat classique : le ZnO
déposé par pulvérisation plasma est systématiquement fortement texturé (002) et (004), pour
de nombreux substrats (pour un substrat d’or, la morphologie du film est méme proche de
I'epitaxie [89]).
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D.2.2 Polycristaux d’aluminium, de plomb et de fer

Les parametres de polissage mécanique automatisés sont indiqués dans les tableaux D.3,
D.4, D.5. Les polissages de ’aluminium et du fer sont aisés. En revanche le polissage du plomb
est tres délicat. Le plomb est un métal mou, difficile a mettre en forme, qui a tendance a capter
les particules d’abrasif, réactif a ’OPS...

Prépolissage
Papier abrasif SiC 220
Lubrifiant eau
Tours/min O 300
P /échantillon (N) 16
Temps (min) dressage
Polissage
Drap Largo | MD Mol | M D-Chem
Abrasif liquide 9um 3pm OPS 40nm
Quantité 10 10
Lubrifiant bleu bleu
Tours/min O 150 150 150
P /échantillon (N) 16 16 16
Temps (min) 6 5 1

Tab. D.3: Protocole polissage mécanique de I'aluminium.
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Prépolissage
Papier abrasif SiC 500 | SiC1200 | SiC2400 SiC 4000
Lubrifiant eau eau eau eau
Tours/min O 150 150 150 150
P /échantillon (N) 20 20 20 20
Temps (min) dressage 1 1 1
Polissage
Drap MD Mol M D-Chem
Abrasif liquide 3pum OPS 40nm
Quantité 3 10
Lubrifiant DP-red acide nitrique 5%
Tours/min O 150 150
P /échantillon (N) 20 10
Temps (min) 5 5
Tab. D.4: Protocole polissage mécanique du plomb.
Prépolissage
Papier abrasif SiC 1200 SiC 4000
Lubrifiant eau eau
Tours/min O 150 150
P /échantillon (N) 30 30
Temps (min) dressage 1
Polissage
Drap MD Mol | MD Nap | MD-Chem
Abrasif liquide 3pum 1pm OPS 40nm
Quantité 10 10
Lubrifiant bleu bleu bleu
Tours/min O 150 150 150
P /échantillon (N) 30 25 25
Temps (min) 3 1 1

Tab. D.5: Protocole polissage mécanique du fer.
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Fig. D.13: Polycristal d’aluminium. Taille réelle de I'image 1lecmx0,75cm.

Les métaux cubiques n’étant pas naturellement biréfringents, les images au microscope
polarimétrique ne permettent pas de distinguer les grains et les joints de grains des substrats
préparés. Seule une attaque chimique permet de révéler les grains et les joints de grains. L’image
D.13 d’un substrat aluminium (sacrifié) apres attaque chimique, renseigne sur la taille des grains
prodigieusement gigantesques, de plusieurs mm de diametre !, visibles a I'oeil nu.

Les polycristaux de plomb sont similaires, les grains sont macroscopiques, visibles a ’oeil
nu. En revanche, les grains des polycristaux de fer sont de dimensions microscopiques, similaires
aux grains des polycristaux de zinc.
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Résumé

L’acoustique picoseconde est basée sur une technique pompe-sonde optique nécessitant 'emploi d’un laser pulsé
subpicoseconde permettant la génération et la détection d’impulsions acoustiques ultrabréves. L’onde acoustique pi-
coseconde générée est par nature longitudinale lorsque le transducteur opto-acoustique est isotrope. Ainsi, jusqu’a
présent, dans la plupart des cas, seul le mode acoustique longitudinal a pu étre employé au diagnostic mécanique de
structures submicroniques. La mise en oeuvre d’une source acoustique picoseconde d’ondes transverses ouvrirait la voie
a de nouvelles perspectives expérimentales.

Dans ce travail de these, la génération d’ondes acoustiques transverses picosecondes par le mécanisme de génération
thermoélastique est envisagée analytiquement et exploitée expérimentalement a partir de transducteurs opto-acoustiques
anisotropes, le cas échéant, des substrats métalliques désorientés. La problématique concerne tant la génération
thermoélastique que la détection élasto-optique des ondes acoustiques transverses picosecondes.

En premier lieu, la théorie de la génération thermoélastique dans des matériaux anisotropes est présentée afin de
caractériser la potentialité de la génération thermoélastique et de concevoir les mécanismes propres a la génération des
ondes transverses. Puis la théorie de la détection élasto-optique est exposée afin d’étayer I'opportunité d’utilisation du
substrat métallique anisotrope en tant que capteur d’ondes transverses picosecondes. Le role bivalent du substrat en
tant que transducteur et capteur d’ondes transverses picosecondes est opportun.

En second lieu, les expériences picosecondes réalisées avec des substrats monocristallins de zinc désorientés sont
présentées et interprétées grace aux prédictions théoriques. Les expériences attestent de 'efficacité de la génération in
situ des ondes acoustiques transverses picosecondes et de la génération par réflexion-conversion de modes des ondes
acoustiques longitudinales picosecondes. Les simulations numériques concernant les résultats expérimentaux permettent
la mesure des coefficients photo-élastiques du zinc. Enfin, ’extrapolation a des substrats polycristallins métalliques per-
met de démontrer efficacité de la génération thermoélastique & partir de cristallites non texturés (001).

Mots-clefs : Acoustique picoseconde, Génération thermoélastique, Hypersons transverses, Laser femto-
seconde, Spectroscopie opto-acoustique, Théorie génération dans des matériaux anisotropes

Abstract

Picosecond laser ultrasonics applies opto-acoustic and acousto-optic transformations for the excitation and detection,
respectively, of the hypersonic pulses with the duration shorter than hundreds of picoseconds, which are commonly
applied for the non-destructive testing of the nanostructures. Starting the pioneering experiments for more than 20
years most of the research has been conducted with longitudinal acoustic mode only. The excitation of quasi-plane
acoustic waves is controlled by focusing the femtosecond pump laser pulse on the front surface of the sample to the spot
with the diameter significantly exceeding both the depth of the substrate heated region of the material and the distance
of sound propagation during the pulsed laser action. Due to this, the diffraction length of the acoustic pulses generated
significantly exceeds the characteristic spatial scales involved in echo monitoring of the nanostructures. Unfortunately
the layers of the nanostructures are usually elastically isotropic (microcrystalline) or anisotropic (monocrystalline) but
with symmetry axis orientation along the normal to the layers. This prevents by symmetry principles excitation of
plane shear acoustic waves. The shear mode generation in picosecond ultrasonics is of fundamental issue. One of clear
perspectives in the application of coherent shear hypersound is the diagnostics of solid-solid and solid-liquid interfaces
and Kapitza resistance by shear phonons.

In this thesis, the thermoelastic generation of shear picosecond acoustic waves is analytically treated and experi-
mentally investigated in the case of anisotropic opto-acoustic transducers made of metallic substrate cut off-axis of
symmetry. The problematic concerned the thermoelastic generation and the acousto-optic detection of the picosecond
shear acoustic waves.

First, the thermoelastic generation theory in anisotropic materials is developed to characterize the efficiency of
generation and to fully understand the physical processes. That merged on the description of a new volumetric but
non-local mechanism of plane shear waves excitation through thermoelasticity which is operative even in crystals with
isotropic thermal expansion (in cubic crystals). The theory of the acousto-optic detection in such anisotropic material
is also developed. The using of the metallic substrate as a transducer and sensor of picosecond shear acoustic pulses is
opportune.

Second, the picosecond acoustic experiments are realized with monocristallines substrates of zinc cut off-axis of
symmetry. Thanks to the theoretical predictions, the signals can be interpreted and analyzed. Experimentally, the
efficiency of the thermoelastic generation is proved. The full numerical computation of the reflectivity signals gave a
set of the zinc photoelastic coefficients. Finally, the extension to a zinc polycristalline sample, natively without grain
preferenced orientation (001), also proved to be efficient.

Keywords : Picosecond acoustic, Thermoelastic generation, Shear ultrasonics, Femtosecond lasers, Opto-
acoustic spectroscopy



