
HAL Id: tel-00412511
https://theses.hal.science/tel-00412511v1

Submitted on 1 Sep 2009

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépôt et à la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche français ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Acoustique Picoseconde dans les multicouches
métalliques

Stephane Laborde

To cite this version:
Stephane Laborde. Acoustique Picoseconde dans les multicouches métalliques. Acoustique
[physics.class-ph]. Université Pierre et Marie Curie - Paris VI, 2006. Français. �NNT : �. �tel-00412511�

https://theses.hal.science/tel-00412511v1
https://hal.archives-ouvertes.fr
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La nymphe Écho1

.

Fig. 1 – ”Écho et Narcisse”, J.W. Waterhouse, 1903. Exposé à la Walker Art Gallery,

Liverpool, England.

Dans la mythologie grecque, Écho est une nymphe des sources et des forêts du mont

Hélicon et la personnification de l’écho acoustique.

Écho fut élevée par les nymphes et instruite par les Muses. Elle était très prolixe et

inventait de nombreuses histoires : c’est ainsi qu’elle distrayait Héra pour favoriser les

amours de Zeus. Mais la déesse finit par s’apercevoir de ce manège et pour punir Écho,

elle lui ôta la parole, l’obligeant à répéter ce que disait son interlocuteur. Elle tomba

amoureuse de Narcisse, mais fut méprisée par celui-ci. Le coeur brisé, elle s’enfuit dans

une grotte solitaire et se laissa dépérir. La légende dit qu’elle s’est tellement amaigrie

qu’elle a totalement disparu et que seule sa voix lui reste. Ainsi est né le phénomène de

l’écho.

Sources

– Nonnos de Panopolis, Dionysiaques (IV, 327) ;

– Ovide, Métamorphoses (III, 356 et suiv.) ;

– Pausanias, Description de la Grèce [lire en ligne] (IX, 31).

1Texte extrait de Wikipédia (http://www.wikipedia.org), plus précisément de la page suivante :
http://fr.wikipedia.org/wiki/%C3%89cho_%28mythologie%29

http://www.wikipedia.org
http://fr.wikipedia.org/wiki/%C3%89cho_%28mythologie%29
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Merci à tous.
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Résumé

Ce travail porte sur l’excitation et la détection d’ultrasons dans des multicouches

métalliques en acoustique picoseconde afin d’engendrer des ondes de hautes fréquences

(jusqu’au THz) pour pouvoir éventuellement les émettre dans un matériau. Nous avons

développé des modèles permettant de calculer les réponses optiques et acoustiques de

structures excitées par des impulsions lasers ultrabrèves. D’une part, nous avons étudié

les effets d’interface à l’origine de l’anomalie élastique dans certains systèmes multi-

couches et nous avons montré que l’adoucissement observé dans les systèmes Mo/Ni est

dû à des alliages interfaciaux épais de 1,3 nm. D’autre part, l’étude des multicouches

périodiques a permis d’expliciter les processus d’excitation et de détection de modes

résonnants dans des bandes de fréquences interdites. Enfin, nous avons réalisé une expé-

rience de transmission à travers un substrat épais et montré qu’on pouvait transmettre

des fréquences supérieures à 200 GHz.

Acoustique Picoseconde Multicouches métalliques Interfaces

Adhésion Nanostructuration TéraHertz

Abstract

This work deals with ultrasonics generation and detection in metallic multilayers

with picosecond acoustics in order to generate high-frequencies (up to 1 THz) and even-

tually transmit it in materials. We have developped models that allow to calculate the

optical and acoustical responses of the structures excited by very short laser pulses. On

the one hand, we have studied the interface effects responsible for elastic anomaly in

multilayers. Thus we have shown that the softening observed in Mo/Ni systems was due

to interfacial alloys of which width was estimated at 1.3 nm. On the other hand, the

study of periodic multilayers has enabled us to determine the existence conditions of

resonant modes in bandgaps. We have showed how to calculate their frequencies and

established selection rules for them. Finally, we have realised transmission experiments

through a thick substrate and so demonstrated that it is possible to transmit higher

frequencies than 200 GHz.

Keywords

Picosecond Acoustics Metallic Multilayers Interfaces

Adhesion Nanostructuration TeraHertz
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5.2.1 Propriétés élastiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 109



TABLE DES MATIÈRES 11
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romètre de Mach-Zehnder sur un film d’alliage Mo.84Ni.16 de 184 nm

d’épaisseur. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 54
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5.2 Chambre de dépôt NORDIKO-3000. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 104

5.3 (A) - Scans XRD pour les films codéposés MoxNi1−x en fonction de
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pointillée, ils ont été décalés pour une meilleure visualisation. . . . . . . 113
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multicouche Cu4/W8 déposé sur un substrat de silicium. L’autre face du

substrat est couverte d’une couche d’aluminium. Les signaux représentés

sont donnés par les deux voies de la détection synchrone. chaque écho
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Introduction

Dès l’avènement du laser dans les années 1960, l’idée de l’utiliser pour engendrer des

ondes acoustiques dans les matériaux a très rapidement intéressé la communauté scien-

tifique. En effet jusque là, la méthode la plus utilisée pour exciter des ultrasons dans

un matériau reposait sur l’utilisation d’un transducteur ultrasonore déposé ou couplé

via un gel de couplage au système à étudier. Les transducteurs piézoélectriques per-

mettent d’exciter ou de détecter des ultrasons, néanmoins, ils nécessitent un contact

avec le système à étudier, ce qui n’est pas toujours aisé si les matériaux sont fragiles ou

dans des conditions de pression, de température ou d’irradiations inhabituelles. L’idée

d’engendrer des ultrasons sans contact avec le matériau en déposant de l’énergie à sa

surface est donc apparue très rapidement ; en 1963 R.M. White [1] fut le premier à

montrer que l’échauffement transitoire de la surface d’un échantillon provoquait l’appa-

rition d’une onde ultrasonore. Puis l’emploi de lasers [2–4] pour échauffer la surface a

permis d’approfondir les mécanismes de création des ultrasons. Ces techniques basées

sur les lasers sont alors apparues comme des alternatives sérieuses pour la production

d’ondes ultrasonores. Les progrès dans la technologie des lasers ont notamment conduit

à des impulsions de plus en plus courtes et ont permis d’exciter et de détecter des ondes

élastiques de fréquence plus élevée, mais jusque dans les années 1980, l’utilisation des

techniques optiques n’entrâınait pas de gain significatif de bande passante par rapport

aux méthodes utilisant des capteurs piézoélectriques. Ces techniques, toujours utilisées

de nos jours, ont une bande passante limitée à quelques gigahertz. Ce dernier point ex-

clut la possibilité d’étudier des films minces d’épaisseur micronique ou submicronique qui

impliquent d’utiliser des impulsions (ou des longueurs d’onde) acoustiques très courtes.

En 1984, Humphrey J. Maris pose les bases de l’acoustique picoseconde en démon-

trant expérimentalement qu’il est possible de détecter les ondes élastiques excitées par

une impulsion laser à l’aide d’une autre impulsion laser [5, 6]. L’expérience de type

pompe/sonde consiste à utiliser un laser impulsionnel pour engendrer les ondes élas-

tiques à l’aide de l’impulsion pompe et les détecter après un délai fixé par l’expérimen-

tateur grâce à une impulsion sonde. La résolution temporelle de ce type d’expérience est

très fine ; de plus l’emploi d’impulsions lasers ultrabrèves pour la détection permet de

détecter des fréquences acoustiques supérieures à un TéraHertz et donc de s’affranchir

des limitations de bande passante liées à l’usage de capteurs piézoélectriques en gagnant
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jusqu’à trois ordres de grandeurs. La longueur de pénétration optique (quelques nano-

mètres à quelques dizaines de nanomètres) et la vitesse des ondes ultrasonores (quelques

nm/ps) impliquent une durée de quelques picosecondes pour les impulsions acoustiques,

leur spectre pouvant donc atteindre 200 GHz.

D’un point de vue technique, on mesure la variation relative de reflectivité due à

la présence de l’impulsion acoustique en fonction du retard entre les impulsions pompe

et sonde [6]. En 1996, Bernard Perrin et al. ont proposé l’emploi d’un interféromètre

pour mesurer la variation relative de réflectivité [8,9]. Cette méthode permet aussi bien

de mesurer les effets relatifs à l’effet photoélastique (amplitude) que les effets dûs aux

mouvements des interfaces (phase). Les travaux présentés dans ce manuscrit sont issus

de l’emploi de plusieurs interféromètres : le Mach-Zehnder ou Michelson [8,9], mais aussi

l’interféromètre de Sagnac, qui offre une stabilité mécanique remarquable [10]. Dans ce

cas, l’utilisation conjuguée d’une détection synchrone amplificatrice permet de détecter

des déplacements aussi faibles que 10 femtomètres. Ainsi, il est possible de mener des ex-

périences de type SONAR dans des films métalliques de quelques dizaines de nanomètres

d’épaisseur ! Ceci a par exemple permis l’étude et la caractérisation de films minces cris-

tallins de différentes natures dont les films métalliques [13–17]. L’acoustique picoseconde

a aussi permis l’étude de solutions solides métastables [20], de films amorphes [21] ou

encore de polymères [22]. Il s’agit d’une technique très polyvalente qui est utilisée au-

jourd’hui pour l’étude et la caractérisation de différents systèmes ainsi que d’une grande

variété de phénomènes. De façon non exhaustive, je citerai par exemple l’étude de l’in-

fluence des aspects thermiques [36–38], l’atténuation des ondes acoustiques en fonction

de la fréquence dans des systèmes complexes comme les quasi-cristaux AlPdMn [23] ou

l’atténuation dans les amorphes [21]. Il est aussi possible de s’intéresser à la diffusion

électronique [39–42] ou à la propagation non-linéaire des ultrasons et l’excitation de soli-

tons acoustiques [45–47]. En particulier, la dispersion acoustique a été mise en évidence

grâce à l’acoustique picoseconde [55].

L’utilisation de films minces pour engendrer des ondes acoustiques présente des res-

trictions : la bande passante des impulsions acoustiques reste limitée à environ 200 GHz.

Pour étudier les vibrations dans la matière condensée, il existe des techniques comme

la diffusion inélastique de neutrons ou la diffusion de rayons X, mais elles ne sont effi-

caces qu’au-dessus d’un TéraHertz. Pourtant d’un point de vue fondamental, il serait

très intéressant d’être capable d’engendrer et de détecter des ondes élastiques hautes

fréquences notamment pour étudier le comportement de matériaux désordonnés comme

les verres ou les amorphes sur une gamme de fréquence comprise entre 0,2 et 1 THz.

Pour cela, il existe deux voies. D’une part, on peut chercher à créer des impulsions plus

courtes avec un spectre large et élevé. Réduire l’épaisseur des films transducteurs peut

sembler une voie efficace mais plus le film est mince et moins on y dépose d’énergie.
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Une autre façon plus intéressante et plus récente pour engendrer des impulsions de très

courtes durées peut être d’explorer les possibilités offertes par l’acoustique non linéaire

et d’exciter des solitons acoustiques dont la répartition spatiale est très fine et permet-

tra d’étudier des nanostructures. D’autre part, pour produire des fréquences élevées,

une solution apparâıt très prometteuse et consiste à utiliser les possibilités actuelles

de nanostructuration notamment des multicouches métalliques ou des superréseaux se-

miconducteurs de période nanométrique. L’acoustique picoseconde permet d’étudier les

phonons dans ces structures multicouches [18,19] ; une large palette d’empilements mé-

talliques [24–28] ou de superréseaux [29–35] ont ainsi été étudiés sous ce prisme. Il y a

deux avantages dans l’utilisation de la nanostructuration. D’une part, on imprime une

modulation spatiale de courte période à la contrainte élastique ; on peut donc exciter des

fréquences élevées. D’autre part, ces structures périodiques permettent de confiner des

modes vibrationnels qu’il est donc possible d’exciter de façon résonante. Contrairement

à l’optique où il est difficile d’obtenir un miroir parfait, une interface entre un solide

et l’air ou le vide présente un coefficient de réflexion égal à un pour le déplacement ;

de cette façon il est possible de confiner de l’énergie acoustique entre la surface et les

couches sous-jacentes de l’empilement. On obtient ainsi des semi-cavités avec des modes

résonants très confinés et ceux-ci ont été étudiés à différentes reprises [27,38,42]. Dans le

système Cu/Co, Rossignol et al. ont observé des modes localisés atteignant 2,25 Thz [42].

Objectifs

L’objet de cette thèse est l’étude de l’excitation d’ondes acoustiques de hautes fré-

quences pour atteindre le domaine du TéraHertz. Pour exciter des ondes élastiques de

telles fréquences, nous utiliserons des empilements multicouches métalliques. L’équipe

dans laquelle j’ai travaillé durant ma thèse bénéficie d’une expérience dans ce do-

maine [27, 42], de plus les systèmes métalliques ont déjà montré leur potentiel dans

ce domaine et permettent d’accéder à une large gamme de paramètres acoustiques no-

tamment en terme d’impédance acoustique. Enfin notre source laser permet l’étude de

ces systèmes malgré sa faible accordabilité.

Avec des empilements périodiques nanométriques, on peut exciter des modes quasi-

monochromatiques et confinés à la surface de l’échantillon. Nous étudierons ces modes

afin de les utiliser pour émettre ces ultrasons dans le matériau sous-jacent, transformant

ainsi un empilement en émetteur. Notre travail nous conduira à étudier les systèmes

multicouches théoriquement, numériquement puis expérimentalement. D’une part, nous

étudierons les modes localisés confinés à la surface de l’échantillon. Nous dégagerons

leurs conditions d’existence ainsi que les paramètres qui agissent sur leur fréquence de

vibration. Nous montrerons également qu’il existe un nombre de périodes optimal pour
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l’utilisation de l’empilement en tant qu’émetteur. D’autre part, à l’heure actuelle l’éla-

boration de bons empilements métalliques se heurte à plusieurs difficultés dues aux

désaccords de maille ainsi qu’au désordre et à l’interdiffusion aux interfaces. Pour ana-

lyser les problèmes qui apparaissent aux interfaces, nous étudierons des solutions solides

MoxNi1−x pour voir s’il y a une corrélation entre l’anomalie des constantes élastiques

effectives (C33 et C44) très généralement observée dans les multicouches de faible période

et la formation d’alliages interfaciaux. Enfin, nous mènerons une expérience visant à

émettre des ultrasons à la fréquence des modes localisés dans un substrat épais et de les

détecter sur l’autre face de l’échantillon.

Ce travail fait suite aux thèses d’Eric Romatet : ”Réalisation et applications d’un

dispositif d’acoustique picoseconde”, soutenue en 1996 [50] et de Clément Rossignol :

”Étude théorique et numérique d’expériences d’acoustique picoseconde”, soutenue en

2000 [42].

Guide de lecture

Le présent rapport se divise en trois parties distinctes et des annexes. Chacune des

parties est composée de deux chapitres.

1. La première partie présente les bases de l’acoustique picoseconde en deux cha-

pitres :

(a) Au début de ce chapitre, les bases théoriques sont jetées en détaillant le mo-

dèle simple à une dimension permettant de comprendre les tenants et les

aboutissants des principes d’excitation et de détection d’ultrasons au moyen

d’impulsions lasers ultrabrèves. Les approximations sont détaillées dans le

cadre d’un modèle simple pour déterminer le déplacement et la déformation

dans un film mince métallique et optiquement opaque. Ce chapitre met éga-

lement en lumière les deux principaux effets qui entrent en jeu pour calculer

le changement relatif de réflectivité à la surface du film mince.

(b) Les principes expérimentaux d’acoustique picoseconde sont détaillés dans le

second chapitre. En premier lieu, le principe général basé sur la méthode dite

”pompe/sonde” est expliqué, puis le matériel nécessaire à la mise en place des

expériences est passé en revue en précisant le rôle de chaque instrument, en

détaillant plus particulièrement les méthodes de détection interférométriques

et leurs apports.

2. La deuxième partie s’intéresse aux propriétés optiques et acoustiques des systèmes

multicouches d’un point de vue théorique.

(a) Le chapitre 3 traite du passage d’un film mince à un empilement multicouche

quelconque. Pour cela, on utilise un formalisme de matrice de transfert per-
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mettant d’exprimer les champs acoustiques en tout point de l’empilement en

fonction des conditions aux limites. En opérant la même démarche du point

de vue électromagnétique pour les impulsions laser qui pénètrent (partielle-

ment) dans l’empilement lors de l’excitation et la détection, on pourra donner

une formule pour la détection des variations relatives de réflectivité dans de

telles structures. Les calculs sont formulés de façon à faciliter l’écriture de

programmes de calcul pour la simulation numérique de la réponse acoustique

et optique d’empilements multicouches.

(b) Dans ce chapitre, le formalisme est restreint à l’étude des structures pério-

diques alternées. La périodicité permettra de dégager des propriétés intéres-

santes liées notamment aux modes localisés en surface. En effet, les courbes

de dispersion dans de telles structures montrent l’ouverture de bandes de fré-

quence interdites dans lesquelles aucune onde ne peut se propager. Les aspects

concernant l’influence de couches interfaciales et la transduction à travers un

substrat sont également abordés.

3. La troisième et dernière partie détaille les résultats expérimentaux obtenus au cours

de cette thèse à la lumière des modèles théoriques vus dans les parties précédentes.

(a) Le premier chapitre traite de l’étude expérimentale de solutions solides MoxNi1−x.

Il s’agit d’alliages codéposés. Le but de cette étude est de comprendre le

comportement et l’influence des couches d’alliage interfaciales dans les em-

pilements. En effet, lorsque l’épaisseur de la période dans les multicouches

diminue, l’influence de ces couches n’est pas négligeable. Il est donc inté-

ressant de caractériser ces interfaces. Pour cela, nous étudierons des alliages

MoxNi1−x. Cette étude nous permettra d’avancer des hypothèses pour expli-

quer l’adoucissement élastique observé dans des multicouches Mo/Ni. Lors de

cette étude, nous discuterons également la variation de la forme des échos en

fonction des paramètres optiques des films, ainsi que l’adhésion du film sur

son substrat.

(b) Le second chapitre traite des résultats expérimentaux pour les empilements

multicouches périodiques. Nous étudierons les différents aspects de la pro-

pagation des ondes dans ces structures. Nous aborderons le cas des modes

propagatifs basse-fréquence en considérant un milieu effectif, puis nous exa-

minerons les propriétés dues à la périodicité comme les modes localisés qui

peuvent être excités dans des bandes de fréquences interdites et pour lesquels

l’amplitude décrôıt avec la profondeur dans l’empilement. Enfin, nous évoque-

rons une expérience de transmission de modes résonnants de haute fréquence

à travers un substrat épais.

Pour finir, nous présenterons les conclusions sur les travaux théoriques et expé-

rimentaux avant de présenter quelques perspectives.



28 Introduction

Note de l’auteur

L’ensemble de ce rapport a été réalisé avec LATEX, ce qui permet d’obtenir un résultat

qui respecte scrupuleusement les règles de typographie française et de césure des mots
2. Il a notamment été compilé avec le paquetage hyperref 3, qui permet d’obtenir un

document électronique (au format PDF ) dans lequel il est facile de naviguer grâce à des

liens hypertextes créés automatiquement dans les différentes tables (table des matières,

des figures, des tableaux) et pour toutes les références (bibliographiques ou non). Dans la

mesure du possible, les logiciels utilisés pour la rédaction de ce rapport sont des logiciels

libres 45, notamment l’éditeur TeXnicCenter 6 et la distribution MiKTEX 7.

2Voir les livres de Y. Perrousseaux : ”Mise en page et impression : Notions élémentaires”, édité aux
Atelier Perrousseaux, 159 pages, 01-01-1998. ISBN 2911220013 et ”Manuel de typographie française
élémentaire”, 5ème édition aux Atelier Perrousseaux, 127 pages, 31-01-2000. ISBN 2911220005.

3Page officielle du paquetage hyperref sur le TeX users group (tug), http://www.tug.org/

applications/hyperref/. Informations sur le paquetage hyperref sur le Comprehensive TeX Archive
Network (ctan), http://www.ctan.org/info?id=hyperref

4Une définition par l’AFUL (Association Francophone des Utilisateurs de Linux et des Logi-
ciels Libres), http://www.aful.org/presentations/libre.html. Définition originale du copyleft sur
gnu.org, http://www.gnu.org/copyleft/copyleft.fr.html.

5Site web de la Free Software Foundation (FSF) : http://www.fsf.org/, d’un annuaire de logiciels
libres, Framasoft : http://www.framasoft.net/.

6Site officiel de TeXnicCenter, http://www.toolscenter.org/
7Site officiel de la distribution MiKTEX pour LATEX, http://www.miktex.org/

http://www.tug.org/applications/hyperref/
http://www.tug.org/applications/hyperref/
http://www.ctan.org/info?id=hyperref
http://www.aful.org/presentations/libre.html
http://www.gnu.org/copyleft/copyleft.fr.html
http://www.fsf.org/
http://www.framasoft.net/
http://www.toolscenter.org/
http://www.miktex.org/
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Dans ce premier chapitre, nous allons détailler un modèle simple décrivant l’excita-

tion d’impulsions acoustiques dans un matériau par l’absorption photothermique d’une

impulsion laser. En acoustique picoseconde, les échantillons d’épaisseur submicromé-

trique sur lesquels on travaille sont en général déposés sur des substrats. Nous verrons

comment exciter un champ acoustique au sein d’un film mince déposé sur un substrat

donné. Dans ce modèle de base, nous ferons un certain nombre d’hypothèses visant à

disposer d’un modèle analytique permettant de décrire les phénomènes à l’origine de

la production des ondes ultrasonores dans un film mince. Nous détaillerons ensuite les

mécanismes permettant de détecter ces ondes élastiques en mesurant la variation de

réflectivité.

1.1 Excitation d’ultrasons par laser dans un film

mince

Pour engendrer des ultrasons par laser, on éclaire la surface du film avec une im-

pulsion ultra brève. Son absorption par le matériau entrâıne l’apparition d’un champ

acoustique, qui se propage dans le film mince. Afin d’obtenir une solution analytique, il

est nécessaire de faire différentes hypothèses :

– le matériau est isotrope élastiquement ;

– la durée des impulsions lasers est beaucoup plus courte que le temps nécessaire à

l’apparition de phénomènes acoustiques transitoires ;

– la tache laser est beaucoup plus grande que les distances de propagation des ondes

acoustiques. On peut donc considérer un problème à une dimension suivant la

direction normale à la surface du film (mode piston) ;

– l’influence des diffusions thermiques et électroniques est négligée.

Lorsque l’impulsion laser arrive à la surface de l’échantillon, la lumière pénètre dans

le matériau sur une épaisseur très faible : la longueur d’absorption α−1 (cf. figure 1.1).

Dans les métaux, sa valeur se situe entre 10 et 30 nm pour une longueur d’onde de

750 nm. Le tableau B.1 en annexe donne les valeurs pour une longueur d’onde de 750

nm dans la plupart des métaux utilisés en acoustique picoseconde. L’impulsion laser se

réfléchit sur la surface (avec un coefficient de réflexion 0,71≤R≤ 0,99), son absorption

provoque alors une dilatation thermique due à l’échauffement.

Lorsque l’impulsion lumineuse frappe la surface du film, la densité d’énergie déposée

à la surface de l’échantillon dépend naturellement de l’énergie de l’impulsion Q et de la

surface S de la tache laser, la loi de Beer-Lambert donne alors :

W(z, t) =
α(1−R)Q

S
e−αzH(t)
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Fig. 1.1 – Absorption de l’impulsion laser par l’échantillon.

où H(t) représente la fonction saut de Heaviside, α la longueur de pénétration optique

et R est le coefficient de réflexion optique du film. L’absorption de l’impulsion laser par

la couche entrâıne une élévation de la température qui est donnée par le rapport de

l’énergie déposée sur le film et de la chaleur spécifique

∆T(z, t) =
W(z, t)

Cv
,

avec Cv la chaleur spécifique à volume constant (J.K−1). L’élévation de température

entrâıne l’existence d’une contrainte thermique suivant la formule :

σth
i j =−∑

kl

Ci jkl βkl∆T =−β∆T ∑
kl

Ci jkl δkl, (1.1)

où Ci jkl et βkl sont respectivement les composantes des tenseurs d’élasticité et de

dilatation thermique. Dans le cas de matériaux isotropes, βkl peut s’écrire βδkl. Comme

on néglige les effets latéraux et que l’on considére uniquement la direction normale

à la surface (axe z), seul le gradient de température suivant cette direction contribue

à la contrainte ; on ne calcule donc que la composante σth
33 du tenseur de contrainte

thermique :

σth
33 =−β∆T (C11+2C12) . (1.2)

Dans un milieu isotrope, le module de compressibilité B est donné par B = C11+2C12
3 ;

la contrainte thermique dans le film s’écrit donc

σth(z, t) =−3αβB(1−R)Q
CvS

e−αzH(t). (1.3)

La présence de la fonction de Heaviside H(t) traduit le fait l’énergie est déposée ins-

tantanément. La contrainte (selon z) dans le film est la somme de la contrainte élastique

et de la contrainte thermique :
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σ(z, t) = σelas+σth = ρv2∂u
∂z
−ρv2η0e−αzH(t). (1.4)

où u est le déplacement acoustique et dans laquelle on introduit le paramètre sans

dimension η0 = 3αβB(1−R)Q
ρv2CvS

, qui détermine l’amplitude de la déformation induite. Les

quantités ρ et v représentent respectivement la densité (g.cm−3) et la vitesse des ondes

élastiques longitudinales (nm/ps). Par ailleurs, la relation fondamentale de la dynamique

donne une relation entre la dérivée seconde temporelle du déplacement et la dérivé

spatiale de la contrainte

ρ
∂2u(z, t)

∂t2 = ∇.σ =
∂σ(z, t)

∂z
. (1.5)

En reportant l’expression (1.4) de σ(z, t) dans cette la relation fondamentale de la

dynamique (1.5), on obtient une équation de propagation pour le déplacement

∂2u(z, t)
∂z2 − 1

v2

∂2u(z, t)
∂t2 =−αη0e−αzH(t). (1.6)

Pour résoudre cette équation, on utilise la transformée de Fourier, qui nous donne

une équation de propagation en fréquence :

∂2u(ω,z)
∂z2 +

(ω
v

)2
u(ω,z) =−αη0e−αzH(ω), (1.7)

où H(ω) = 1
2

(
δ(ω)+ i

πω
)

est la transformée de Fourier de H(t). La déformation est la

dérivée du déplacement par rapport à la direction de propagation η(z,q) = ∂u
∂z. L’équation

de propagation pour la déformation s’écrit donc

∂2η
∂z2 +q2η = η0α2e−αzH(q), (1.8)

où q= ω/v est le vecteur d’onde acoustique dans le film. La solution de cette équation

est la somme de la solution de l’équation homogène Aeiqz + Be−iqz et d’une solution

particulière α2η0
α2+q2e−αzH(q) soit

η(z,q) = Aeiqz+Be−iqz+
α2η0

α2 +q2e−αzH(q) (1.9)

Pour déterminer la valeur des constantes A et B, on utilise les conditions aux limites.

On admet que l’épaisseur de l’échantillon est suffisamment grande pour que le terme

contra-propagatif Be−iqz puisse être négligé (B = 0). Pour déterminer la valeur de la

constante A, on utilise l’autre condition aux limites : la contrainte est nulle à la surface,

σ(z= 0,q) = 0. On obtient ainsi A = η0
q2H(q)
q2+α2 . Soit pour la déformation :

η(z,q) = η0

(
q2

q2 +α2eiqz+
α2

q2 +α2e−αz
)

H(q).



1.1 Excitation d’ultrasons par laser dans un film mince 35

La déformation dans l’espace réel s’obtient par transformée de Fourier inverse de

cette expression.

η(z, t) = η0v
Z +∞

−∞

(
q2

q2 +α2eiqz+
α2

q2 +α2e−αz
)

H(q)e−iqvtdq (1.10)

Pour calculer cette transformée de Fourier, on utilise le théorème des résidus en

prenant un contour d’intégration dépendant du signe de z−vt, on obtient ainsi

η(z, t) =
η0

2

[(
2−e−αvt)e−αz−sgn(z−vt)e−α|z−vt|

]
(1.11)

Fig. 1.2 – Profils de déformation suivant la profondeur dans le film mince à 3 instants

successifs.

Si αvt >> 1, alors le premier terme de la déformation ne dépend plus que de z. Il s’agit

de la dilatation statique induite par l’élévation de température, qui reste constante dans

le temps puisque nous négligeons la diffusion thermique dans ce modèle. Le deuxième

terme représente l’impulsion acoustique, qui se propage dans le film mince. Dans la

pratique, un film mince est toujours déposé sur un substrat, l’impulsion est donc réflé-

chie à la surface de celui-ci avec un coefficient de réflexion acoustique rac = Zs−Z
Zs+Z où Z

et Zs sont respectivement les impédances acoustiques du film et du substrat. Après un

nouveau trajet à travers la couche mince, l’impulsion rejoint la surface où on peut obser-

ver un écho, qui est réfléchi avec un coefficient de réflexion de -1 et repart vers le substrat.

La déformation produite par l’écho acoustique doit donc refléter tout ceci. Ainsi, si

on décale l’origine temporelle pour que t = 0 corresponde à l’arrivée du centre de l’écho

sur la surface, elle s’écrit :
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η(z, t) =
η0rac

2

[
e−α|z−vt|sgn(z−vt)+e−α|z+vt|sgn(z+vt)

]
. (1.12)

La déformation étant égale à la dérivée du déplacement par rapport à z, le déplace-

ment à la surface de l’échantillon s’écrit

u(z= 0, t) =
Z 0

∞
η(z, t)dz=−η0rac

α
e−αv|t|. (1.13)

La largeur à mi-hauteur est donnée par t = 2ln(2)
αv . Dans les métaux et les alliages, ce

modèle prédit des largeurs d’impulsions de quelques picosecondes.

Fig. 1.3 – Déplacement u(z= 0, t) de la surface du film mince dû à l’écho acoustique.

1.2 Détection des impulsions acoustiques

Nous venons de voir comment engendrer des ultrasons dans une couche mince grâce à

une impulsion laser. Nous allons maintenant étudier comment une impulsion laser peut

également permettre de détecter des champs acoustiques à la surface d’un échantillon.

Plusieurs facteurs interviennent dans la détection. En premier lieu, le déplacement de

la surface induit une légère variation du trajet de l’impulsion laser. D’autre part, la

présence d’un champ de déformation au sein du film modifie les coefficients diélectriques

via l’effet photo-élastique. L’indice optique (ie la réflectivité) de l’échantillon est donc

affecté.
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1.2.1 Influence du déplacement de surface

Lorsque la surface n’est pas perturbée, si on a un champ électromagnétique incident

Ei , le champ réfléchi est simplement donné par Er0 = r0Ei . r0 est le coefficient de réflexion

optique entre l’air et le film, r0 = 1−n
1+n avec n l’indice optique du film. Si la surface

du film se déplace, alors le champ électromagnétique réfléchi subit un déphasage ϕ =
2k0u(z= 0, t), où k0 est le vecteur d’onde électromagnétique dans le vide. Le coefficient

de réflectivité de la couche mince, dont la surface est déplacée, est alors r = r0eiϕ. On

peut développer ce coefficient au voisinage de zéro car les déplacements sont très faibles

(de l’ordre du picomètre) par rapport à la longueur d’onde optique (ϕ << 1). On peut

donc écrire eiϕ = 1+ iϕ et r = r0(1+ iϕ). On en déduit que seule la partie imaginaire du

changement relatif de réflectivité est affectée par le déplacement de la surface

ℑm

(
∆r
r0

∣∣∣∣
depl

)
= ϕ = 2k0u(z= 0, t) =−η0rac

n”
e−αv|t|. (1.14)

1.2.2 Influence de l’effet photo-élastique

L’effet photo-élastique se traduit par la modification des coefficients diélectriques

par le champ de déformation présent dans le matériau. Pour une déformation η(z, t),
les coefficients diélectriques sont modifiés d’une quantité faisant intervenir le tenseur

photo-élastique (dit tenseur de Pockels)

∆εil =−εi j p jkmnεklηmn. (1.15)

Seule la composante η33 est pertinente, puisqu’on considère un problème à une di-

mension selon la direction normale à la surface. De plus dans un matériau isotrope ou

cubique de symétrie m3m, le tenseur diélectrique est diagonal et on peut condenser la

notation du tenseur de Pockels pi jkl comme pour le tenseur d’élasticité, on a donc :

∆ε11(z, t) = ∆ε22(z, t) =−ε2p12η(z, t) (1.16)

où p12 est une composante du tenseur de photo-élasticité. En présence d’une per-

turbation ∆ε(z, t), l’équation de propagation du champ électromagnétique à résoudre

devient :

∂2E
∂z2 = (ε+∆ε(z, t))

∂2E
∂t2 (1.17)

Si le film n’est parcouru par aucune perturbation acoustique, alors la solution de

l’équation (1.17) est donnée par Et(z, t) =
R +∞
−∞ Ei(Ω)ei(Ωt−nk0z)dΩ, où Ω est la pulsation

du champ électromagnétique et t = 2
1+n est le coefficient de transmission à l’interface

film/air. Etant donné l’écart de fréquence entre les ondes électromagnétiques et acous-

tiques, on peut se placer dans l’approximation quasi-statique. On considère donc une
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tranche de film d’épaisseur dzavec un indice optique n modifié de ∆n. Celle-ci est située

à une profondeur z. On a exprimé le coefficient de réflectivité du film mince en sommant

z sur l’épaisseur de la couche.

Fig. 1.4 – Diffusion d’un champ électromagnétique par une perturbation acoustique

localisée en z.

Un champ électromagnétique traversant une interface est modifié du fait de la diffé-

rence d’indice entre les milieux de chaque côté de l’interface. Les coefficients de réflexion

et de transmission à l’interface sont donnés par

r01 = ng−nd
ng+nd

t01 = 2ng
ng+nd

. (1.18)

Fig. 1.5 – Passage d’une interface par un champ électromagnétique. Les indices ”g” et

”d” correspondent aux champs électriques à gauche et à droite de l’interface.

Le champ électrique s’écrit
−→
E (z) =

(
aeinkz+be−inkz

)−→ez. Les champs électromagné-

tiques de part et d’autre de l’interface sont reliés par une matrice de passage d’interface.(
ag

bg

)
=

1
tgd

(
1 rgd

rgd 1

)(
ad

bd

)
(1.19)
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La matrice de transfert pour un film d’épaisseur z et d’indice n s’écrit :

(
e−ink0z 0

0 eink0z

)
(1.20)

.

On peut voir sur la figure 1.4, que le champ électromagnétique traverse successive-

ment une interface air/film, une couche d’épaisseur zet d’indice n, une interface entre une

couche d’indice n et une autre d’indice n+∆n, une couche d’indice n+∆n, une interface

entre une couche d’indice n+∆n et le substrat supposé semi-infini, dont aucune onde élec-

tromagnétique ne revient. On peut décrire cette situation grâce à un produit de matrices

en reliant le champ électromagnétique en surface et celui à l’interface film/substrat,

(
a0

b0

)
=

1
t01t12t21

(
1 r01

r01 1

)(
e−ink0z 0

0 eink0z

)(
1 r12

r12 1

)
×
(

e−i(n+∆n)k0dz 0
0 ei(n+∆n)k0dz

)(
1 r21

r21 1

)(
as

0

)
(1.21)

avec r21 = ∆n
2n+∆n et ∆n = ∆ε

2n. La réfléctivité r(z) du film mince est donnée par b0/a0,

on en déduit :

r(z) =

(
r01e−ink0z−eink0zr21

)
e−i(n+∆n)k0dz+

(
eink0z− r01e−ink0zr21

)
ei(n+∆n)k0dzr21(

e−ink0z− r01eink0zr21
)

e−i(n+∆n)k0dz+
(
r01eink0z−e−ink0zr21

)
ei(n+∆n)k0dzr21

(1.22)

Un développement limité au premier ordre suivant ∆n et dz conduit à l’expression

de r(z), et on obtient :

r(z, t) = r01+ ik0
(
1+ r2

01

)
e2ik0nz∆n(z, t)dz (1.23)

La variation relative de réflectivité ∆r/r est donc donnée par

∆r
r

=
r(z, t)− r01

r01
= ik0

(
1+ r2

01

)
r01

e2ik0nz∆n(z, t)dz

Pour connâıtre l’influence de l’effet photo-élastique sur le changement relatif de réflec-

tivité, il faut intégrer la déformation sur la totalité de l’épaisseur de l’échantillon. La

contribution de l’effet photo-élastique s’écrit donc à l’instant t :

∆r(t)
r0

∣∣∣∣
phot.

= ik0
∂n
∂η

4n
1−n2

Z +∞

0
dzη(z, t)e2ik0nz. (1.24)
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1.2.3 Somme des deux contributions

Le changement de réflectivité induit par un champ acoustique η(z, t) en tenant

compte de l’effet photo-élastique et du déplacement de la surface a donc pour expression

la somme des contributions que nous venons de calculer :

∆r(t)
r0

= 2ik0u(0, t)+ ik0
∂n
∂η

4n
1−n2

Z +∞

0
η(z, t)e2ik0nzdz. (1.25)

Dans la pratique, on mesure une grandeur complexe ∆r(t)/r0 dont l’amplitude est de

l’ordre de 10−3 à 10−7. On note respectivement les parties réelles et imaginaires ρ et φ

∆r(t)
r

= ρ+ iφ. (1.26)

Cette équation permet de réaliser des simulations numériques de propagation de la

déformation acoustique dans un film mince. La figure 1.6 représente les variations re-

latives de réflectivité pour un film d’aluminium de 250 nm d’épaisseur déposé sur un

substrat de silicium. Les caractéristiques physiques de l’aluminium et du silicium peuvent

être consultées dans l’annexe B.

Fig. 1.6 – Parties réelles et imaginaires de ∆r(t)/r0 pour un film d’aluminium de 250

nm d’épaisseur sur un substrat de silicium.

Ici, les échos acoustiques observés changent de signe car le coefficient de réflexion

acoustique entre l’air et l’aluminium est égal à -1 et comme l’aluminium a une impédance

acoustique plus faible que le silicium, l’écho ne rechange pas de signe à la réflexion sur
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l’interface film/substrat. De plus, les impédances acoustiques de ces matériaux sont très

proches, la plus grande partie de l’énergie est donc transmise dans le substrat, c’est

pourquoi l’amplitude du second écho est bien moindre que celle du premier.

1.3 Conclusion

Nous venons de présenter un modèle de base très simple permettant d’appréhender

les mécanismes qui entrent en jeu lors de l’excitation et la détection d’ondes élastiques

dans les métaux. Ainsi, il est possible de déterminer le changement relatif de réflectivité

en fonction du temps pour un film d’épaisseur donnée. Il faut cependant garder à l’esprit

les limitations du modèle ; en effet le modèle ne prend pas en compte les contributions des

diffusions thermiques et électroniques. Nonobstant la simplicité du modèle, il permet de

mettre en évidence les contributions en amplitude ET en phase de l’impulsion acoustique

à la variation relative de réflectivité du film métallique.
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Nous allons détailler ici les différents montages expérimentaux comme la modulation,

la ligne à retard et les montages optiques que nous avons utilisés au cours de ce travail.

En particulier, nous expliciterons le fonctionnement et l’apport des interféromètres que

nous avons utilisés.

Fig. 2.1 – Dispositif expérimental pour l’acoustique picoseconde.

2.1 Principe général

Le principe général des expériences d’acoustique picoseconde repose sur la méthode

dite ”pompe-sonde”. Il s’agit de focaliser deux impulsions sur un échantillon, l’une d’entre

elles étant retardée par rapport à l’autre. La première impulsion est appelée ”impulsion

pompe” ou ”pompe” et sert à engendrer les phénomènes que nous voulons étudier ; la

seconde est appelée ”impulsion sonde” ou ”sonde”, elle sert à observer les effets créés par

la pompe, à les sonder.

La pompe et la sonde sont issues de la même impulsion laser. Celle-ci est séparée en

deux dès la sortie du laser grâce à un cube séparateur. On peut contrôler la répartition

de l’énergie entre la pompe et la sonde avec une lame demi-onde (λ/2) placée juste avant

le cube séparateur. En général, on répartit l’énergie de façon à ce que l’impulsion sonde

soit beaucoup moins puissante que la pompe, de façon à perturber le moins possible
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Fig. 2.2 – Principe d’une expérience d’acoustique picoseconde.

les phénomènes que l’on veut détecter. Pour observer les phénomènes acoustiques, on

observe les variations de réflectivité de l’échantillon. Ces variations sont très faibles, in-

férieure à 10−3. L’emploi d’une détection synchrone amplificatrice permet d’extraire le

signal autour de la fréquence de modulation et d’atteindre la sensibilité nécessaire à nos

expériences. La modulation du faisceau pompe est assurée par un modulateur acousto-

optique. La figure 2.1 présente une photographie du montage expérimental, où l’on peut

voir tous les instruments nécessaires, à l’exception de la détection synchrone.

Nous allons maintenant détailler le fonctionnement et le principe de chacun des ins-

truments. Les premières expériences d’acoustique picoseconde ont été menées par Hum-

phrey J. Maris à Brown University en 1984 [5]. Il a montré que l’on pouvait engendrer

et détecter des phonons grâce à un laser impulsionnel [6]. Cette méthode est maintenant

appelée méthode pompe-sonde en réflectométrie, car avec de telles expériences, on peut

mesurer la variation de réflectivité d’un échantillon parcouru par une onde acoustique.

Ces variations étant extrêmement faibles, il arrive qu’on ne soit pas capable de détecter

une onde qui est pourtant bien présente. En 1996, Bernard Perrin a proposé une mé-

thode de détection interférométrique [8,9], qui permet d’être sensible aux déplacements

de la surface de l’échantillon étudié. On peut ainsi déterminer la partie imaginaire de

la variation relative de réflectivité, qui — comme nous l’avons vu — est proportionnelle

au déplacement de la surface.

2.2 Matériel utilisé

2.2.1 Le laser

Le Laser utilisé pour nos expériences est composé de deux parties. Un laser Argon

ionisé de 10 Watts pompe un oscillateur Titane-saphir (modèle Tsunami de Spectra

Physics [61]) délivrant des impulsions d’une durée de 130 fs avec un taux de répétition
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de 82 MHz. Il fonctionne en modes bloqués entre 720 et 850 nm de longueur d’onde

(ou entre 1,46 eV et 1,72 eV), soit dans le proche infrarouge. Pour la majorité de nos

expériences, nous avons utilisé une longueur d’onde de 750 nm. Le diamètre de la tâche

laser est de 2 mm en sortie avec une divergence inférieure à 0,6 mrad. La puissance

mesurée au niveau de l’échantillon est d’environ 8 nJ par impulsion [37]. Le faisceau

laser est focalisé sur l’échantillon avec des taches de 30 µm dans toutes les expériences.

2.2.2 La ligne à retard

Pour faire une expérience pompe/sonde, nous avons besoin de retarder l’une des

impulsions par rapport à l’autre ; ceci se fait simplement en allongeant le trajet de l’im-

pulsion que l’on veut retarder. On dispose de deux lignes à retards distinctes suivant le

type d’expérience que l’on veut mener. Chacune est constituée d’un coin de cube qu’il

est possible de translater et qui permet d’allonger le trajet de l’impulsion laser.

La première ligne à retard est à 4 passages (fabriquée par la société SOPRA [62]) et

dispose d’une course de 35 cm permettant de retarder l’impulsion de 4,5 nanosecondes,

mais sa vitesse de déplacement est faible (<”100ps/s”). La seconde ligne à retard (fa-

briquée par la société ODL [63]) est un déplacement galvanométrique avec une course

de 2.5 cm et permet, sur un aller retour, de faire des retards jusqu’à 150 ps. Sa fré-

quence de balayage de 30 Hz permet des vitesses de déplacement atteignant ”4500ps/s”.

Compte tenu du spectre de bruit dans notre expérience, l’utilisation du déplacement

galvanométrique est préférable si la plage temporelle à explorer n’excède pas 150 ps.

2.2.3 La détection synchrone

Comme cela a été mentionné plus haut, les variations de réflectivité, que l’on cherche

à détecter sont de l’ordre de 10−3 à 10−7. Elles sont donc noyées dans le bruit. La

détection synchrone permet d’éliminer le bruit autour de la fréquence de modulation

en filtrant le signal reçu de façon à ne garder que la composante à la fréquence qui

nous intéresse (la fréquence de modulation). Notre système de détection synchrone est à

double étage : un translateur Palo Alto PAR 100 permet de travailler entre 100 kHz et

12,5 MHz et donne en sortie un signal de quelques dizaines de kHz traité par la détection

synchrone (Stanford SR 830 de 1993) dont la bande passante est limitée à 100 kHz.

2.2.4 Modulation acousto-optique

Le modulateur acousto-optique utilisé sur le faisceau pompe est composé d’un cristal

de paratellurite (TeO2) dans lequel une onde ultrasonore de 200 MHz se propage .

Celle-ci est modulée par un signal carré issu de la détection synchrone. La modulation

ainsi créée sert à séparer des trains d’impulsions. La fréquence de modulation utilisée
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Fig. 2.3 – Modulation du train d’impulsion à 1 MHz.

est issue de l’équilibre entre deux contraintes expérimentales et on peut être amené à

la modifier en fonction des besoins particuliers d’une expérience donnée. En effet, il

faut composer entre le bruit induit par la modulation et le rendement acousto-optique.

La figure 2.3 montre le principe de la modulation des impulsions pompe dont le taux

de répétition à la sortie du laser est de 82 MHz ; les impulsions sont donc séparées de

12,2 ns. À la sortie du modulateur acousto-optique, un diaphragme ne laisse passer que

l’ordre 1 du signal diffracté. Le faisceau derrière celui-ci est donc modulé à 100%.

2.3 Réflectométrie

Le faisceau pompe modulé avec le modulateur acousto-optique est envoyé directe-

ment sur l’échantillon et sa réflexion est stoppée par un masque. Quant à la sonde, elle

est retardée grâce à une ligne à retard et arrive ainsi sur l’échantillon après un délai que

l’on peut contrôler. Le signal réfléchi est envoyé sur une photodiode reliée à la détection

synchrone, qui va extraire le signal modulé du bruit et un ordinateur enregistre le signal

final. Pour procéder à une mesure en réflectométrie, on doit superposer le mieux possible

les taches laser issues de chacune des impulsions. Pour ce faire, on s’efforce d’obtenir des

trajets parfaitement parallèles et on focalise grâce à une seule lentille afin d’obtenir une

bonne cöıncidence spatiale à son foyer sur la surface de l’échantillon.
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Fig. 2.4 – Mesure en réflectométrie.

Le champ électromagnétique réfléchi peut s’écrire (cf. §1.2) :

Er(t) = r0(1+ρ(t)+ iϕ(t))E(t). (2.1)

En pratique, la diode que l’on utilise est sensible à l’intensité du signal reçu, c’est

à dire à |Er |2. La détection synchrone permet d’extraire la composante modulée à la

fréquence F qui est proportionnelle à ρ(t).

Imod(t)' E2(t)ρ(t).

Il s’en suit que la variation relative de r(t) l’est également

∆r(t)
r0

∣∣∣∣
re f lecto

= ρ(t). (2.2)

La figure 2.5 montre une mesure en réflectométrie sur un film d’alliage Molyb-

dène/Nickel de 184,6 nanomètres d’épaisseur. La variation relative de réflectivité est

portée en ordonnée et le retard pompe/sonde en abscisse. On observe tout d’abord un
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fond continu non nul correspondant à l’échauffement moyen car l’échantillon ne reçoit

pas des impulsions isolées mais des trains d’impulsions. Lorsque la pompe et la sonde

arrivent en même temps (retard nul), un pic apparâıt : c’est la conséquence d’une forte

excitation du gaz d’électrons qui se thermalise. Dans les métaux, il refroidit en quelques

centaines de femtosecondes et cède son énergie au réseau. On voit ensuite une lente

décroissance qui correspond au refroidissement du réseau qui peut s’étaler sur plusieurs

centaines de picoscondes. Enfin, on constate de petites perturbations à intervalles de

temps réguliers : ce sont les échos acoustiques séparés par le temps d’un aller/retour

dans le film Mo/Ni.

Fig. 2.5 – Mesure en réflectométrie dans un alliage de Mo/Ni.

2.4 Détection interférométrique

Avec un dispositif comme celui de la réflectométrie, on ne peut mesurer que la partie

réelle du changement relatif de réflectivité ; pourtant il est également possible d’obtenir

la partie imaginaire grâce à des mesures interférométriques. En effet, nous avons montré

dans le chapitre précédent que la partie imaginaire du changement relatif de réflectivité

est notamment liée au déplacement des interfaces (eq. 1.25), c’est pourquoi il est néces-

saire de faire intervenir la différence de marche entre deux faisceaux pour déterminer

cette partie imaginaire. Au cours de nos expériences, nous avons utilisé principalement

deux interféromètres :
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– l’interféromètre de Mach-Zehnder ;

– l’interféromètre de Sagnac.

Nous allons détailler le fonctionnement de chacun d’eux.

2.4.1 L’interféromètre de Mach-Zehnder

L’interféromètre de Mach-Zehnder utilise deux trajets (bras de l’interféromètre) sy-

métriques. Le faisceau sonde incident arrive sur un cube séparateur non polarisant, ce

qui permet d’avoir un bras se réflechissant sur l’échantillon et un autre sur un miroir de

référence. Le mirroir de référence est monté sur une cale piézoélectrique grâce à laquelle

on peut introduire un déphasage arbitraire entre les deux bras. Un asservissement per-

met de travailler avec un déphasage de ±π/2. Le schéma du dispositif expérimental est

présenté sur la figure 2.6.

Fig. 2.6 – Dispositif expérimental de l’interféromètre de Mach-Zehnder.

Nous avons vu plus haut que le champ réfléchi par l’échantillon lorsqu’il est soumis

à un champ de déformation est (1+ρ(t)+ iϕ(t))E avec ρ et ϕ les parties réelles et

imaginaires du changement relatif de réflectivité. On appelle θ le déphasage arbitraire

introduit grâce à la cale piézoélectrique, les champs arrivant sur le cube séparateur

placé devant les diodes peuvent être exprimés simplement. Pour simplifier les calculs,

on utilise un schéma simplifié de l’interféromètre de Mach-Zehnder (figure 2.7) qui ne
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change absolument pas la problématique mais permet d’alléger les calculs. Ainsi, si on

adopte les notations suivantes :

Fig. 2.7 – Principe de l’interféromètre de Mach-Zehnder simplifié.

– αr1,αr2,αt1,αt2 : déphasage induits par les cubes 1 et 2 resp. pour la réflexion et

la transmission ;

– θ : différence de marche ;

– I : Intensité en entrée de l’interféromètre ;

– Rs,Rr : Réflectivités de l’échantillon (s) et du miroir de référence (r) ;

– ρ,ϕ : changements d’amplitude et de phase induits par l’échantillon ;

alors, on peut écrire les champs réfléchis par le miroir de référence (la cale piézoélec-

trique) Er et par l’échantillon Es :

Es =
E√
2

eiαt1
√

Rs(1+ρ+ iϕ)

Er =
E√
2

eiαr1
√

Rre
iθ (2.3)

À la sortie du second cube séparateur, les faisceaux issus de la cale piézoélectrique

et de l’échantillon sont mélangés et interfèrent. Les signaux recueillis sur les diodes A et

B s’écrivent :

SA = 1
2

∣∣Eseiαt2 +Ereiαr2
∣∣2

SB = 1
2

∣∣Eseiαr2 +Ereiαt2
∣∣2 (2.4)

Soient
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SA = I
2

[Rr+Rs
2 +ρRs+(1+ρ)

√
RsRr cos(αt1 +αt2−αr1−αr2−θ)

−ϕ
√

RsRr sin(αt1 +αt2−αr1−αr2−θ)
]

SB = I
2

[Rr+Rs
2 +ρRs+(1+ρ)

√
RsRr cos(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ)

−ϕ
√

RsRr sin(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ)
]

(2.5)

La conservation de l’énergie impose que la somme des intensités reçues sur les diodes

soit égale à l’intensité à l’entrée de l’interféromètre, SA + SB = I . Ainsi pour simplifier

l’écriture, on suppose que les miroirs et l’échantillons ont des réflectivités parfaites (Rr =
Rs = 1) et on obtient :

SA +SB =
I
2

[2+cos(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ)+cos(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ)] (2.6)

Il en découle que

cos(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ) =−cos(αt1−αt2−αr1 +αr2−θ)

soit l’égalité

αt1−αt2−αr1 +αr2−θ = αt1−αt2−αr1 +αr2−θ−π = Φ

Ceci signifie que les signaux sur les diodes sont complémentaires. Lorsque le signal

sur une diode est maximal, il est minimal sur l’autre et vice-versa. Les composantes des

signaux SA et SB modulées à la fréquence F sont :

S(m)
A = I

2

[
ρRs+ρ

√
RsRr cosΦ+ϕ

√
RsRr sin(Φ)

]
S(m)

B = I
2

[
ρRs−ρ

√
RsRr cosΦ−ϕ

√
RsRr sin(Φ)

]
. (2.7)

Grâce à un asservissement, on réinjecte à tout instant la quantité θ nécessaire pour

que Φ soit toujours égal à ±π
2 et comme les signaux sont complémentaires, on peut

obtenir des mesures proportionnelles aux parties réelles ρ(t) et imaginaires ϕ(t) de

∆r(t)/r0 en prenant la demi-somme et la demi-différence des signaux enregistrées :

1
2

(
S(m)

A +S(m)
B

)
= RsI ×ρ(t)

1
2

(
S(m)

A −S(m)
B

)
= I
√

RrRs×ϕ(t) (2.8)

Avec ce montage, on peut noter qu’il suffit de bloquer le bras de référence pour

obtenir directement un signal de réflectométrie (proportionnel à ρ(t)).
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2.4.2 L’interféromètre de Sagnac

Avec l’interféromètre de Mach-Zehnder, on fait interférer un faisceau qui s’est réfléchi

sur l’échantillon (portant la mesure) avec un faisceau de référence. Les chemins optiques

des deux faiscaux sont symétriques. Dans le cas de l’interféromètre de Sagnac, les fais-

ceaux sondes parcourent une boucle suivant deux directions opposées et l’échantillon est

placé sur cette boucle en position non symétrique. Contrairement à l’interféromètre de

Mach-Zenhder, les deux faisceaux portent la mesure mais à des instants différents. Le

principe de l’interféromètre de Sagnac repose donc sur l’assymetrie des chemins optiques

et sur le jeu des polarisations. La figure 2.8 donne un aperçu du montage expérimental

de cet interféromètre.

Fig. 2.8 – Interféromètre de Sagnac. Les trajets des bras de l’interféromètre ont été

décalés pour plus de clarté, mais en réalité, ils sont confondus.

On compare ainsi deux faisceaux sondes qui ont été réfléchis (ou transmis) par le

même point de l’échantillon à deux instants différents t et t +τs par rapport à l’impulsion

pompe mais qui ont par ailleurs suivi exactement le même trajet. Cet aspect assure à

ce type de montage une stabilité remarquable. Par ailleurs, on introduit une lame demi-

onde et une lame quart-d’onde sur le trajet. La lame demi-onde a ses axes à 45◦ de

la polarisation du faisceau sonde ; la lame quart-d’onde a l’un de ses axes parallèle

ou perpendiculaire à la polarisation du faisceau sonde. Ainsi, l’un des faisceaux du
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Sagnac traverse d’abord la lame 1/4 d’onde avec sa polarisartion suivant l’axe lent (ou

rapide) puis passe par la lame 1/2 onde (sa polarisation tourne donc de 90◦). L’autre

faisceau du Sagnac passe d’abord par la lame 1/2 onde puis passe par la 1/4 d’onde

suivant son axe rapide (ou lent). De cette façon, les faiceaux qui se propagent dans cette

boucle en sens oppposés se trouvent déphasés de ±π/2. Par ailleurs, par le jeu des cubes

séparateurs (polarisant et non polarisant), on recueille sur les diodes A et B des signaux

complémentaires. Les intensités reçues sur les diodes A et B sont donc données par :

IA = [ρ(t)+ρ(t + τ)]± [ϕ(t + τ)−ϕ(t)]

IB = [ρ(t)+ρ(t + τ)]∓ [ϕ(t + τ)−ϕ(t)] . (2.9)

Une seule mesure permet d’obtenir les partie réelles 2[ρ(t + τ)+ρ(t)] et imaginaires

2[ϕ(t + τ)−ϕ(t)] en ajoutant ou soustrayant les signaux issus des deux diodes.

2.5 Conclusion

Les dispositifs expérimentaux que l’on utilise en acoustique picoseconde sont tradi-

tionnellement basé sur la méthode optique pompe-sonde combinée à une ligne à retard

optique qui permet de venir sonder les effets engendrés par l’impulsion pompe avec un

retard contrôlé grâce à la ligne à retard. La plupart des groupes travaillant sur l’acous-

tique picoseconde procède à des mesures en réflectométrie. L’information recueillie ne

dépend alors que de l’effet photoélastique et seule la partie réelle de ∆r/r0 est détectée.

L’utilisation d’une sonde interférométrique permet d’accéder à la partie imaginaire de

Fig. 2.9 – Mesures des parties réelles et imaginaires de ∆r/r0(t) avec un interféromètre

de Mach-Zehnder sur un film d’alliage Mo.84Ni.16 de 184 nm d’épaisseur.

∆r/r0, car le déplacement des interfaces n’affecte que la partie imaginaire et non la par-

tie réelle.. La figure 2.9 présente les signaux enregistrés à l’aide d’un interféromètre de
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Mach-Zehnder sur un film d’alliage Mo.84Ni.16 de 184 nm d’épaisseur. On voit que l’on

obtient à la fois (avec deux mesures) les parties réelles et imaginaires du changement

relatif de réflectivité.
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Dans le cadre de ce travail, l’étude de structures métalliques multicouches est mo-

tivée par l’excitation de modes de haute fréquence. La réponse élastique des structures

multicouches métalliques a déjà été étudiée de différentes façons [18, 19, 24] mais ce qui

motive généralement la compréhension de leur comportement élastique est la possibilité

d’exciter des modes de fréquences élevées grâce à des empilements de couches métal-

liques [25–27] ou semiconductrices [28–30]. En 1994, Wei CHEN et al. [25] ont analysé

des résultats expérimentaux dans des multicouches métalliques à l’aide de matrice de

transfert pour exprimer les champs acoustiques au sein de couches successives. Puis, Ber-

nard PERRIN et al. a proposé une utilisation systématique du formalisme de matrice de

transfert pour décrire les champs électromagnétiques et acoustiques dans chacune des

couches afin de décrire les champs acoustiques excités et les mécanismes de détection de

ces champs [26, 27]. Ce travail a été développé et utilisé largement lors de la thèse de

Clément ROSSIGNOL [42]. Dans ce chapitre, on se propose de détailler la façon dont

les phonons sont engendrés et détectés dans des structures multicouches ; nous traite-

rons le problème dans le cas général en considérant que l’empilement est constitué d’un

nombre quelconque de couches métalliques. Ce travail a été abordé à plusieurs reprise

dans le laboratoire pour les aspects thermiques [37, 38] et élastiques [42]. Nous verrons

également comment expliciter les champs acoustiques au sein même de la structure, à

chaque interface.

Fig. 3.1 – Variation de réflectivité pour une couche de tungstène de 86 nm d’épaisseur

sur un substrat de silicium.

Lorsqu’on engendre des ondes ultrasonores dans une couche assez épaisse (quelques

dizaines de nanomètres) les impulsions acoustiques font des aller-retours et donnent à la
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surface des échos à intervalles de temps réguliers de quelques dizaines de picosecondes

(cf. figure 3.1). Lorsque l’épaisseur de la couche diminue, alors le temps de vol dans

le film diminue aussi, les échos acoustiques se chevauchent, entrâınant ainsi des phéno-

mènes d’interférence. Seules les fréquences de résonance du film subsistent ainsi qu’on

peut le voir sur la figure 3.2 où la résonance à 0,45 THz d’un film de 6 nm de tungstène

déposé sur une couche de magnesium apparait très clairement. Cependant, on ne peut

utiliser une couche unique pour exciter des ondes ultrasonores de fréquences très élevées

car, il faudrait alors utiliser des films de quelques nanomètres d’épaisseurs or la longueur

de pénétration optique dans les métaux est typiquement de 10 à 30 nm ; on aurait alors

des effets supplémentaires dus à l’excitation photothermique dans le matériau situé en-

dessous.

Fig. 3.2 – Variation de réflectivité pour un système multicouches W6nm/Mg190nm/W6nm

déposé sur un substrat de silicium.

Si on considère un empilement quelconque, les résonances de chaque couche inter-

fèrent, des échos acoustiques issus de toutes les interfaces apparaissent ; tous ces effets

concourent à la modification de la variation relative de réflectivité.

Les propagations acoustiques et la pénétration de la lumière dans l’empilement sont

également examinées séparément. Pour résoudre le problème, il est nécessaire de se placer

successivement dans chaque couche et d’y résoudre un problème d’ondes stationnaires en

tenant compte des conditions aux limites. En effet, l’absorption photothermique de l’im-

pulsion laser dans la ou les première(s) couche(s) de l’empilement conduit à l’excitation
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de champs acoustiques se propageant dans ces couches. La résolution en ondes station-

naires dans ces couches fixe des conditions aux limites pour les couches sous-jacentes.

Chaque couche contribue ainsi au terme source pour les couches suivantes. On choisira

donc un formalisme matriciel [25, 29] permettant de relier les grandeurs acoustiques ou

électromagnétiques entre elles. On choisit de se baser sur le déplacement u et la contrainte

σ ; ces grandeurs acoustiques étant continues aux interfaces, elles permettent de manipu-

ler des matrices de transfert réelles. Dans un premier temps, nous ferons un bref rappel

sur le problème à une couche, puis nous verrons comment relier les champs acoustiques

de part et d’autre de cette couche de façon à exprimer le vecteur acoustique
(u

σ
)

en tout

point de l’empilement en fonction des conditions à la surface. Le formalisme de matrice

de transfert acoustique [25, 29] et électromagnétique nous permettra ensuite de passer

à une problèmatique multicouche permettant de caractériser les champs acoustiques à

chaque interface. Enfin, nous verrons comment l’effet photoélastique et le déplacement

des interfaces contribuent au changement relatif de réflectivité de l’ensemble de la struc-

ture. Notons que les calculs de ce chapitre sont menés de façon quelque peu ”pédestre”,

cela ne conduit pas aux expressions mathématiques les plus élégantes mais permet de

faciliter l’écriture de codes de calculs.

Dans la suite de ce chapitre, nous assimilerons tous les empilements à des structures

semblables à celle représentée sur la figure 3.3. Les vecteurs acoustiques
(up

σp

)
sont donnés

pour la p-ième interface alors que les vecteurs électromagnétiques
(ap

bp

)
sont définis au

sein de la couche p, pour z= dp c’est à dire juste avant l’interface p+1. Les coefficients(ap
bp

)
sont les amplitudes des champs électriques se propageant dans la couche p.

Fig. 3.3 – Schéma pour un échantillon multicouches.

3.1 Rappel sur le problème à une couche

3.1.1 Champ acoustique

Nous avons vu dans le paragraphe §1, que le champ acoustique est créé par la dilata-

tion locale de la couche, elle-même engendrée par l’augmentation de la température suite
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à l’absorption de l’impulsion pompe. L’élévation de température ∆T (z, t) peut s’expri-

mer par le rapport entre l’énergie absorbée par le milieu W (z, t) et la chaleur spécifique :

∆T (z, t) = W(z,t)
Cv

. Ainsi la contrainte thermique et la densité d’énergie déposée s’écrivent

respectivement σth(z, t) =−3βB∆T (z, t) et W (z, t) = αQ
S

∣∣∣−→E (z)
∣∣∣2 avec Cv la chaleur spé-

cifique à volume constant
(
J.K−1

)
, B le module de compressibilité (GPa), β la dilatation

thermique linéaire
(
K−1

)
, Q l’énergie de l’impulsion pompe et S la surface éclairée. Dans

le chapitre §1, nous avions effectué les calculs sur la déformation, or dans le cas d’un

empilement multicouches, il est pratique de travailler sur des grandeurs continues aux in-

terfaces. L’équation de propagation au sein du film en terme de déplacement acoustique

linéaire, s’écrit :

∂2u(z, t)
∂t2 −v2∂2u(z, t)

∂z2 =
1
ρ

∂σth(z, t)
∂z

. (3.1)

Cette dernière équation est résolue par transformée de Fourier temporelle1. Ceci nous

permet d’obtenir l’équation de propagation en fréquence :

ω2u(z,ω)+v2∂2u(z,ω)
∂z2 =

3αβBQ
ρCvS

∂
∣∣∣−→E (z)

∣∣∣2
∂z

H(ω), (3.2)

où H(ω) est la transformée de Fourier de la fonction saut. On rappelle, que l’on peut

exprimer le champ électromagnétique au sein d’une couche en fonction de l’épaisseur

z :
−→
E (z) = aeinkz+ be−inkz. En considérant un indice optique complexe n = n′+ in” , le

module au carré s’écrit

∣∣∣−→E (z)
∣∣∣2 = E1e−αz+E2eαz+E3eiκz+E4e−iκz (3.3)

où E1 = |a|2, E2 = |b|2, E3 = ab∗, E4 = a∗b, α = 2n”k et κ = 2n′k.

On résout l’équation de propagation des déplacements acoustiques (3.2) en ondes

planes harmoniques, puis connaissant l’expression du déplacement u(z,ω), on déduit les

contraintes σ(z,ω) et les déformations acoustiques η(z,ω) au sein d’un milieu homogène

unidimensionnel :

1x(t) et X(ω) sont tranformées de Fourier l’une de l’autre et admettent les définitions suivantes :
X (ω) =

R +∞
−∞ dteiωtx(t) et x(t) = 1

2π
R +∞
−∞ dωe−iωtX (ω)
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u(z,ω) =
[

A(ω)eiqz+B(ω)e−iqz

−αDα (ω)(E1e−αz−E2eαz)− iκDκ (ω)
(
−E3eiκz+E4e−iκz

) ]

σ(z,ω) =
[

iωZ
(
A(ω)eiqz−B(ω)e−iqz

)
−ρω2

(
Dα (ω)(E1e−αz+E2eαz)+Dκ (ω)

(
E3eiκz+E4e−iκz

)) ]

η(z,ω) =
[

iq
(
A(ω)eiqz−B(ω)e−iqz

)
+α2Dα (ω)(E1e−αz+E2eαz)−κ2Dκ (ω)

(
E3eiκz+E4e−iκz

) ]
(3.4)

avec q = ω/v le vecteur d’onde, Z = ρv l’impédance acoustique du milieu ; ainsi que

trois fonctions de la pulsation :

– η̃(ω) = η̃0H(ω) avec η̃0 = 3αβBQ
ρv2CvS

,

– Dα(ω) = η̃(ω)
(ω2+α2v2) ,

– Dκ(ω) = η̃(ω)
(ω2−κ2v2) .

Pour connâıtre les champs acoustiques au sein d’une couche, il faut déterminer les

valeurs des coefficients A(ω) et B(ω), ainsi que tous les paramètres électromagnétiques

(E1..4, Dα, Dκ, etc.).

3.1.2 Relation entre les champs acoustiques de part et d’autre

d’un film

Pour exprimer les champs acoustiques de part et d’autre d’un film mince, on utilise

le vecteur acoustique
(u

σ
)
; on écrit alors les composantes u(z,ω) et σ(z,ω) du système

d’équations (3.4) sous une forme matricielle :

(
u(z,ω)
σ(z,ω)

)
=
(

eiqz e−iqz

iωZeiqz −iωZe−iqz

)(
A
B

)
−Dα

(
α(E1e−αz−E2eaz)

ρω2(E1e−αz+E2eaz)

)
−Dκ

(
iκ
(
−E3eiκz+E4e−iκz

)
ρω2

(
E3eiκz+E4e−iκz

) ) (3.5)

Afin de déterminer les grandeurs
(A

B

)
, on se place en z= 0, c’est-à-dire — d’après

notre schéma de la figure 3.3 — à la gauche du film ; on renomme alors u(z,ω) et σ(z,ω)
en ug et σg, l’expression devient :

(
ug

σg

)
=
(

1 1
iωZ −iωZ

)(
A
B

)
−Dα

(
α(E1−E2)

ρω2(E1 +E2)

)
−Dκ

(
iκ(−E3 +E4)
ρω2(E3 +E4)

)
(3.6)
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On exprime maintenant A et B en fonction des champs acoustiques. Pour cela et afin

d’alléger l’écriture, on pose :

x1 = α(E1−E2)
y1 = E1 +E2

∣∣∣∣ x2 = iκ(−E3 +E4)
y2 = E3 +E4

et on a

(
A
B

)
= m−1

0

(
ug

σg

)
+Dαm−1

0

(
x1

ρω2y1

)
+Dκm−1

0

(
x2

ρω2y2

)
, (3.7)

avec :

m0 =
(

1 1
iωZ −iωZ

)
; m−1

0 =
1
2

(
1 1

iωZ
1 − 1

iωZ

)
.

On veut maintenant relier les vecteurs acoustiques de part et d’autre du film. On se

place alors à l’autre extrémité de la couche, en z= d, où d est l’épaisseur du film. On

reprend l’équation 3.5 et de la même façon, on renomme u et σ en ud et σd.

(
ud

σd

)
=
(

eiqd e−iqd

iωZeiqd −iωZe−iqd

)(
A
B

)
−Dα

(
α
(
E1e−αd−E2eαd

)
ρω2

(
E1e−αd +E2eαd

) )−Dκ

(
iκ
(
−E3eiκd +E4e−iκd

)
ρω2

(
E3eiκd +E4e−iκd

) ) .

On pose :

x3 =−α
(
E1e−αd−E2eαd

)
y3 =−

(
E1e−αd +E2eαd

) ∣∣∣∣ x4 =−iκ
(
−E3eαd +E4e−αd

)
y4 =−

(
E3eαd +E4e−αd

)
et

md =
(

eiqd e−iqd

iωZeiqd −iωZe−iqd

)
pour obtenir l’expression des champs acoustiques à droite du film

(
ud

σd

)
= md

(
A
B

)
−Dα

(
x3

ρω2y3

)
−Dκ

(
x4

ρω2y4

)
. (3.8)

On reporte l’expression (3.7) de A et B dans l’équation 3.8 et on exprime ainsi les

champs acoustiques à droite du film en fonction des mêmes champs à gauche du film

mince :
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(
ud

σd

)
= md×

[
m−1

0

(
ug

σg

)
+Dαm−1

0

(
x1

ρω2y1

)
+Dκm−1

0

(
x2

ρω2y2

)]
+Dα

(
x3

ρω2y3

)
+Dκ

(
x4

ρω2y4

)
L’expression reliant les champs acoustiques de part et d’autre du film mince est donc

la suivante :

(
ud

σd

)
= τ
(

ug

σg

)
+Dα

[
τ
(

x1

ρω2y1

)
+
(

x3

ρω2y3

)]
+Dκ

[
τ
(

x2

ρω2y2

)
+
(

x4

ρω2y4

)]
où τ représente la matrice de transfert de la couche,

τ =

(
cos(qd) sin(qd)

ωZ
−ωZsin(qd) cos(qd)

)
(3.9)

Si on peut relier les champs acoustiques de part et d’autre d’une couche mince, on

peut exprimer ces vecteurs acoustiques à chaque interface d’un empilement de façon à

caractériser les champs de proche en proche. Pour cela, nous utiliserons un formalisme

de matrice de transfert. Notons que dans cette expression, aucune des grandeurs néces-

saires au calcul effectif des grandeurs acoustiques n’est connue, car il s’agit de grandeurs

électromagnétiques non encore calculées.

3.1.3 Passage au multicouches : Formalisme de matrice de trans-

fert

Nous venons de voir au paragraphe précédent que les champs acoustiques de part et

d’autre d’un film mince peuvent être reliés ; on peut réécrire cette relation en mettant

en évidence une matrice de transfert pour la couche considérée(
ud

σd

)
= τ
(

ug

σg

)
+
(

x′

y′

)
(3.10)

où τ est la matrice de transfert du film (voir eq. (3.9)) et
(x′

y′
)

joue le rôle de terme

source. On l’appelle ”vecteur thermo-acoustique”; il s’écrit :

(
x′

y′

)
= Dα

[
τ
(

x1

ρω2y1

)
+
(

x3

ρω2y3

)]
+Dκ

[
τ
(

x2

ρω2y2

)
+
(

x4

ρω2y4

)]
. (3.11)

On se propose maintenant d’étendre cette relation par récurrence aux systèmes mul-

ticouches.
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3.2 Systèmes multicouches

Pour un empilement donné, on peut traiter le problème couche par couche en expri-

mant toujours les champs acoustiques aux interfaces en fonction des interfaces préce-

dentes.

3.2.1 Matrice de transfert acoustique

L’équation (3.10) permettant de relier les champs à droite et à gauche, peut se

généraliser pour un problème à N couches. En effet, dans ce cas, on peut exprimer les

champs acoustiques en surface en fonction de ceux-ci à n’importe quelle interface dans

l’empilement.

Fig. 3.4 – Notation des champs acoutiques dans un empilement.

On considère la première couche de l’empilement (celle qui se trouve en surface) : la

matrice de transfert pour le passage de cette couche est notée τa1. Les champs acoustiques

sont notés conformément à la figure 3.4. Ainsi, les champs en surface sont
(u1

σ1

)
(avec

σ1 = 0, puisque la surface est libre) et les champs transmis après la première couche sont(u2
σ2

)
; l’application de la formule (3.10) donne :(

u2

σ2

)
= τa1

(
u1

σ1

)
+
(

x′1
y′1

)
. (3.12)

Considérant un empilement, on peut également écrire la relation entre les champs

acoustiques des secondes et troisièmes interfaces avec τa2 la matrice de transfert acous-

tique pour la seconde couche :(
u3

σ3

)
= τa2

(
u2

σ2

)
+
(

x′2
y′2

)
. (3.13)

En reportant l’équation de la première couche (3.12) dans celle de la seconde (3.13),

on obtient une relation entre les champs acoustiques en surface et ceux à l’interface entre

les couches 2 et 3,



68 Vers les systèmes multicouches

(
u3

σ3

)
= τa2τa1

(
u1

σ1

)
+ τa2

(
x′1
y′1

)
+
(

x′2
y′2

)
= T2

(
u1

σ1

)
+
(

X2

Y2

) (3.14)

T2 = τa2τa1 est la matrice de transfert de l’ensemble des deux premières couches

(la bicouche 1-2) et le vecteur
(X2

Y2

)
est la somme des vecteurs thermo-acoustiques des

couches 1 et 2. Par récurrence, on peut exprimer le vecteur des champs acoustiques à la

p-ième interface
(up

σp

)
en fonction de ceux de surface

(u1
σ1

)
:(

up

σp

)
= Tp−1

(
u1

σ1

)
+
(

Xp−1

Yp−1

)
(3.15)

avec Tp−1 la matrice de transfert pour les p−1 couches traversées et
(Xp−1

Yp−1

)
le vecteur

thermo-acoustique correspondant, soit le terme source ”vu” depuis la p-ième interface

(
Xp−1

Yp−1

)
= τa,p−1

(
Xp−2

Yp−2

)
+

(
x′p−1

y′p−1

)
. (3.16)

De proche en proche, on peut calculer les vecteurs acoustiques à toutes les interfaces,

toujours en fonction des champs en surface
(u1

σ1

)
. Pour connâıtre chaque vecteur acous-

tique indépendamment des autres, il faut donc connâıtre le vecteur acoustique en surface

et grâce à lui, on pourra exprimer les coefficients Ap et Bp, qui apparaissent dans les

expressions des déplacements, contraintes et déformations (cf. eq (3.4)). Dans le vecteur

de surface, on connâıt déjà σ1 ; en effet, σ1 = 0 car la surface est libre.

Dans tous les échantillons étudiés, le substrat est toujours suffisamment épais pour

que l’on puisse le considérer comme semi-infini. On peut donc dire qu’aucune onde

réfléchie ne revient de l’autre interface du substrat, soit BN+1 = 0 où N est le nombre de

couches de l’empilement. {
uN+1 = AN+1−xN+1

σN+1 = iωZN+1AN+1−yN+1
(3.17)

avec xN+1 = Dα,N+1E1,N+1 et yN+1 = ρω2Dα,N+1E1,N+1. Les grandeurs Dα,N+1 et

E1,N+1 sont repectivement les fonctions Dα (ω) et E1 définies dans le substrat. Avec

la formule qui précède et la relation de récurrence (3.15), on a :

(
uN+1

σN+1

)
= TN

(
u1

0

)
+
(

XN

YN

)
=

(
AN+1−xN+1

iωZN+1AN+1−yN+1

)
. (3.18)
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Ce qui nous permet d’en déduire l’expression du déplacement u1 de la surface de

l’échantillon

u1 =
iωZN+1(XN +xN+1)− (YN +yN+1)

TN,21− iωZN+1TN,11
. (3.19)

Connaissant l’expression de u1, on peut maintenant réécrire l’équation de récurrence

(3.15) exprimant le vecteur acoustique à la p-ième interface en fonction de u1,{
up = T(p−1);11u1 +Xp−1

σp = T(p−1);21u1 +Yp−1
. (3.20)

On exprime les coefficients Ap et Bp des ondes planes acoustiques de la couche p :

 Ap = 1
2

(
up + σp

iωZp
+Dα,p(x1,p− iqpy1,p)+Dκ,p(x2,p− iqpy2,p)

)
Bp = 1

2

(
up−

σp
iωZp

+Dα,p(x1,p + iqpy1,p)+Dκ,p(x2,p + iqpy2,p)
) (3.21)

On peut ainsi exprimer les perturbations acoustiques dans chacune des couches en

fonction des paramètres optiques et ceux reliés à l’excitation (η̃0). D’où la nécessité de

résoudre le problème électromagnétique dans ce même empilement.

3.2.2 Matrice de transfert électromagnétique

Pour exprimer les perturbations acoustiques dans l’empilement, on a besoin de

connâıtre le champ électromagnétique dans chacune des couches. Nous avons vu au

début de ce chapitre, que le champ électromagnétique dans une couche s’écrit sous la

forme :
−→
E (z) = aeink0z+be−ink0z. En considérant un indice optique complexe n= n′+ in” ,

le module au carré s’écrit :∣∣∣−→E (z)
∣∣∣2 = E1e−αz+E2eαz+E3eiκz+E4e−iκz (3.22)

où E1 = |a|2, E2 = |b|2, E3 = ab∗, E4 = a∗b, α = 2n”k0 et κ = 2n′k0.

Fig. 3.5 – Champs électromagnétiques Em(z) = (am,bm) dans un empilemenent multi-

couches.
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Si le champ électromagnétique est incident sur la surface avec un angle θ, alors dans

une couche m de l’empilement, on a :

−→
E m(z) = ameikmcosθmz+bme−ikmcosθmz, (3.23)

avec km =
√

εmk0 où εm = n2
m est la constante diélectrique (complexe), k0 est le vecteur

d’onde dans le vide. Chaque champ électromagnétique (caractérisé par ses amplitudes

am et bm) dans une couche m peut s’exprimer en fonction des champs dans les couches

précédentes. En effet, la propagation au sein d’une couche m d’épaisseur dm dans le sens

des m croissant (m−1−→m+1) s’écrit :

Pm =
(

e−ikmcosθmdm 0
0 eikmcosθmdm

)
(3.24)

Quant au passage de l’interface entre les couches met m+1 (dans le sens m−→m+1),

il est donné par la matrice de transfert τm,m+1 :

τm,m+1 =
1

tm,m+1

(
1 rm,m+1

rm,m+1 1

)
. (3.25)

rm,m+1 = nm−nm+1
nm+nm+1

et tm,m+1 = 2nm
nm+nm+1

sont les coefficients électromagnétiques de ré-

flexion et de transmission des ondes électromagnétiques. Les champs électromagnétiques

(définis par am et bm) pour les couches m et m+ 1 sont donc reliés par le produit des

matrices de propagation et de passage de l’interface entre ces deux couches :(
am

bm

)
= Pmτm,m+1

(
am+1

bm+1

)
. (3.26)

Pmτm,m+1 est la matrice de transfert de la couche m+1 vers la couche m. On applique

le même raisonnement à l’ensemble des couches constituant l’empilement et par récur-

rence, on obtient l’expression qui permet de relier le champ électromagnétique d’une

couche m quelconque au champ dans le substrat, dans lequel le terme bs est nul car on

considère qu’aucune onde ne revient du fond du substrat(
am

bm

)
= Pmτm,m+1 · · ·PNτN,N+1

(
as

0

)
= Tm

(
as

0

)
. (3.27)

On peut directement relier le champ dans le substrat au champ incident dans l’air

(défini par a0 et b0). Ainsi, on pourra définir un coefficient de réflectivité global pour

l’empilement.

(
a0

b0

)
= τ0,1P1τ1,2 · · ·Pmτm,m+1 · · ·PNτN,N+1

(
as

0

)
(

a0

b0

)
= T0

(
as

0

)
=
(

T0,11 T0,12

T0,21 T0,22

)(
as

0

)
. (3.28)
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Le coefficient de réflexion r0 de la structure complète est donné par r0 = b0
a0

soit :

r0 =
T0,21

T0,11
(3.29)

En présence d’un champ acoustique, l’amplitude du champ réfléchi b0 est affectée

par deux processus distincts ; d’une part, la déformation élastique créée dans l’échan-

tillon modifiant les propriétées optiques à l’intérieur de chaque couche et, d’autre part,

les déplacements induits par le champ acoustique des interfaces de la structure. Ces

deux processus provoquent des modifications au niveau de la matrice de transfert et

du coefficient de réflexion r. On peut obtenir l’expression de ces termes perturbatifs en

effectuant un développement limité au premier ordre de la matrice de transfert en pré-

sence du champ acoustique. À cet ordre de développement, les processus sont seulement

additifs et peuvent être étudiés indépendamment et les contributions pour les différentes

couches aditionnées.

Nous sommes désormais capables de calculer les champs électromagnétiques dans

chaque couche, il est donc possible de déterminer les champs acoustiques eux-mêmes

nécessaire pour calculer la variation relative de réflectivité. En effet, dans les expériences

d’acoustique picoseconde, c’est cette dernière que l’on mesure.

3.3 Détection dans un système multicouches

Lors de mesures expérimentales, la grandeur que l’on mesure est le changement relatif

de réflectivité ∆r
r0

. Nous venons de voir comment calculer r0, voyons maintenant comment

exprimer la variation de réflectivité lorsque le système est perturbé par une déformation

acoustique. Comme pour le problème du film mince (voir le chapitre 1.), la détection est

soumise à deux effets :

– l’effet photoélastique, c’est à dire la modification des constante diélectriques par

la déformation acoustique ;

– le déplacement de chaque interface dans l’empilement.

3.3.1 Contribution de l’effet photoélastique

L’effet photoélastique permet de relier la variation des constantes diélectriques d’un

matériau à la déformation qui se propage en son sein. La variation des constantes diélec-

triques est reliée au tenseur de déformation par l’intermédiaire du tenseur de Pockels

(tenseur d’ordre 4).

∆εil = εi j p jkmnεklηmn (3.30)
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Pour des matériaux isotropes ou cubiques, εil = εδil , ne considérant qu’un problème

à une dimension selon l’axe z, seule la composante ε33 est pertinente et la constante

diélectrique modifiée dans une couche m par la déformation s’écrit :

δεm =
∂εm

∂η
ηm(z) (3.31)

Si l’impulsion laser a un angle d’incidence θm, l’équation différentielle à résoudre

s’écrit :

∂2E(z)
∂z2 +k2

0cos2θmεmE(z) =−k2
0cos2θm∆εmE(z) (3.32)

On doit faire cette modification pour chaque couche m, afin de déterminer les modifi-

cations induites sur la matrice de tranfert globale. Pour cela, on résout d’abord l’équation

de passage d’une interface τξ infiniment mince localisée en z′ et due à une déformation

acoustique. On se place ensuite sur l’interface, (en z = z′) et on développe au second

ordre. Les champs acoustiques de part et d’autre de l’interface peuvent être reliés par

une matrice de transfert. Enfin en tenant compte de la déformation acoustique dans la

couche m sur la variation d’indice de réfraction, on peut écrire la matrice de propagation

intégrée sur toute l’épaisseur de la couche P(1)
m :

P(1)
m = Pm+ξ

∂εm

∂η

Z dm

0
P(z)Pmηm(z)dz+o(ξ2)

soit,

P(1)
m = Pm+∆(1)

m Pm+o(ξ2)

où

∆(1)
m =

ik2
0 cosθm

2km

∂εm

∂η

Z dm

0
dzP(z)ηm(z) (3.33)

∆(1)
m représente la variation de réflectivité due à l’effet photoélastique dans la couche

m. C’est la première contribution à la variation relative de réflectivité. La seconde est

due aux déplacements d’interface dans l’empilement.

3.3.2 Contribution du déplacement des interfaces

De la même façon qu’un champ acoustique engendre un déplacement de la surface

d’un film mince, la présence de ce champ dans une structure multicouches provoque un

déplacement de chaque interface de l’empilement. Entre les couches met m+1, l’interface

est déplacée d’une quantité u(z̃) = um. La matrice de propagation dans la couche m : P(2)
m

peut alors être exprimée en tenant compte des nouvelles positions des deux interfaces

localisées en (z̃m−1 +um−1) et (z̃m+um) :
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P(2)
m =

(
e−ikmcosθm(dm+um+um−1) 0

0 eikmcosθm(dm+um+um−1)

)
. (3.34)

En développant ce terme au deuxième ordre, on obtient :

P(2)
m = Pm+∆(2)

m Pm+o(u2)

où ∆(2)
m est la variation de réflectivité due au déplacement des interfaces de part et

d’autre de la couche m.

∆(2)
m =−ikmcosθm(um−um−1)R (3.35)

La totalité de la variation relative de réflectivité ∆r/r0 ne dépendant que des contri-

butions que nous venons d’évaluer, il est désormais possible de calculer son expression.

3.3.3 Changement relatif de réflectivité : Somme des deux contri-

butions

Sachant que les deux effets contribuant à la variation relative de réflectivité sont l’effet

photoélastique et le déplacement des interfaces et que les variations de réflectivité, qui

leur sont dues sont respectivement ∆(1)
m et ∆(2)

m , alors on peut dire que la variation de

réflectivité dans une structure multicouches est la somme de ces deux contributions :

∆m = ∆(1)
m +∆(2)

m . (3.36)

On peut alors montrer que la variation relative de réflectivité pour un empilement

de N couches sur un substrat semi-infini s’écrit :

∆r
r0

=
ik0

n0a0b0

N+1

∑
m=0

{
cosθm

2
∂εm
∂η

R dm
0 ηm(z)

[
ameikmcosθmz+bme−ikmcosθmz

]2
dz

+2εmcosθm(um−um−1)ambm

}
(3.37)

avec dN+1→+∞, u−1 = 0 et ∂ε0
∂η = 0. Les effets photoélastiques de chaque couche ne

sont intégrés qu’entre 0 et dm et non entre 0 et dm+um car ce sont des effets du deuxième

ordre, alors négligeables.

On voit que les termes qui entrent en jeu dans l’équation (3.37) sont :

– un terme intégral issu de l’effet photoélastique dans chaque couche. Dans la suite,

on appellera ce terme ”intégrale photoélastique” et noté Im(ω).
– un terme issu du déplacement de chaque interface et noté Um(ω)
D’une part, l’intégrale photoélastique Im s’écrit :

Im(ω) =
Z dm

0
dzηm(z,ω)

[
ame2ikmcosθmz+bme−2ikmcosθmz+2ambm

]
(3.38)
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et d’autre part, la variation Um de déplacement des interfaces s’écrit :

Um(ω) = um(ω)−um−1(ω) . (3.39)

On insère ces deux expressions dans l’expression de ∆r
r0

et on obtient finalement

l’expression suivante :

∆r
r0

=
ik0

n0a0b0

N+1

∑
m=0

{
cosθm

2
∂εm

∂η
Im(ω)+2εmcosθmambmUm(ω)

}
. (3.40)

Afin de faciliter la simulation numérique du changement relatif de réflectivité ∆r
r0

, les

expressions de Im et Um peuvent être approfondies. Ce calcul étant particulièrement long

et donnant lieu à des expressions de grande taille, il est reporté en annexe A.
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3.4 Conclusion

À partir de la dernière expression de la variation relative de réflectivité, on a pu

écrire des programmes de calculs d’abord en FORTRAN, puis à l’aide de Matlab c©. En

effet, la forme même de l’expression de ∆r(t)/r0 permet d’éviter de procéder à des inté-

grations numériques et on s’intéresse surtout ici au traitement de matrices de transfert.

Il faut toutefois faire plusieurs ”passages” pour parcourir la structure multicouche afin

de déterminer dans un premier temps les termes électromagnétiques qui permettront,

dans le deuxième de temps, de calculer les termes des vecteurs acoustiques.

Ces programmes de calcul permettent de calculer la variation relative de réflectivité à

la surface de l’échantillon. On peut aussi dégager le vecteur acoustique à chaque interface

constituant l’empilement. On peut ainsi étudier l’évolution du spectre du paquet d’ondes

traversant la structure et connâıtre la forme du vecteur acoustique à l’autre extrémité

de l’empilement. La figure 3.6 permet de voir l’évolution du spectre du déplacement

acoustique en fonction de la profondeur dans le multicouche.

Fig. 3.6 – Evolution du spectre du déplacement acoustique en fonction de la profondeur

pour un échantillon multicouche Cu/W (dCu = 4 nm et dW = 8 nm).
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Dans ce chapitre, nous allons cette fois nous intéresser à un cas particulier des mul-

ticouches : l’empilement périodique alterné. Dans ce cas, on peut dégager des propriétés

intéressantes grâce à la simplification des matrices de transfert [25–27, 29, 42]. Nous re-

prenons donc le calcul développé dans le chapitre précédent et nous allons reformuler

les mêmes équations de façon à obtenir des équations plus condensées et plus élégantes.

En effet, dans le chapitre 3 nous avions établi des expressions de façon à faciliter l’écri-

ture de programmes de calcul. Les calculs repris au début de ce chapitre visent donc à

travailler sur des expressions mathématiques plus élégantes et plus maléables, mais il

faut bien garder à l’esprit qu’il s’agit bien du même problème physique. Ce n’est qu’à

partir de la section §4.1 que nous aborderons spécifiquement les simplifications dues à

la périodicité dans l’empilement.

Comme nous l’avons déjà vu, le champ électromagnétique E(z) dans une couche

s’écrit sous la forme d’une onde stationnaire E(z) = aeikz+ be−ikz et on admet que ce

champ donne lieu à une absorption instantannée, qui crée un gradient de température

qui n’évolue pas pendant la durée de création des champs acoustiques. Ainsi, dans chaque

couche, nous avons une densité d’énergie :

W(z,ω) =
αQ
S

H(ω) |E(z)|2 =
αQ
S

H(ω)
4

∑
j=1

E je
α jz, (4.1)

en posant les quantités adéquates pour les E j et les α j . Le dépôt de cette énergie à la

surface de l’échantillon entrâıne une élévation de température qui donne naissance à une

contrainte thermique. Comme dans la section §3.2.1, l’équation de propagation résolue

en fréquence pour le déplacement acoustique s’écrit :

ρ
∂2u
∂t2 = ρv2∂2u

∂z2 −
3αβBQH(ω)

CvS

4

∑
j=1

α jE je
α jz (4.2)

La résolution de cette équation différentielle conduit à un déplacement :

u(z,ω) = Aeiqz+Be−iqz+
3αβBQH(ω)

ρCvS

4

∑
j=1

α j

ω2 +α2
j v

2
E je

α jz (4.3)

et donc à une contrainte :

σ(z,ω) = iωZ
(
Aeiqz−Be−iqz)+ 3αβBQH(ω)

CvS

4

∑
j=1

ω2

ω2 +α2
j v

2
E je

α jz (4.4)

En exprimant le vecteur
(u

σ
)

sous forme matricielle et avec ces nouvelles notations,

on a :

(
u
σ

)
=
(

eiqz e−iqz

iωZeiqz −iωZe−iqz

)(
A
B

)
+

3αβBQ
ρCvS

H(ω)
4

∑
j=1

E jeα jz

ω2 +α2
j v

2

(
α j

−qωZ

)
(4.5)
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Afin de retrouver la relation de récurrence liant les vecteurs acoustiques aux diffé-

rentes interfaces de l’empilement, on exprime la dernière expression pour z= 0 (vecteur

à gauche) pour avoir
(A

B

)
en fonction de

(ug
σg

)
et des paramètres d’excitation. On recom-

mence ensuite en z= d (vecteur à droite) et on reporte l’expression de
(A

B

)
dans cette

dernière équation, ainsi on obtient une expression de
(ud

σd

)
en fonction de

(ug
σg

)
et des

termes sources :(
ud

σd

)
= τ
(

ug

σg

)
+η0

4

∑
j=1

E j(
q2 +α2

j

) (eα jdI − τ
)( α j

−qωZ

)
(4.6)

avec η0 = 3αβBQ
ρv2CvS

H(ω) le facteur de mérite et τ la matrice de transfert du film (cf. eq.

(3.9)). L’équation (3.11) peut être réécrite en tenant compte des nouvelles notations :(
x′

y′

)
= η0(ω)

4

∑
j=1

eα jdI − τ(d)
q2 +α2

j

w j

(
α j

−qωZ

)
L’équation (3.10) peut ainsi être réécrite comme suit :(

um

σm

)
= τm......τ1

(
u0

0

)
+

m−1

∑
p=1

τm......τp+1

(
x′p
y′p

)
+
(

x′m
y′m

)
. (4.7)

Cette formulation est équivalente à celle du chapitre précédent et est donc valable

pour un empilement quelconque, on se propose maintenant d’étudier des systèmes plus

particuliers : les sytèmes périodiques alternés.

Pour cela, nous allons aborder les simplifications dues à la périodicité d’un empile-

ment, puis nous étudierons deux aspects de ce cas particulier : Les modes non propagatifs

haute-fréquence et les modes basse-fréquence. En effet, la propagation peut être abor-

dée de façon différente si la longueur d’onde acoustique est grande devant l’épaisseur des

couches qui composent l’empilement ; on parle alors de milieu effectif.

Enfin, nous étudierons l’influence de couches interfaciales ainsi que la transduction

à travers un échantillon.

4.1 Simplifications dues à la périodicité

On appelle système multicouche périodique alterné un empilement dans lequel des

couches de deux types différents sont alternées.

Dans ce cas, il est montré dans la thèse de C. ROSSIGNOL [42] qu’il est possible

de dégager des propriétés intéressantes. En effet, dans le cas d’un empilement pério-

dique alterné, la matrice de transfert globale, pour la totalité de l’échantillon, ne dépend

que de la matrice de transfert de la bicouche 1− 2 (aussi bien pour l’acoustique que
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Fig. 4.1 – Les différents modes de propagation dans un empilement multicouches pério-

dique alterné.

Fig. 4.2 – Schéma d’un système multicouches périodique alterné.

pour l’optique). Les propriétés des matrices de transfert acoustique et électromagné-

tique déterminent les champs acoustiques et électromagnétiques dans les couches de

l’empilement. Le choix des vecteurs acoustiques et électromagnétiques est alors dicté

par les vecteurs propres des matrices de transfert.

4.1.1 Matrice de transfert optique

Dans le cas d’un empilement périodique alterné constitué de couches métalliques, on

peut considérer l’empilement comme optiquement opaque et le champ dans chacune des

couches peut s’exprimer en fonction des champs dans les couches précédentes.

Nous avons vu dans la section 3.2.2, que la matrice de transfert permettant de relier

les champs de part et d’autre de la couche est donnée par l’équation (3.26) :(
am

bm

)
= Pmτm,m+1

(
am+1

bm+1

)
. (4.8)

Pour chacune des deux premières couches, on peut donc écrire :
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(
a2

b2

)
= M1

(
a1

b1

)
(4.9)(

a3

b3

)
= M2

(
a2

b2

)
(4.10)

La relation entre les champs de part et d’autre de la période (bicouche 1−2) s’écrit

simplement en utilisant une matrice de transfert de la période étant le produit des

matrices de transfert de chacune des couches constituant cette période :(
a3

b3

)
= M

(
a1

b1

)
où

M = M2M1 =
1

t12t21

(
eik2d2 r12e−ik2d2

r12eik2d2 e−ik2d2

)(
eik1d1 r21e−ik1d1

r21eik1d1 e−ik1d1

)
est la matrice de transfert de la bicouche 1−2.

Si on appelle
(e1

e2

)
le vecteur propre associé à la matrice de transfert optique M, alors

on peut lui associer une valeur propre λ. Dans l’empilement, le champ électromagnétique

se propage vers les z croissants (z> 0). Si on considère un empilement semi-infini, alors le

vecteur électromagnétique dans la couche de surface
(a1

b1

)
est parallèle au vecteur propre(e1

e2

)
, qui correspond à la propagation selon z dans l’empilement. On peut donc exprimer

tous les vecteurs
(ap

bp

)
en fonction de la valeur propre de la matrice de transfert. Celle-ci

étant une matrice 2×2 de déterminant égal à un, ses valeurs propres sont complexes

conjuguées de module unité, λ = e±ikd. Les couches paires et impaires peuvent être reliées

grâce à ces valeurs propres :(
a2p+1

b2p+1

)
= eipkd

(
a1

b1

)
et

(
a2p

b2p

)
= eipkd

(
a2

b2

)
(4.11)

et

∣∣E2p+1(z)
∣∣2 = e−pαd |E1(z)|2∣∣E2p+2(z)
∣∣2 = e−pαd |E2(z)|2 . (4.12)

4.1.2 Matrice de transfert acoustique

Comme nous l’avons vu plus haut, pour un système multicouches périodique alterné

semi-infini, la matrice de transfert d’une bicouche 1− 2 s’écrit comme le produit des

matrices de transfert des couches 1 et 2. La matrice de transfert globale de l’empilement
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est alors le produit de toutes les matrices de transfert des bicouches. La matrice de

transfert d’une bicouche est τ = τ2τ1.

On a vu que la périodicité de la structure permet d’écrire les champs électroma-

gnétiques de façon grandement simplifiée (eq. 4.12)). Le vecteur thermo-acoustique
(x′

y′
)
,

dans l’équation différentielle de propagation (4.7) (le terme source) dépend des para-

mètres optiques et on a donc :

(
x′2p+1

y′2p+1

)
= e−pαd

(
x′1
y′1

)
(

x′2p+2

y′2p+2

)
= e−pαd

(
x′2
y′2

)
(4.13)

et

n−1

∑
p=0

τpe(p+1−n)αd
[

τ2

(
x′1
y′1

)
+
(

x′2
y′2

)]
=
(

τn−e−nαdI
)( x′

y′

)
le terme source

(x′
y′
)

devient :(
x′

y′

)
=
(

τ−e−αdI
)−1

[
τ2

(
x′1
y′1

)
+
(

x′2
y′2

)]
. (4.14)

Puis, si l’empilement comporte 2n couches, alors τ = τ2τ1 étant la matrice de transfert

d’une bicouche 1−2, τn est la matrice de transfert de l’ensemble de la structure et la

relation permettant d’exprimer les vecteurs acoustiques dans l’empilement devient :(
u2n

σ2n

)
= τn

(
u0

0

)
+
(

τn−e−nαdI
)( x′

y′

)
. (4.15)

On peut alors déterminer rapidement le déplacement acoustique à la surface de l’em-

pilement. L’équation(
u2n

σ2n

)
= τn

[(
u0

0

)
+
(

x′

y′

)]
−e−nαd

(
x′

y′

)
(4.16)

implique que le vecteur

(
u0

0

)
+
(

x′

y′

)
soit parallèle au vecteur propre de la matrice

de transfert acoustique associé à la valeur propre λ = eiqd avec |λ| ≤ 1. D’où :

τ21
(
u0 +x′

)
+ τ22y

′ = λy′.

Le déplacement à la surface s’écrit donc :
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u0 =
λ− τ22

τ21
y′−x′ (4.17)

Si

(
u0

0

)
+
(

x′

y′

)
est parallèle au vecteur propre associé à la valeur propre λ, alors

(
u2n

σ2n

)
= λny′

(
λ−τ22

τ21

1

)
−e−nαd

(
x′

y′

)
(4.18)

or (
x′

y′

)
=
(

τ−e−αdI
)−1

[
τ2

(
x′1
y′1

)
+
(

û2

y′2

)]
.

On décompose le terme
(
τ−e−αdI

)−1

(
τ−e−αdI

)−1
=

1
∆

(
τ22−e−αd −τ12

−τ21 τ11−e−αd

)
avec ∆ le polynôme caractéristique :

∆ =
(

λ−e−αd
)(

λ−1−e−αd
)

.

Posons maintenant (
ũ
σ̃

)
= τ2

(
x′1
y′1

)
+
(

x′2
y′2

)
,

Ainsi, (
x′

y′

)
=

1
∆

( (
τ22−e−αd

)
ũ− τ12σ̃

−τ21ũ+
(
τ11−e−αd

)
σ̃

)
On reporte les expressions de x′ et y′ dans l’expression du déplacement en surface

(4.17) et finalement,

u0 =
λ

1−λe−αd

[
λ− τ22

τ21
σ̃− ũ

]
. (4.19)

4.2 Relation de dispersion - modes localisés

4.2.1 Relation de dispersion

Comme nous l’avons exprimé plus haut, la matrice de transfert pour une bicouche

est donnée par :
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τ =

(
cosα1cosα2− Z1

Z2
sinα1sinα2

cosα2sinα1
ωZ1

+ cosα1sinα2
ωZ2

−ωZ1cosα2sinα1−ωZ2cosα1sinα2 cosα1cosα2− Z2
Z1

sinα1sinα2

)
. (4.20)

Les deux valeurs propres de cette matrice sont :

λ1,2 = ta±
√

t2
a−1 (4.21)

Où ta est la demi-trace de la matrice de transfert. Si t2
a < 1, les deux valeurs propres

sont complexes et conjuguées et on peut écrire λ1,2 = e±iqd ; ceci correspond à la pro-

pagation d’une onde plane de vecteur d’onde q. La relation de dispersion qui relie ce

vecteur d’onde q à la fréquence ω est donnée par cos(qd) = 1/2
(
λ+λ−1

)
soit :

cos(qd) = cos

(
ωd1

v1

)
cos

(
ωd2

v2

)
− 1

2

(
Z1

Z2
+

Z2

Z1

)
sin

(
ωd1

v1

)
sin

(
ωd2

v2

)
. (4.22)

Si t2
a ≥ 1, les solutions du polynôme caractéristique (les valeurs propres) sont réelles.

Les fréquences pour lesquelles cette condition est satisfaite définissent des bandes inter-

dites (ou des gaps si on choisit la terminologie des semiconducteurs). Si la surface du

multicouche est sollicitée dans les fréquences situées dans une bande interdite, seules les

ondes correspondant à |λ|< 1 seront prises en compte car on a un empilement semi-infini

et on considère qu’aucune onde n’est réfléchie à son extrémité. Ce sont des ondes évanes-

centes qui s’amortissent sur une distance caractérique d/ln(|λ|). Dans le cas où t2
a = 1,

on se place à la limite entre un gap et une partie continue de la courbe de dispersion ;

c’est pourquoi, on a alors un mode dit ”de bord de bande”.

La relation de dispersion (4.22) est représenté sur la figure 4.3 pour un système

multicouches périodique alterné Cu/W, pour lequel les épaisseurs des couches sont res-

pectivement de 4 et 8 nm pour le cuivre et le tungstène. Cette représentation est dite

”repliée”. Les bandes interdites impaires (q= 1) sont dites ”de bord de zone”et les bandes

interdites paires (q = 0) sont dites de ”centre de zone”.

4.2.2 Modes localisés

Dans chaque bande interdite, il existe une frequence ω = ωl pour laquelle τa,21(ωl )
est nul. Sous certaines conditions, ceci peut conduire à l’apparition d’une singularité

dans l’expression de u0(ω) (eq. (4.19)).

Lorsque τ21 = 0, alors τ11 est égal à une valeur propre et τ22 est égal à son inverse.

On distingue deux cas :
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Fig. 4.3 – Courbe de dispersion calculée pour un système multicouches périodique al-

terné : Cu/W. Les couches ont des épaisseurs de 4 nm (cuivre) et 8 nm (tungstène).

Les modes localisés en surface sont réprésentés dans les bandes interdites par des points

rouges.

1. |τ11|> 1 ;

2. |τ11|< 1.

Dans un cas, u0(ω) présente une singularité mais pas dans l’autre. Nous allons main-

tenant étudier ces deux cas de figure :

1. Si |τ11|> 1, alors τ22 = λ et τ11 = λ−1. Or le polynôme caractéristique de la matrice

de transfert est

(λ− τ11)(λ− τ22) = τ12τ21

donc la quantité λ−τ22
τ21

qui apparâıt dans l’expression de u0 peut s’écrire :

λ− τ22

τ21
=

τ12

λ− τ11
. (4.23)

Soit

τ12

λ− τ11
=

sin(α1)cos(α2)
ωZ1

+ sin(α2)cos(α1)
ωZ2

λ−λ−1 =
sin(α1)cos(α2)

(
Z2

2Z2
1

)
ωZ1Z2

2 (λ−λ−1)
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Cette quantité est finie et u0(ω) ne présente donc pas de singularité si |τ11|> 1.

2. Si au contraire |τ11|< 1, alors τ11 = λ et τ22 = λ−1. Dans ce cas, λ−τ22
τ21

présente

une singularité. Dans ce cas, on peut calculer les valeurs propres correspondant au

mode localisé. En effet, τ21 = 0 donc on a

−Z1

Z2
=

sinα2cosα1

sinα1cosα2

et on en déduit les valeurs propres λ et λ−1 :

λ = τ11 =
cosα1

cosα2

λ−1 = τ22 =
cosα2

cosα1

La condition |τ11|< 1 équivaut à Z1 < Z2. Les deux conditions nécessaires à l’existence

de modes localisés sont donc :

1. τa,21(ωl ) = 0

2. Z1 < Z2

Si ces conditions sont satisfaites, alors le déplacement à la surface de l’empilement

admet une singularité en ω = ωl . On développe donc au premier ordre au voisinage de

ωl .

∂τ21

∂ω
=

ω∂
(

Z1sin
(

ωd1
v1

)
cos
(

ωd2
v2

)
+Z2cos

(
ωd1
v1

)
sin
(

ωd2
v2

))
∂ω

+
τ21

ω
En ωl , on a finalement :

∂τ21

∂ω

∣∣∣∣
ωl

=−ωl

(
ρ1d1

cosα2

cosα1
+ρ2d2

cosα1

cosα2

)
.

ainsi, le déplacement à la surface u0(ω) tend vers :

lim
ω→ωl

u0(ω) =

(
1−λ2

)( 1
(ω−ωl )P.

− iπδ(ω−ωl )
)

ωl (ρ1d1λ−1 +ρ2d2λ)
(
1−λe−αd

) σ̃(ωl ). (4.24)

Fréquence des modes

Comme nous avons pu le voir, suivant la valeur de la trace ta de la matrice de trans-

fert, on peut se trouver dans des bandes de fréquences interdites (gaps) ou aux bords de

celles-ci. Le tableau suivant récapitule les conditions d’existence des modes localisés et
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type de condition nécessaire relation de

mode d’éxistence fréquence

localisé τa,21 = 0 r tanα1 + tanα2 = 0
bord de bande t2

a = 1 tanα1
2 + r±1 tanα2

2 = 0 (1)

interdite1 tanα1
2 tanα2

2 − r±1 = 0 (2)

Tab. 4.1 – Relations fréquentielles pour les modes localisés et les modes de bord de

bande interdites.

des modes de bords de zone (avec r = Z1
Z2

et αi = qidi).

Pour un empilement périodique alterné donné, ces relations permettent de prévoir

la fréquence des modes localisés et des modes de bords de gap. Les valeurs propres

ainsi que les fréquences des modes localisés ne dépendent que de l’épaisseur des couches

constituant l’empilement et de leur impédance acoustique.

Fig. 4.4 – Evolution des fréquences des modes localisés (traits pleins), des modes de

bords de bandes interdites (traits pointillées) et des valeurs propres associées aux modes

localisés en fonction de l’épaisseur de la période (d = d1 + d2). Les courbes ont été

calculées pour une période Cu/W avec dW = 8 nm et dCu variant de 1 à 15 nm.

On peut donc tracer leur évolution en fonction de la période (cf. figure 4.4). Ici, on

a calculé les fréquences remarquables pour des empilements Cu/W. On a fixé l’épaisseur

de la couche de tungstène d2 = 8 nm puis on a fait varier l’épaisseur d1 de la couche de

cuivre de 1 à 15 nm. Nous avons représenté les courbes correspondants aux deux pre-

1les équations (1) et (2) correspondent respectivement aux modes de bord de gaps pairs et impairs.
Le signe de la puissance de r correspond quant à lui aux bords supérieurs (+) et inférieurs (-).
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mières bandes interdites. Les courbes en trait plein indiquent l’évolution de fréquence

des modes localisés et les courbes pointillées montrent celle des modes de bord de bande.

Le tableau 4.2 donne les valeurs des fréquences calculées pour un échantillon Cu/W
avec 2 nm de cuivre et 8 nm de tungstène soit une période de 10 nm.

Cu2/W8 mode modes de bords

localisé de zone

1er gap de 286 204

bord de zone 290

1er gap de 526 441

centre de zone 571

2e gap de 733 710

bord de zone 830

Tab. 4.2 – Fréquences (en GHz) correspondant aux différents modes remarquables pour

un échantillon multicouche Cu/W de période de 10 nm avec un rapport d’épaisseur

r = 1/4.

La figure 4.5 montre le module du spectre simulé de ∆r/r0 dans ce cas. Pour plus

de lisibilité, on a reporté une courbe de dispersion retournée afin de mettre les bandes

interdites en évidence. Sur le spectre, on peut observer les raies correspondant aux

différents modes excités.

4.3 Propagation basse-fréquence - Milieux effectifs

Dans certains cas, il est utile de considérer l’ensemble d’un empilement comme une

unique couche dont les propriétés optiques et acoustiques sont fonction de celles des

couches qui constituent la structure multicouches. On parle alors de milieu effectif. Tou-

tefois, on ne peut pas toujours assimiler un empilement à un milieu effectif ; en effet,

pour cela il faut que la longueur d’onde acoustique soit supérieure à la plus grande

des couches de l’empilement. Le modèle du milieu effectif est particulièrement adapté

lorsque l’on étudie des échantillons dont le nombre de couches est élevé et que celles-ci

sont fines par rapport à la longueur d’onde acoustique. Les conditions d’utilisation de

ce modèle simple pour les propriétés optiques et acoustiques sont les suivantes :{
kd� 1
qd� 1

(4.25)

où k et q sont respectivement les vecteurs d’onde électromagnétiques et acoustiques.

d est l’épaisseur de la bicouche pour l’empilement périodique (d = d1 +d2).
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Fig. 4.5 – Relation de dispersion et spectre simulé de ∆r/r0 avec dCu = 2 nm et dW = 8
nm soit Λ = 10 nm.

4.3.1 Propriétés acoustiques

Pour le milieu effectif acoustique, on a la condition qd� 1. Dans ce cas, la matrice

de transfert d’un couche simple donnée par la formule (3.9) devient :

τ =
(

1 d/C
0 1

)
(4.26)

où d est l’épaisseur de la couche et C la constante élastique longitudinale (C33). Pour

une période, on sait que la matrice de transfert de la bicouche est égale au produit des

matrice de transfert des couches qui la composent. Par identification, on en déduit que

pour le module élastique longitudinal C (correspondant à C33) :

d
C

=
d1

C1
+

d2

C2
. (4.27)

où d, d1 et d2 sont respectivement les épaisseurs de la bicouche et des couches 1 et 2

qui la composent. De même pour C, C1 et C2. La densité effective s’obtient par moyenne

pondérée avec l’épaisseur et on a :
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ρ =
ρ1d1 +ρ2d2

d
(4.28)

4.3.2 Propriétés optiques

De la même façon, on peut également parler de milieu effectif pour les propriétés

optiques, si la condition kd� 1 est respectée. En prenant le développement aux grandes

longueurs d’ondes (kd� 1), on obtient une constante diélectrique effective ε :

εd = ε1d1 + ε2d2. (4.29)

En comparant les expressions du changement relatif de réflectivité pour une couche

unique et pour un empilement périodique semi-infini, on peut aussi déterminer les va-

riations de la constante diélectrique effective par rapport à la déformation, ∂ε
∂η .

d
C

∂ε
∂η

=
(

d1

C1

∂ε1

∂η
+

d2

C2

∂ε2

∂η

)
+
(

d1d2

d
(ε1− ε2)

(
1

C1
− 1

C2

))
. (4.30)

Le premier terme est une moyenne pondérée des valeurs pour les couches 1 et 2. Le

deuxième terme vient du déplacement des interfaces dû aux perturbations acoustiques.

Afin d’illustrer ces considérations sur les milieux effectifs, on a représenté sur la fi-

gure 4.6 deux calculs de changement relatif de réflectivité : d’une part un échantillon

multicouches de Mo(110)/Ni(111) et d’autre part une couche effective équivalente. Le

multicouche est périodique alterné avec 100 périodes de 2 nm d’épaisseur avec un rapport

d’épaisseur r = d1/d2 unité pour une épaisseur totale de 200 nm. On place le molybdène

en surface de l’échantillon afin d’éviter les modes localisés. La couche effective équiva-

lente a la même épaisseur et les paramètres utilisés pour la simulation ont été calculés à

partir de la structure multicouche précédemment décrite pour avoir les caractéristiques

du milieu effectif correspondant.

On observe que les échos ”basse fréquence” se propagent comme s’ils ne voyaient pas

l’empilement et se réflechissent sur le substrat. Dans le même temps, les échos issus de

la propagation dans une couche effective arrivent à la surface avec les mêmes retards.

Afin de bien illustrer le propos, la figure 4.7 montre les parties réelles simulées des

spectres de changement relatif de réflectivité. Là encore, on peut voir que le spectre cor-

respondant à la structure multicouche (courbe supérieure) présente une bande interdite

autour de 0,35 THz alors que celui-ci est absent du spectre de la couche unique. Ici, il

s’agit d’un multicouche Mo/Ni de rapport d’épaisseur d1/d2 égal à 1/2 avec 20 périodes

de 9 nm.
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Fig. 4.6 – Parties réelles et imaginaires simulées du changement relatif de réflectivité

pour un multicouche (courbes foncées) et pour le milieu effectif correspondant (courbes

claires).

4.4 Influence de couches d’interface

Lors de l’élaboration d’échantillons multicouches, la méthode de dépôt peut occa-

sionner de l’interdiffusion entre les couches. Il se forme alors un alliage interfacial avec

des propriétés élastiques et optiques intermédiaires.

Si on se place dans l’approximation des grandes longueurs d’ondes (propagation

basse fréquence), alors on peut considérer l’empilement comme une couche unique de

propriétés intermédiaires entre celles de chaque type de couche. Nous avons vu dans la

section §4.3.1 que la constante élastique effective est donnée par d
C = d1

C1
+ d2

C2
, en tenant

compte des couches d’interface 1−2 ; on a la relation suivante :

d
C

=
d1

C1
+

d2

C2
+2

di

Ci
(4.31)

On peut avoir une estimation de l’épaisseur des couches d’interface, en mesurant

les constantes élastiques effectives sur une série d’échantillons multicouches. Ceci sera

abordé dans la section correspondante de la partie 3 : Résultats expérimentaux.
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Fig. 4.7 – Parties réelles du spectre du changement relatif de réflectivité pour un mul-

ticouche et pour le milieu effectif correspondant.

Fig. 4.8 – Présence de couches d’interface dans un empilement.

4.5 Transduction haute fréquence à l’aide de struc-

tures multicouches

Être capable d’exciter des modes quasi-monochromatiques de fréquences très élevées

entrâıne inévitablement l’envie de tenter de faire de la transduction, c’est-à-dire d’exci-

ter des ondes élastiques à des fréquences données. Il faut trouver comment passer d’un

simple empilement multicouche à un transducteur. Si l’on veut faire de la transduction

à une fréquence donnée, il s’agit pour cela d’utiliser un empilement multicouche pé-

riodique pour lequel les épaisseurs et les impédances acoustiques des constituants sont

ajustées pour que la fréquence des modes localisés corresponde à la fréquence que l’on

veut émettre.
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Si le nombre de périodes dans la structure est infini, alors les modes localisés ont une

amplitude infinie et sont parfaitement monochromatiques ; en pratique, plus le nombre

de période est grand et plus la raie spectrale correspondant au mode localisé est fine.

Dans le cas de la transduction, la problématique est la suivante : il faut parvenir à

transmettre des modes résonnants localisés à la surface de la structure et dont l’am-

plitude décrôıt avec la profondeur dans l’empilement. Il est donc nécessaire d’empiler

suffisamment de couches pour que l’absorption de l’impulsion laser puisse engendrer les

ondes ultrasonores à la fréquence du mode localisé. Il ne faut cependant pas avoir trop

de couches sinon le caractère localisé du mode l’emporte et l’énergie reste confinée en

surface. Or il importe d’utiliser ce qu’il reste d’énergie pour le transmettre. Pour passer

d’un simple empilement à un transducteur, il faut donc définir un nombre optimal de

périodes pour lequel l’énergie acoustique transmise sera maximale.

Expérimentalement, on utilisera un échantillon tel que celui décrit sur la figure 6.16

où l’excitation sera assurée par un empilement multicouche. Sur l’autre face, un film

d’aluminium jouera le rôle de transducteur pour le processus de détection.

Fig. 4.9 – Transmission à travers un échantillon. On excite (pompe) du côté de l’empi-

lement et on tente de détecter sur l’autre face avec une couche d’aluminium jouant le

rôle de transducteur.

Dans un premier temps, nous décrirons le champ acoustique émis par une structure

multicouche au nombre de période fini, puis nous étudierons la transmission de l’onde à

travers un substrat en vue de sa détection sur l’autre face.

4.5.1 Empilement périodique d’épaisseur finie

On considère un empilement multicouche périodique d’épaisseur finie. S’il y a n
couches sur le substrat et τi la matrice de transfert pour la couche i, alors on a la

relation suivante :
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(
us

σs

)
= τn......τ1

(
u0

0

)
+

n−1

∑
p=1

τn......τp+1

(
ûp

σ̂p

)
+
(

ûn

σ̂n

)
(4.32)

qui donne le vecteur acoustique entre le substrat et l’empilement. On pose :

T = τn......τ1 et

(
Û
Ξ̂

)
=

n−1

∑
p=1

τn......τp+1

(
ûp

σ̂p

)
+
(

ûn

σ̂n

)
.

Dans ce cas, on peut relier les déplacements de part et d’autre de l’empilement. Soit

u1 le déplacement de la surface de l’empilement (1e interface) ; on peut montrer qu’il

s’écrit :

u1 =
iωZsÛ− Ξ̂

T21− iωZsT11
. (4.33)

Quant au déplacement à l’interface entre la dernière couche de l’empilement et le

substrat, on le note us et on l’écrit de la manière suivante :

us =
T21Û−T11Ξ̂
T21− iωZsT11

. (4.34)

Dans le cas d’un empilement périodique, les fréquences telles que τ21 = 0 annulent

T21 ; de plus T11 = λn/2 et T22 = λ−n/2 avec λ < 1 si Z1 < Z2. On a alors :

u1 =−λ−n/2

(
Û− Ξ̂

iωZs

)
, (4.35)

si λ < 1, pour un nombre de couches croissant u1 diverge et on a un mode localisé

sinon u1 tend vers zéro,

us =
Ξ̂

iωZs
(4.36)

et

Ξ̂ ∝ λ−n/2, (4.37)

us diverge donc également pour un mode localisé ! Ce résultat peut parâıtre paradoxal

car le mode étant localisé, son énergie devrait rester confinée dans les premières couches.

En fait, l’amplitude u1 de ce mode diverge en λ−n et décrôıt avec la distance selon λn/2.

Cependant, il n’est pas choquant qu’une composante spectrale diverge, en effet lorsque

le nombre de périodes augmente, alors l’amplitude du déplacement crôıt tandis que la

largeur de la raie décrôıt. Il n’y a donc pas là d’incohérence physique tant que l’éner-

gie correspondant à cette raie (
R
|u(ω)|2 dω) ne diverge pas. La figure 4.10 présente les

raies spectrale en puissance calculées autour de la fréquence du premier mode localisé
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Fig. 4.10 – Raies spectrales (en puissance) autour du premier mode localisé pour un

empilement Cu/W de 12 nm de période avec un rapport d’épaisseur de 1/2. On compte

deux raies, la plus large correspond à un empilement de 3 périodes et la plus fine à

un empilement de 6 périodes. (a) - Grossissement de la raie la plus large. (b) - Raies

spectrales normalisées.

pour deux empilements dont seul le nombre de périodes diffère. Il s’agit d’un échantillon

Cu/W dont la période compte 12 nm d’épaisseur avec un rapport d’épaisseur de 1/2. La

figure présente deux encarts qui mettent en évidence l’amincissement des raies lorsque

le nombre de périodes augmente.

Toujours en prenant le cas d’un échantillon Cu/W dont la période compte 12 nm

d’épaisseur avec un rapport d’épaisseur de 1/2, nous avons calculé les déplacements

acoustiques aux interfaces pour une série d’échantillons pour laquelle nous avons fait

varier le nombre de période. Nous avons pu vérifier que les amplitudes spectrales des

déplacements en surface et à l’interface avec le substrat divergent avec le nombre de

périodes. Nous avons également pu vérifier que bien que le déplacement acoustique à

l’interface empilement/substrat diverge, l’énergie acoustique correspondante ne diverge

pas avec le nombre de périodes mais atteint une valeur limite (cf. figure 4.11).

En effet, à partir d’un certain nombre de couche, la structure n’absorbe pas plus
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Fig. 4.11 – Densités spectrales de puissances à ω = ωL en fonction du nombre de pé-

riodes.

d’énergie électromagnétique même si le nombre de couche est plus important. Il semble

donc qu’il existe un nombre optimal de période pour faire de la transduction. Lorsque

l’énergie acoustique pour le mode localisé atteint sa valeur limite, on a empilé assez de

périodes. En ajouter ne ferait que diminuer les chances de transmettre de l’énergie à la

fréquence du mode localisé puisque leur amplitude décrôıt avec le nombre de périodes.

4.5.2 Transmission à travers un substrat

Nous avons vu comment exciter et détecter des ondes acoustiques grâce à des struc-

tures multicouches. Jusqu’à présent l’excitation et la détection avait lieu sur le même

empilement ; dans le but de faire de la transduction, il faut exciter les ondes sur une face

et tenter de les détecter sur l’autre face du substrat. Dans les deux cas, il est possible

d’utiliser un empilement ; aussi bien pour l’excitation que pour la détection. La figure

4.12 donne un schéma de la situation dans le cas le plus général, c’est-à-dire avec des

empilements a priori différents de part et d’autre du substrat.

La partie concernant l’excitation acoustique ne diffère pas de celle que nous avons

déjà présentée dans la section §3.2. On connait donc le champ acoustique qui est émis

par le multicouche dans le substrat, en effet il s’agit du vecteur
(uN+1

σN+1

)
et d’un terme
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Fig. 4.12 – Excitation et détection par des multicouches (éventuellement différents)

déposés de chaque côté d’un substrat.

thermoacoustique (eq. (3.20)). Cependant, dans la mesure où l’on considère un empi-

lement de couches métalliques, on peut négliger ce terme. Dans la suite, on notera le

vecteur acoustique émis par l’empilement
(ue

σe

)
. On suppose le substrat suffisament large

pour qu’aucune onde ne revienne de l’autre face du substrat. Ceci entrâıne BN+1 = 0.

Pour la détection — sur l’empilement de la face opposée — il s’agit de déterminer

la succession de vecteurs acoustiques à chaque interface pour pouvoir utiliser la formu-

lation générale du changement relatif de réflectivité (eq. (3.37), page 73). Comme nous

l’avons vu dans le chapitre précédent, on peut exprimer le déplacement à la surface de

l’empilement en fonction du vecteur acoustique à n’importe quelle interface à condition

de connaitre le déplacement entre l’empilement et le substrat. Ici, on connait le dépla-

cement et la contrainte à l’interface entre le multicouche de détection et le substrat,

car on connait le vecteur acoustique émis par le multicouche d’excitation. Le vecteur

acoustique à l’interface entre le substrat et l’empilement de détection est donné par le

vecteur émis de l’autre côté du substrat corrigé avec un facteur de phase dû au parcours

au travers du substrat. On notera ce vecteur
(ut

σt

)
(champ transmis).

À l’interface entre le multicouche de détection et le substrat, on a :{
u1 = A+B

σ1 = iωZ(A−B)
(4.38)

Les constantes A et B sont les amplitudes de champs acoustiques à cette interface.

A est connu, car il est donné par le vecteur émis par le premier multicouche (en tenant

compte de la traversée du substrat). Soit T la matrice de transfert de l’ensemble du

multicouche (produit des matrices de transfert des couches qui composent l’empilement)

de détection (voir figure 4.12), alors on peut écrire :(
ut

σt

)
= T

(
uN+1

σN+1

)
(4.39)
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La surface de la structure est libre, la contrainte à sa surface est donc nulle et selon

les notations données par la figure 4.12, on a : σN+1 = 0 et

T

(
uN+1

0

)
=
(

ut

σt

)
(4.40)

Ce qui équivaut au système :{
T11uN+1 = ut

T21uN+1 = σt
⇐⇒

{
T11uN+1 = A+B

T21uN+1 = iωZ(A−B)

soit {
B = A

(
2iωZT11

T21+iωZT11
−1
)

uN+1 = 2iωZA
T21+iωZT11

(4.41)

Connaissant le déplacement à la surface de l’empilement, on pourra calculer les vec-

teurs acoustiques à chaque interface de l’empilement conformément aux méthodes que

nous avons décrites précédemment.

4.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons traité le cas particulier des multicouches périodiques

pour lesquels il est possible de dégager un certains nombre de propriétés intéressantes

dues à sa structure. Nous avons vu comment la matrice de transfert acoustique d’une

période conduit à une relation de dispersion laissant apparâıtre des bandes de fréquences

interdites, dans lesquelles il est possible — sous certaines conditions — d’exciter et de

détecter des modes localisés dont les fréquences peuvent atteindre et même dépasser le

Terahertz. Ces conditions d’existence ont été détaillées et ont conduit à des expressions

permettant de calculer a priori les fréquences des modes localisés (lorsqu’ils existent) et

des modes de bords de gaps. Puis, nous avons aussi abordé les aspects basses-fréquences

de la propagation. Pour cela, on utilise un modèle de milieu effectif qui permet d’appré-

hender l’empilement multicouche comme une couche unique dont les propriétés physiques

dépendent naturellement de celles des composants de la période (bicouche). L’influence

des couches d’interfaces formées lors de l’élaboration des échantillons multicouches a éga-

lement été évoquée. Enfin, dans une optique d’approfondissement nous avons mentionné

la possibilité de la transduction haute-fréquence grâce aux multicouches périodiques.

Dans ce cas, nous avons montré qu’il est possible de dégager un nombre optimal de

périodes.
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L’étude d’alliages a été motivée par la nécessité de mieux comprendre le comporte-

ment des échantillons multicouches. En effet, dans certains cas, on peut observer une

chute drastique de la constante élastique effective C44 (module de cisaillement) de la

structure lorsque la période des systèmes multicouches décrôıt (voir figure. 5.1).

Une série d’échantillons monocouches a donc été élaborée par le LMP à Poitiers1 [64].

Pour comprendre ce phénomène, on présente ici des mesures de propriétés optiques et

élastiques de films minces métastables de MoxNi1−x en fonction de la composition de

l’alliage x. Les échantillons ont été obtenus1 par co-déposition à l’aide d’une méthode

dite de ”ion beam sputtering” ou d’évaporation. Ils ont une épaisseur de 150 à 300 na-

nomètres. La structure cristalline et la plage d’amorphisation ont été caractérisées à

Poitiers par diffraction des rayons X. Puis nous avons utilisé la technique d’acoustique

picoseconde incluant une détection interférométrique pour mesurer la variation de ré-

flectivité des films minces MoxNi1−x. La constante élastique C33 a été déterminée pour

toutes les compositions d’échantillons (0≤ x≤ 1) ; un adoucissement significatif de la

constante élastique C33 a été observé pour des compositions x inférieures à 0,28 et su-

périeures à 0,73 pour lesquelles des solutions solides sursaturées se sont formées. Cette

adoucissement mécanique est clairement reliée à l’augmentation progressive du désordre

structural et décale la transition de la phase cristalline en phase amorphe pour les seuils

critiques x' 0.28 et x' 0.73. Nous avons ensuite analysé la forme des échos en fonction

de la composition de l’alliage. La détermination simultanée des parties réelles et ima-

ginaires de ∆r(t)/r0 en fonction du temps permet de dégager divers paramètres comme

l’indice de réfraction et un coefficient photoélastique (grandeurs complexes) de l’alliage

ou un paramètre que l’on relie à l’adhésion entre le film et son substrat.

Par ailleurs, ces alliages métalliques ont une longueur de pénétration optique très

courte et la diffusion électronique y est faible. Le modèle du chapitre 1 négligeant ces

effets, est adapté à l’étude de ces couches d’alliages.

5.1 Préparation et caracterisation des échantillons

5.1.1 Dispositif experimental

Les films minces MoxNi1−x ont été préparés et caractérisés par C. Jaouen, G. Abadias

et al. au Laboratoire de Métallurgie Physique de Poitiers [64]. Toutes les mesures ayant

servi à caractériser les échantillons ont été effectuées à Poitiers. Les photographies et les

figures présentées dans la section §5.1 nous ont été fournies par le LMP.

1Les échantillons ont été réalisés et caractérisés par C. Jaouen, G. Abadias et al.
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Fig. 5.1 – Variation de la constante élastique effective C44 pour des échantillons mul-

ticouches Mo/Ni. Elle est déterminée par des expériences de Diffusion Brillouin (BLS :

Brillouin Light scattering). La valeur attendue (moyenne de Hill) est de 80 GPa.

Les solutions solides MoxNi1−x avec 0≤ x≤ 1 ont été préparées par pulvérisation io-

nique dans une chambre de déposition cryopompée NORDIKO-3000 (en basse pression

10−8 Torr) équipée d’une source ionique RF. L’énergie des ions et le courant de faisceau

d’argon était respectivement 1200 eV et 80 mA et la pression partielle de l’argon pur

à 99.999% pendant le dépôt était 1.5 10−4 Torr. Les alliages MoxNi1−x ont été déposés

à la température ambiante sur des substrats de Silicium (orientés 001) couverts d’une

couche native d’oxyde. Ils sont obtenus par co-pulvérisation cathodique d’un disque de

molybdène (pur à 99.95%) de 15 cm de diamètre refroidi par eau sur lequel est placé

une double-cible de nickel (pur à 99.97%).

Grâce à la spectroscopie de rayons X, la fraction atomique de molybdène x a été

quantifée et échelonnée de 0 à 1 en ajustant la distance entre les deux pièces de la cible

de nickel. La vitesse de déposition varie de 1.1 Å/s à 0.6 Å/s avec l’augmentation de x
pour une épaisseur totale allant de 150 à 300 nanomètres.

En acoustique picoseconde, la détermination de la constante élastique C33 requiert

une connaissance précise de l’épaisseur h et de la densité ρ des films minces. Ces deux

quantités sont déterminées avec grande précision en utilisant la réflectométrie de rayons

X. En effet, la densité du film peut être calculée avec l’angle critique (θc) pour la réflexion

totale et l’épaisseur déduite des franges d’interférences entre la réflexion spéculaire pour

un angle supérieur à θc, et les réflexions des rayons X à l’interface film/substrat.
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Fig. 5.2 – Chambre de dépôt NORDIKO-3000.

Au delà de la zone de réflexion totale, ces franges sont reliées à l’épaisseur du film

mais sont très sensibles à la rugosité de surface et d’interface qui cause une baisse gé-

nérale de l’intensité réfléchie. Pour extraire une information quantitative sur h et ρ, les

données expérimentales sont ajustées grâce à un modèle théorique. Les épaisseurs ex-

traites de ces ajustements sont très précises en comparaison avec les valeurs obtenues

pour la densité, qui dépendent fortement des hypothèses prises en compte par le modèle

utilisé comme l’homogénéité du film ou le nombre de couches (incluant la surface et les

couches d’interface). Pour les films cristallins, la densité des films peut aussi être déter-

minée grâce à la connaisance de la composition du film, elle-même obtenue par EDX et

le volume V = a3
0 de la cellule élémentaire de diffraction, où a0 est le paramètre de maille

libre de contrainte, qui peut être obtenu par diffraction de rayon X.

Des mesures de réflectivité de rayons X (XRR) ont été faites sur un diffractomètre de

rayons X à quatre cercles (Seifert XRD 3003, tube de cuivre 2.2 kW avec foyer linéaire

de 12x0.4 mm) équipé d’un monochromateur, suivi d’une fente de sélection de 0,1 milli-

mètre de largeur. La surface illuminée sur l’échantillon est maintenue constante sur toute

la plage angulaire du scan en utilisant une lame. Une fente fine (0,02◦ de divergence)

a été utilisée devant le détecteur proportionnel. Les courbes de réflexion spéculaire ont

été enregistrées pour θ−2θ avec θ variant de 0◦ à 4◦.

La structure cristallographique de ces films codéposés a été examinée grâce à un dif-

fractomètre θ−θ (Siemens D5005) fonctionnant à 40 kV et 30 mA et équipé d’un second

monochromateur sélectionnant la radiation Kα du cuivre Cu (λ = 1.5418). Les scans de

diffraction de rayons X (XRD) ont été enregistrés pour une configuration conventionelle

en θ−2θ en confinant le vecteur de diffusion selon la direction de croissance.



5.1 Préparation et caracterisation des échantillons 105

La détermination des contraintes a été obtenue par diffraction de rayons X en utili-

sant la méthode sin2Ψ, où Ψ est l’angle entre la surface de l’échantillon et la normale

aux plans de diffusion [66]. Les mesures ont été faites sur un diffractomètre à quatre

cercles utilisant une source à rayons X en cuivre avec un foyer ponctuel de 1x1 mm2.

Plus de détails sur l’analyse de contrainte par diffraction de rayons X sont disponibles

dans l’article d’Abadias et al [67].

La rugosité de surface a été observée au microscope à force atomique (AFM) ; les

échantillons ont été scannés dans l’air avec une pointe de silicium en mode tapping. Les

images AFM au-delà de 1×1 et 2×2 µm2 avec une résolution de 512×512 pixels ont

été utilisées pour calculer la rugosité moyenne de surface (rms).

5.1.2 Transition cristal/amorphe et structure des alliages MoxNi1−x

La figure 5.3.A montre l’évolution du scan XRD θ−2θ pour les alliages codéposés

MoxNi1−x en fonction de x ; les pics de diffraction correspondent respectivement aux

structures cc et c f c.

Fig. 5.3 – (A) - Scans XRD pour les films codéposés MoxNi1−x en fonction de la compo-

sition x. (B) - Scan XRR d’un alliage Ni0.5Mo0.5 déposé sur Silicium. Les données sont

ajustées avec un modèle à trois couches : une couche de surface oxydée (ρ = 3.5 g/cm3,

h = 1.2 nm), une couche de Mo0.5Ni0.5 (ρ = 5.7 g/cm3, h = 54 nm) et une couche inter-

faciale (ρ = 3.3 g/cm3, h = 2.1 nm).

Le scan montre une réflexion unique (110) autour de 40◦ pour 0.73≤ x≤ 1 (alliages

riches en Mo) et une réflexion unique (111) autour de 44◦ pour 0≤ x≤ 0.28 (alliages

riches en Ni). Cela signifie que les solutions solides de structures cc et c f c sont respec-

tivement formées pour 0.73≤ x≤ 1 et 0≤ x≤ 0.28. Aucune séparation de phase n’est

jamais observée lors des analyses de diffraction de rayons X. Pour 0.28≤ x≤ 0.73, un
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”pic”de très faible intensité et très large est observé pour 2θ' 43◦ (non représenté sur la

figure), ce qui est caractéristique des échantillons amorphes. Des échantillons amorphes

sont donc obtenus par codéposition pour 0.28≤ x≤ 0.73. Les limites de solubilité ob-

servées dans les alliages codéposés sont beaucoup plus grandes que celles correspondant

aux conditions d’équilibre thermodynamique, xMo ' 0.13 et xNi ' 0 [68]. On peut donc

penser que la copulvérisation permet de stabiliser des films minces de solutions solides

cristallines cc et c f c supersaturées. Dans cette étude, la transition amorphe du système

Mo-Ni est située entre 28 et 73% de Molybdène, ce qui est proche des valeurs observées

pour des multicouches Mo/Ni (25-75% de Mo) pour des réactions à l’état solide, valeur

rapportée par Zhang et al [69] ou bien en dynamique moléculaire (21-75% de Mo) [71].

Les alliages amorphes ont également été observés pour 35-65% de molybdène après mé-

lange par faisceaux d’ions (ion beam mixing) [72].

Il est intéressant de noter que les solutions solides cc riches en molybdène ont une

forte texture de fibre (110), alors que dans les échantillons c f c riches en nickel, on

trouve une texture (111) plus faible. L’organisation des grains (111) se déteriore quand

la solubilité du molybdène augmente parmi les plans c f c de nickel, ce qui signifie que

l’amélioration de la texture se met en place. Un effet similaire mais moins prononcé est

également observé pour les solutions solides riches en molybdène.

Les films minces sont contraints et l’état de contrainte dans le plan du film mince

augmente avec la fraction volumique de molybdène x. Les valeurs obtenues en utilisant

une méthode d’analyse standard sin2Ψ avec une hypothèse de contrainte biaxiale, sont

respectivement de -0.6 GPa et -4.0 GPa pour le nickel et le molybdène purs. Le para-

mètre de maille sans contrainte a0 est déterminé en utilisant la méthode décrite dans

la référence [73], où l’utilisation d’irradiation ionique a montré qu’elle était un outil

efficace pour induire des relaxations de contrainte et pour apporter une détermination

directe du véritable paramètre de maille hors de contrainte sans connaissance préalable

des constantes élastiques.

La figure 5.3.B montre un scan XRR typique pour un film mince d’alliage Ni-Mo. On

peut clairement y voir les franges de Kiessig au delà de l’angle critique, avec de larges

amplitudes indiquant une surface relativement lisse. Les données expérimentales ont été

ajustées en utilisant un modèle théorique basé sur le formalisme optique de Parrat [74].

Un bon ajustement est obtenu en utilisant un modèle à trois couches : une couche de

surface oxydée (1-2 monocouches), l’alliage de Mo−Ni (épaisseur h) et une couche inter-

faciale de silicure (∼2 nm) à l’interface film/substrat. On trouve une correlation entre

les densités des couches interfaciales et du film. C’est pourquoi l’incertitude liée à la

détermination de la densité ρ à partir des scans XRR est estimée à 0.12 g.cm−3. Dans

le cas de solutions solides cristallines cc ou c f c, on a une erreur de 0.07 g.cm−3 dans la
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détermination de ρ à partir de a0 et des valeurs de x.

L’évolution de la densité des alliages MoxNi1−x en fonction de la composition est

reportée sur la figure 5.4.

Fig. 5.4 – Densité des films minces d’alliages MoxNi1−x en fonction de la fraction ato-

mique x de Mo.

Cette variation ne suit pas une simple règle de mélange, en particulier, dans la ré-

gion amorphe, la variation de densité semble suivre un comportement intermédiaire par

rapport aux structures cc et c f c. Toutefois aucune loi générale ne peut être dégagée. À

notre connaissance, aucune donnée n’a été publiée dans la littérature scientifique pour

les alliages amorphes dans les sytèmes binaires de structures cristalographiques diffé-

rentes.

Dans la région amorphe, on observe une surface beaucoup plus lisse que pour les

échantillons riches en molybdène (cc) ou en nickel (c f c). La rugosité de surface est donc

essentiellement due à la présence de grains d’interface et il n’y a pas d’effets de repulvé-

risation pendant la croissance. Pour les alliages cc riches en molybdène, on observe une

morphologie particulière constituée de ”poils” et de plaquettes. Celle-ci est très similaire

à celle observée par Maillé et al. [75] à la surface de films de tungstène cc.

L’évolution de la rugosité de surface (rms) sur toute la gamme de composition est

représentée sur la figure 5.6. On peut voir une chute drastique de chaque côté de la transi-

tion cristal-amorphe, tandis qu’on observe un niveau constant de rugosité sur l’ensemble

de la région amorphe.

Cette forte décroisance de la rugosité de surface pour les solutions solides cristallines
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Fig. 5.5 – Images AFM de la topographie de surface de trois échantillons de MoxNi1−x :

a) Ni0.87Mo0.13 (Solution solide c f c), b) Ni0.64Mo0.36 (région amorphe) et c) Ni0.17Mo0.83

(solution solide cc).

Fig. 5.6 – Evolution de la rugosité moyenne de surface (RMS) des alliages MoxNi1−x en

fonction de la composition x.

(cc et c f c) constraste avec l’amélioration de la texture notée plus haut. En supposant

que la rugosité est liée à la taille des grains, ce comportement pourrait suggérer que

la nucléation est favorisée au détriment de la croissance des grains lorsque le désordre

structural des solutions solides augmente.
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5.2 Acoustique picoseconde dans les alliages

5.2.1 Propriétés élastiques

Solutions solides en couches minces

Fig. 5.7 – Mesures de réflectivité pour le film Mo0.835Ni0.165 (Éch. SE-03). Le graphique

supérieur montre les courbes exprimentales. En dessous, on a extrait les échos acous-

tiques des parties réelle (à gauche) et imaginaire (à droite).

Lors de nos expériences d’acoustique picoseconde, l’usage d’une détection interfé-

rométrique nous a permis de mesurer les parties réelles et imaginaires de la variation

relative de réflectivité sur l’ensemble de nos échantillons. On obtient alors des courbes

similaires à celles présentées sur la figure 5.7. Sur le graphe supérieur, cette figure montre

les courbes expérimentales telles qu’on les mesure, non traitées. On y voit clairement plu-

sieurs échos acoustiques. Les deux graphes en dessous montrent les deux premiers échos

que nous avons extraits pour les parties réelles et imaginaires de ∆r/r0. Les mesures ont

été effectuées avec des impulsions laser de longueur d’onde λ = 750 nm. Ici l’épaisseur

et la densité (cf. figure 5.4) des échantillons est connue avec une grande précision.

La vitesse des ondes acoustiques longitudinales est obtenue en mesurant le délai entre
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les échos successifs. Les résultats pour l’ensemble des échantillons sont représentés sur la

figure 5.8-(a). La constante élastique longitudinale C33 est déduite de la vitesse grâce à

la densité : C33 = ρv2 où ρ est la valeur qui avait été obtenue par réflectivité de Rayons X
(XRR). L’évolution de C33 en fonction de la composition des échantillons est représentée

sur la figure 5.8-(b).

Fig. 5.8 – (a) - Vitesse longitudinale dans les films de MoxNi1−x en fonction de la fraction

x de molybdène. (b) - Constantes élastiques C33 mesurées par acoustique picoseconde.

Dans la région amorphe, on observe un adoucissement de 25% de la constante élas-

tique C33 par rapport aux valeurs pour le nickel et le molybdène purs. Dans ce cas, le

désordre structural augmente à cause d’un effet de taille entre les mailles des réseaux

cristallins entre le nickel et le molybdène (9%). L’instabilité mécanique due au mélange

de cristaux homogènes induit une décroissance de la constante élastique des alliages. On

peut également noter une corrélation entre l’évolution de la rugosité de surface et les

constantes élastiques. L’instabilité mécanique est également reliée à un fort changement

dans la morphologie de la surface (cf. figure 5.6). On note également que l’évolution de

C33 est similaire à celle qu’on peut observer pour la constante transverse C44 mesurée

par diffusion Brillouin (BLS) par Abadias et al [57].

Dans les multicouches Mo/Ni, Abadias et al ont observé une stabilisation de solutions

solides supersaturées dans la région au delà de la transition amorphe cristalline, qui

explique les très faibles valeurs des constantes élastiques effectives C44 [57]. On attend le

même comportement pour les mesures sur les autres constantes élastiques telles que C33 ;

nous aborderons ce point dans le chapitre 6 sur l’étude expérimentale des multicouches.
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5.2.2 Variation de la forme des échos

Etude de la forme de l’écho

Dans les métaux purs, l’énergie déposée par l’impulsion laser est transmise très ra-

pidement aux électrons du réseaux par diffusion électronique et la durée de l’impulsion

acoustique qui est engendrée est plus grande que lorsqu’il n’y a pas de diffusion. Dans les

solutions solides MoxNi1−x (polycristallines ou amorphes), la diffusion électronique est

beaucoup moins efficace que dans les métaux purs. Dans ce modèle, on néglige la contri-

bution de la diffusion électronique à la forme des échos. Cette hypothèse est confortée

par des mesures de résistivité (obtenues par la méthode ”4 points”), les valeurs mesurées

vont de 28 µΩ.cm à 140 µΩ.cmrespectivement pour le nickel pur et les alliages amorphes.

Comme nous l’avons montré dans le chapitre 1 dans le cas des matériaux isotropes ou

cubiques, si on néglige la diffusion électronique, alors le changement relatif de réflectivité

s’écrit :

∆r (t)
r0

= 2ik0u(z= 0, t)+ ik0
∂n
∂η

4n
1−n2

Z +∞

0
η(z, t)e2ik0nzdz. (5.1)

En introduisant les équations de la déformation (1.12) et du déplacement de la surface

(1.13) dans l’expression du changement relatif de réflectivité, on obtient une nouvelle

équation qui s’écrit (après intégration) :

∆r(t)
r0

=−η0rac.e−αv|t|

n”

[
i + γeiθ

(
(ζ+ i)eiζαv|t|− i

)]
(5.2)

où n= n′+ in” est l’indice optique du film, ζ = n′
n” . et γeiθ = 2nn”2

n′(1−n2)(2n−n′)
∂n
∂η et qui peut

être séparée en parties réelles et imaginaires pour s’écrire sous la forme ∆r(z,t)
r0

= ρ + iφ
avec

ρ = λγe−αv|t| [r cos(rαv|t|+θ)−sin(rαv|t|+θ)+sinθ] (5.3)

φ = λe−αv|t| [1+ γ(cos(rαv|t|+θ)+ r sin(rαv|t|+θ)−cosθ)] (5.4)

où λ =−η0rac.
n” .

Pour la série d’alliages MoxNi1−x, γ se situe toujours entre 5 et 20% et v est connue,

ce qui signifie que φ est surtout proportionnel à e−αv|t| ; de cette façon, on obtient direc-

tement une bonne approximation de n” à partir de φ. Les parties réelles ρ et imaginaires

φ sont ajustées simultanément par les équations (5.3) et (5.4) pour obtenir les valeurs de

n et de ∂n
∂η . Le tableau 5.1 indique les paramètres utilisés pour l’ajustement présenté sur

la figure 5.9. Grâce à cet ajustement, on obtient des approximations de n et de ∂n/∂η
(cf. Tableau 5.2).
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λ = 750 nm e= 184,6 nm ρ = 9,87 kg.m−3 C33 = 382,0465GPa
xMo = 83,5% ∆T = 59,342 ps vL = 6,2216nm/ps

Tab. 5.1 – Paramètres utilisés pour l’ajustement des parties réelles et imginaires de

∆r/r0.

Fig. 5.9 – Ajustement des parties réelles et imaginaires du changement relatif de réflec-

tivité ∆r/r0.

n 5,8331+4.5660i
∂n/∂η −2,0602−1,7947i

Tab. 5.2 – Résultats de l’ajustement des parties réelles et imginaires de ∆r/r0 pour

l’échantillon ”SE03”.

Nous disposons donc d’échantillons formant un système modèle bien décrit par les

équations présentées au chapitre 1. Dans ces alliages, on observe des échos remarquable-

ment fins de moins de 3 ps à mi-hauteur et des composantes spectrales jusqu’à plus de

200 GHz. A notre connaissance, ce sont les plus fins observés à ce jour dans les métaux

ou les alliages métalliques. Ce modèle permet d’ajuster la forme des échos pour chacun

des échantillons de composition x différente.

Variation de la forme des échos

Au cours des mesures sur l’ensemble des échantillons MoxNi1−x, nous avons observé

que la forme des échos variait sensiblement d’un alliage à l’autre. Nous disposons d’un

système modèle qui permet de reproduire la forme des échos lorsque la composition varie.
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Fig. 5.10 – Formes d’échos pour deux fractions x de molybdène : les courbes expérimen-

tales sont données en trait plein, leur meilleur ajustement est en ligne pointillée, ils ont

été décalés pour une meilleure visualisation.

Comme on peut le voir sur la figure 5.10, ces expressions permettent d’ajuster les

courbes expérimentales avec une grande précision quelle que soit la composition x de l’al-

liage. On peut déduire l’indice et le coefficient photoélastique pour chaque échantillon.

Les paramètres ajustés sont reportés sur la figure 5.11. Ces paramètres varient peu

et sont du même ordre de grandeur que les valeurs connues pour les métaux purs (e.g.

n”Mo = 3.46, n”Ni = 4.25 [60]).

Il est intéressant de noter, que la forme des échos subit de fortes variations pour de

faibles variations des paramètres optiques. Ici, les formes ajustées des parties réelles et

imaginaires sont représentées sur la figure 5.12 pour une large plage de composition x.

Cette haute sensibilité de la forme des échos aux paramètres optiques a déjà été

étudiée sur des films métalliques en variant un autre paramètre optique : la longueur

d’onde ; cette étude a été menée à l’IEMN [65] par Devos et al [56].
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Fig. 5.11 – Parties réelles (disques) et imaginaires (triangles) de l’indice optique et du

coefficient photoélastique pour toute la plage de concentration x.

Fig. 5.12 – Evolution de la forme des échos en fonction de la composition (pour 5.7≤
x≤ 61.6%).
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5.2.3 Adhésion entre film et substrat

Au cours des expériences dans les solutions solides MoxNi1−x, on a pu remarquer que

pour certains échantillons, la partie réelle du changement relatif de réflectivité présente

une dissymétrie telle que celle que l’on peut voir sur la figure 5.13.

Fig. 5.13 – Partie réelle de ∆r/r0 pour l’échantillon SE03 (Mo0.84Ni0.16)

Une dissymetrie intervenant dans la forme des échos n’est pas nécessairement surpre-

nante, dans certains cas l’introduction de la diffusion thermique permet de l’expliquer.

En effet, la diffusion électronique dans le film peut modifier la forme des échos [39–42],

mais dans ce cas la dissymétrie présentée est dans l’autre sens, de plus la diffusion élec-

tronique affecte également la partie imaginaire de la réflectivité ce qui ne semble pas

être le cas ici. En outre, nous avons vu dans le paragraphe §5.2.2 que la résistivité est

plus élevée dans les alliages MoxNi1−x ce qui nous incite également à écarter la diffu-

sion électronique. Nous avons donc essayé d’expliquer ce comportement en supposant

que l’interface entre le film MoxNi1−x et son substrat de silicium n’est pas parfaitement

rigide (cf. figure 5.14). Ceci revient à considérer qu’on a un défaut d’adhésion.

Dans ce cas, on peut relaxer la condition de continuité des contraintes à l’interface

film/substrat suivant la formule :

σ = ε−1(uf ilm−usubstrate
)
, (5.5)

où ε−1 joue le rôle d’une constante de raideur par unité de surface entre le film et le

substrat [44]. Avec cette nouvelle condition de continuité, le coefficient de réflexion rac

devient dépendant de la fréquence,
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Fig. 5.14 – Modélisation de l’interface non-rigide entre le film et le substrat par une

force de rappel.

rac =
rac0 + iωτ
1− iωτ

(5.6)

où τ = ε ZZs
Z+Zs

. Ainsi, les basses fréquences subissent une réflexion normale, alors que

les hautes fréquences sont partiellement réfléchies. Les conséquences d’une interface non

rigide sur la forme de l’écho peuvent être contrôlées par un paramètre sans dimension

δ = αvτ (que nous appellerons paramètre d’adhésion dans la suite de ce document) ; δ = 0
pour une interface parfaitement rigide. L’expression de la partie réelle de ∆r(z, t)/r0 (eq.

(5.3)) fait maintenant intervenir le paramètre δ. La figure 5.15 montre la déformation

de l’écho pour différentes valeurs de δ. Les courbes montrent clairement que lorsque

l’interface n’est pas rigide (δ 6= 0), la dissymétrie apparâıt. L’effet est encore plus visible

si on choisit un substrat plus dur que le film (avec une impédance acoustique plus élevée).

On peut également voir que si on choisit une valeur très grande pour δ, alors on retrouve

un écho symétrique, car si la couche est décollé alors on a une réflexion totale ; tout se

passe comme s’il n’y avait rien derrière le film.

Nous avons essayé d’analyser la dyssymmetrie dans la forme de l’écho sur quelques

échantillons en utilisant ce modèle simple. Le meilleur ajustement (voir figure 5.16) a été

obtenu sur l’échantillon Mo0.835Ni0.165. Pour δ = 0,33 on peut reproduire parfaitement

le défaut de symmétrie.

Dans la majorité des cas, le défaut d’adhésion a plutôt été observé dans les échan-

tillons riches en molybdène, probablement parce qu’ils présentent un état de contrainte

en compression permanent qui favorise un léger décollement. Pour être certain que

l’adhésion est bien la cause de cette dissymétrie (éventuellement la seule), il pourrait être

utile de faire des mesures sur des échantillons pour lesquels on dispose d’informations

préalables sur l’adhésion film/substrat.
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Fig. 5.15 – Influence du paramètre d’adhésion δ sur la partie réelle du changement de

réflectivité, pour un substrat plus mou (a) et pour un substrat plus dur (b).

Fig. 5.16 – forme des échos pour le film Mo0.835Ni0.165. Les courbes expériementales sont

représentées en trait plein. (a) - La ligne pointillée est un ajustement pour une interface

rigide δ = 0). (b) la ligne pointillée est un ajustement pour une interface non-rigide

(δ = 0.33).

5.3 Conclusion

Les mesures de vitesses des ondes acoustiques longitudinales et de la constante élas-

tique C33 pour les solutions solides MoxNi1−x sur toute la gamme de compositions x
semblent montrer que l’amorphisation des alliages est à l’origine de l’adoucissement ob-

servé entre 28% et 73% de molybdène. Dans cette gamme de composition, la constante

C33 chute de 25%, ce qui peut être responsable de l’adoucissement observé pour C44 dans

les structures multicouches Mo/Ni par Abadias et al. [57] et pour C33 par notre équipe
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(cf. chapitre 6).

Avec de tels alliages, les effets de la diffusion électronique peuvent être négligés

et on dispose d’un système modèle qui peut être décrit par les équations que nous

avons présentées dans le chapitre 1. De plus, les échos acoustiques observés sont à notre

connaissance les plus brefs (moins de 3 ps) observés à ce jour dans les métaux ou alliages.

Pour ces systèmes modèles, nous avons pu réaliser des ajustements permettant d’obtenir

des valeurs approchées de l’indice optique et d’un coefficient photoélastique. Les valeurs

ajustées avoisinent les valeurs connues pour les métaux purs. Les valeurs obtenues à

l’aide d’ajustements varient peu autour des valeurs moyennes mais il est intéressant de

constater qu’ils entrâınent tout de même des changements importants dans la forme des

échos. Lorsque la composition x des échantillons varie, la forme des échos mesurés est

différente, différences que nous avons pu reproduire (fig. 5.12). Nous avons enfin poussé

cette étude de forme encore plus loin à l’aide d’un modèle tenant compte d’un défaut

d’adhésion à l’interface film/substrat (5.16).
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Dans ce chapitre, nous allons étudier des systèmes métalliques tels qu’ils ont été

décrits dans le chapitre 4. Il s’agit d’empilements de couches métalliques périodiques et

alternés. La figure 6.1 rappelle la structure de tels échantillons.

Fig. 6.1 – Schéma d’un système multicouche périodique alterné.

Afin de vérifier les modèles exposés dans les chapitres précédents, Abadias et al. ont

fabriqué des échantillons de compositions diverses au LMP de Poitiers. Pour notre étude,

deux approches se distinguent :

– l’approche basse-fréquence. Lorsque la longueur d’onde acoustique est grande

devant la plus grande des épaisseurs mises en jeu dans l’empilement, alors on

considère un milieu effectif (décrit dans la section §4.3) dans lequel les interfaces

n’affectent pas la propagation des ondes acoustiques.

– l’approche haute-fréquence. Lorsque le vecteur d’onde acoustique prend cer-

taines valeurs particulières (q = nπ/d), la relation de dispersion laisse apparâıtre

des bandes de fréquences interdites dans lesquelles aucun mode ne peut se propa-

ger. On observe alors des modes résonants localisés en surface dont on peut prévoir

les fréquences de vibration.

Nous avons également tenté de procéder à la transmission de modes hautes-fréquences

à travers un substrat. Ceci sera traité dans la dernière section de ce chapitre.

6.1 Propagation basse-fréquence et milieu effectif

Le dispositif expérimental d’acoustique picoseconde nous permet de mesurer le temps

de parcours aller/retour d’un écho acoustique dans l’échantillon avec une très grande

précision. Si on connait l’épaisseur de cet échantillon, on peut en déduire la vitesse de

propagation dans l’échantillon ainsi que la constante longitudinale effective C33.

6.1.1 Empilements multicouches et milieu effectif

Dans la section §4.3, nous avons vu qu’entre autres, la densité ρe f f et la constante

élastique longitudinale Ce f f
33 effectives dépendent des valeurs respectives des couches qui

composent l’empilement. Le temps de vol d’un écho acoustique dépendant de ces gran-

deurs, il est possible de prévoir le délai au bout duquel on observera un écho ayant
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parcouru l’ensemble de l’empilement.

Fig. 6.2 – Partie imaginaire de ∆r(t)/r0 pour un empilement multicouche

(Mo1.8/Ni3)×63. On a représenté le signal mesuré expérimentalement en interférométrie

(ligne pleine). Les deux autres courbes représentent la simulation numérique du même

empilement et celle d’une couche unique ayant les caractéristiques du milieu effectif.

Sur la figure 6.2, on a représenté 3 courbes. L’une d’entre elles (en trait plein) corres-

pond à la mesure de la partie imaginaire du changement relatif de réflectivité dans un

échantillon multicouches périodique alterné de type (Ni1.8/Mo3)×63, soient 63 périodes

(bicouches) de 4.8 nm d’épaisseur, chacune des périodes est composée d’une couche de

nickel de 1.8 nm et d’une couche de molybdène de 3.0 nm. Suivant la condition d’appli-

cation du modèle du milieu effectif (qd� 1), on assimile la structure multicouche à une

monocouche effective pour les ondes élastiques de fréquences très inférieures à 200 GHz.

Le signal expérimental est représenté par la courbe en trait plein, il présente une

oscillation parasite basse-fréquence due à la ligne à retard. On observe un écho acous-

tique correspondant dont l’extension spatiale (et donc la longueur d’onde moyenne) de

125 nm est très supérieure à la période ; la présence d’interface n’affecte donc pas sa

propagation et il apparâıt après le temps nécessaire pour parcourir un aller/retour dans

l’ensemble de la structure. Les deux autres courbes (en trait pointillé) sont des simula-

tions numériques. L’une d’entre elles est issue d’un calcul complet prenant en compte

la totalité des 126 couches ; la seconde présente la simulation dans une couche unique
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dont les différents paramètres physiques ont été déterminés théoriquement à partir des

paramètres des constituants. On constate ainsi que le résultat obtenu avec la couche

effective confirme l’hypothèse avancée, puisque l’écho ayant parcouru un aller/retour

dans la couche unique arrive en même temps que l’écho basse-fréquence dans le cas du

multicouche. La figure 6.2 montre que l’écho expérimental est plus large que prévu par

les calculs numériques. En effet, le modèle utilisé pour les simulations numériques ne

prend pas en compte les phénomènes de diffusion électronique, c’est pourquoi les échos

calculés sont plus fins. L’écho expérimental n’est cependant pas si large (moins de 15 ps)

car dans une structure multicouche la diffusion des électrons est limitée par les interfaces.

Il reste évident que le modèle du milieu effectif ne peut s’appliquer que si qd� 1,

c’est à dire tant que la longueur d’onde des ondes élastiques excitées est très supérieure

à la période. Si ce n’est pas le cas, il n’est plus légitime de négliger le comportement

aux interfaces, celles-ci entrâınent des interférences entre les ondes provenant de chaque

interface et le modèle de milieu effectif ne s’applique plus. A l’inverse, il est également

possible de rencontrer des difficultés lorsque l’épaisseur de la période diminue. En ef-

fet, lors de la confection de structures multicouches métalliques, des couches d’alliage

peuvent se former à chaque interface. On peut alors supposer que plus l’épaisseur d’une

période sera petite et plus l’influence de ces couches interfaciales devrait être importante.

6.1.2 Étude d’échantillons multicouches Mo[110]/Ni[111], in-

fluence de couches d’interfaces

Pour confirmer cette hypothèse concernant les couches d’interface, nous avons mené

une étude avec des mesures d’acoustique picoseconde dans des échantillons multicouches

Mo[110]/Ni[111] avec des périodes variant entre 2 et 17 nm, une épaisseur totale située

autour de 280 nm et une composition donnée : Mo0.75/Ni0.25. Les détails de la procédure

d’élaboration ont été décrits par Martin et al. [58]. Dans des systèmes multicouches

tels que les empilements Mo/Ni, des anomalies élastiques ont déjà été observées en

diffusion Brillouin (BLS) sur ces mêmes échantillons [57, 58]. La méthode BLS donne

une information pertinente et très précise sur la constante élastique C44, l’acoustique

picoseconde apporte une information complémentaire sur cette anomalie élastique par

l’intermédiaire de la constante élastique C33. La constante élastique Ce f f
33 est donnée par

l’équation :

Λ
Ce f f

33

=
hMo

CMo
33

+
hNi

CNi
33

(6.1)

Où les constantes élastiques sont notées C et les épaisseurs h. L’évolution de la

constante C33 en fonction de la période pour les différents échantillons est représentée

sur la figure 6.3.
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Fig. 6.3 – Évolution de C33 (mesurées en acoustique picoseconde) en fonction de la

période Λ des multicouches.

On constate que si la période diminue, alors la constante élastique effective du mul-

ticouche s’effondre. Pour interpréter la dépendance de C33 par rapport à la période Λ
de l’empilement, on introduit une couche d’alliage d’épaisseur hint avec une constante

élastique longitudinale Cint
33, à chaque interface Mo/Ni. La constante élastique effective

pour une période (et donc pour l’empilement) est ainsi donnée par :

Λ
Ce f f

33

=
hMo

CMo
33

+
hNi

CNi
33

+2
hint

Cint
33

(6.2)

où CMo
33 (CNi

33) et hMo (hNi) sont respectivement les constantes élastiques et les épais-

seurs des couches individuelles de Molybdène (Nickel). De même, hint et Cint
33 sont respec-

tivement l’épaisseur et la constante élastique pour l’interface. Cette équation peut être

exprimée en termes d’une constante élastique effective C∞
33 correspondant à une période

Λ infinie. La couche interfaciale est composée d’un alliage de Molybdène et de Nickel

dont la fraction de Molybdène est notée ε (1−ε pour le Nickel). L’équation (6.2) devient

alors :

Λ
Ce f f

33

=
Λ

C∞
33

+2hint

[
1

Cint
33

−
(

ε
CMo

33

+
1− ε
CNi

33

)]
(6.3)

et reste valable tant que Λ > hint . Cette nouvelle équation tient compte du fait que
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l’épaisseur de la couche interfaciale est comprise dans l’épaisseur de la période. Nous

avons mesuré les constantes élastiques effectives de nos échantillons. Les résultats obte-

nus sont représentés sur la figure 6.4 où Λ
Ce f f

33

est donné en fonction de la période Λ. Un

ajustement linéaire des données permet d’obtenir une estimation de la valeur numérique

de la constante élastique effective ; C∞
33 = 354±16 GPa. Cette valeur est en bon accord

avec la valeur calculée avec une moyenne harmonique pondérée [59] soit 355 GPa (cal-

culée avec CMo
33 = 375 GPa et CNi

33 = 347 GPa).

Fig. 6.4 – Évolution de Λ
C33

en fonction de la période Λ des multicouches (les barres

d’erreur n’excèdent pas la taille des points représentés ici).

L’ordonnée à l’origine ne permet pas de déterminer à la fois hint , Cint
33 et ε. Nous sup-

posons maintenant que l’alliage interfacial est sursaturé, nous prendrons donc les valeurs

limites de ε pour la zone amorphe de l’alliage Mo/Ni (28 à 73% de molybdène) ce qui

nous permettra de donner un encadrement de l’épaisseur hint . Nous avons reporté les

mêmes résultats expérimentaux sur la figure 6.5 mais cette fois en représentant 1/C33 en

fonction de 1/Λ. Une telle représentation conduit à d’importantes barres d’erreur pour

les petites périodes, car l’incertitude sur l’épaisseur de la période est répercutée autant

de fois que l’empilement compte de bicouches. Si 1/Λ tend vers l’infini (Λ→ 0) alors pour

Λ = 2hint , la période est uniquement constituée d’alliage. Ainsi, pour 1/Λ > 1/(2hint) on

a un plateau dont l’ordonnée nous donne une valeur approchée de Cint
33 : Cint

33 = 285GPa.

Cette valeur semble réaliste car elle correspond à la valeur observée pour des alliages

amorphes MoxNi1−x (cf. chapitre 5).
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Connaissant maintenant Cint
33 et en supposant que l’alliage de Mo/Ni à l’interface est

sursaturé (c’est à dire pour 0.28< ε < 0.73), on peut donner un intervalle pour hint :

1.17< hint < 1.39 nm. Finalement, l’épaisseur de la couche interfaciale dépend assez peu

de la composition de l’alliage interfacial car les constantes élastiques pour le Molybdène

et le Nickel sont assez proches. Cette plage de valeurs pour hint comprend la valeur de

1.2 nm donnée par Abadias et al. [57].

Fig. 6.5 – Variation de 1/C33 en fonction de Λ−1. Les valeurs de 1/Ce f f
33 et de 1/hint sont

également reportée.

Finalement, nos résultats obtenus pour C33 confirment les résultats obtenus pour C44

en diffusion Brillouin par Abadias et al. [57].

6.2 Propagation haute-fréquence et modes localisés

Comme nous avons pu le voir dans le chapitre 4, dans le cas d’échantillons multi-

couches périodiques, on peut définir une relation de dispersion pour la bicouche (Eq.

(4.22), page 84). Pour une telle structure, on peut observer l’ouverture de bandes in-

terdites dues à la périodicité. On peut également calculer les fréquences pour lesquelles

ces gaps vont apparâıtre ainsi que la fréquence des modes localisés si les conditions né-

cessaires à leur existence sont remplies. Les relations permettant de calculer toutes ces

fréquences sont données dans le tableau 4.1 (page 87).
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Afin d’illustrer ce point, la figure 6.6 présente les spectres de ∆r/r0 mesurés et cal-

culés pour un échantillon Cu/W de 15 périodes de 12 nm avec un rapport d’épaisseur de

1/2. Pour une meilleure lisibilité, la courbe de dispersion correspondante ”retournée” a

été ajoutée pour mettre les bandes interdites en évidence.

Fig. 6.6 – Relation de dispersion et spectre simulé de ∆r/r0 avec dCu = 4 nm et dW = 8
nm soit Λ = 12 nm. Le spectre expérimental est la courbe supérieure et le spectre calculé

la courbe inférieure.

Le tableau 6.1 récapitule les fréquences calculées pour les gaps et les fréquences des

modes localisés. On constate une bonne adéquation entre les données expérimentales et

simulées, les fréquences sont correctement prédites.

6.2.1 Existence des modes localisés

Nous avons vu dans le chapitre 4 (§4.2.2), qu’il existe deux conditions nécessaires à

l’existence de modes localisés :
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Cu4/W8 mode modes de bords

localisé de zone

1er gap de calculé 233 156 - 257

bord de zone mesuré 232

1er gap de calculé 391 378 - 465

centre de zone mesuré 398

2e gap de calculé 638 614

bord de zone - 638

2e gap de calculé 851 781

centre de zone - 889

Tab. 6.1 – Fréquences (en GHz) correspondant aux différents modes remarquables pour

un échantillon multicouche Cu/W de période de 12 nm avec un rapport d’épaisseur

r = 1/2.

Λ rapport eCu eW Couche de F1 F2

(nm) r = d1/d2 (nm) (nm) surface (THz) (THz)

Cu/W 13 11 1 5.5 5.5 Cu 0.220 0.458

Cu/W 14 11 1 5.5 5.5 W – –

Tab. 6.2 – Fréquences des modes localisés en fonction des caractéristiques des échan-

tillons ”Cu/W 13” et ”Cu/W 14”. F1 et F2 sont respectivement les fréquences attendues

pour les modes localisés dans les bandes intedites d’ordre 1 et 2. Les valeurs données

pour les épaisseurs sont nominales.

1. Z1 < Z2. L’impédance acoustique de la couche superficielle doit être inférieure à

celle de l’autre constituant de la période (bicouche).

2. τa,21 = 0 soit r tanα1+ tanα2 = 0. L’élément τa,21 de la matrice de transfert acous-

tique de la bicouche doit être nul.

Pour les échantillons satisfaisant la première condition, on peut aisément calculer

les fréquences des modes localisés que l’on peut attendre ; en effet, elles ne dépendent

que des épaisseurs et des vitesses d’ondes acoustiques dans les couches 1−2. L’exemple

donné au début de la section §6.2 le montre bien.

Afin de vérifier expérimentalement les conditions d’existence des modes localisés,

nous avons fait déposer une série d’échantillons dans laquelle deux d’entre eux présentent

des caractéristiques similaires mais la couche qui termine l’empilement (la couche de sur-

face) n’est pas la même. Les données concernant ces échantillons sont rappelées dans le

tableau 6.2.
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Fig. 6.7 – Signaux expérimentaux mesurés sur ”Cu/W13” et ”Cu/W14”.

La couche en surface pour l’échantillon nommé ”Cu/W 13” est le cuivre et pour

”Cu/W 14”, la couche de surface est en tungstène. Nous devrions donc observer des

modes localisés pour ”Cu/W 13” mais pas pour ”Cu/W 14”.

Des mesures de réflectivité ont été faites sur ces échantillons. On peut constater des

oscillations sur les signaux expérimentaux des deux échantillons, mais il ne s’agit d’un

mode localisé que dans le cas où la couche de surface est celle de plus basse impédance

acoustique (le cuivre). Dans ce cas, on observe le premier mode localisé à f1 = 0.223THz

(cf. figure 6.7). Pourtant, la variation de réflectivité de l’échantillon avec le tungstène en

surface présente lui aussi des oscillations (cf. figure 6.7). Toutefois, un examen attentif de

la courbe de dispersion et des spectres des signaux expérimentaux montre qu’il ne s’agit

pas d’un mode localisé mais d’un mode propagatif. La courbe de dispersion ”retournée”

et les spectres correspondant à ces échantillons sont donnés par la figure 6.8. Sur le

spectre de l’échantillon ”Cu/W 14”, on peut vérifier que les oscillations de ∆(r)/r0(t) ne

contiennent pas de fréquences comprises dans les bandes interdites. Les raies les plus

importantes correspondent à des modes propagatifs.
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Fig. 6.8 – courbe de dispersion et spectres expérimentaux mesurés pour ”Cu/W13” et

”Cu/W14”.

6.2.2 Évolution de la fréquence des modes localisés

Dans le but d’étudier l’influence de la composition de l’empilement sur la fréquence

des modes localisés, une série d’échantillons multicouches a été réalisée par le Labo-

ratoire de Métallurgie Physique de Poitiers. Deux directions ont été adoptées, d’une

part, on suit l’évolution de la fréquence en fonction de l’épaisseur de la période Λ, avec

un rapport d’épaisseur constant et égal à 1 (cf. tableau 6.3). D’autre part, on étudie

aussi l’évolution de la fréquence des modes localisés en fonction du rapport d’épaisseur

r = d1/d2 et à période constante. Les données concernant ces échantillons sont reportées

dans le tableau 6.4.

Pour tous ces échantillons, la première couche déposée sur le substrat Si est le W, on

finit donc par le Cu sauf pour ”Cu/W 14” sur lequel un capping (ie une couche superfi-

cielle) de tungstène W de 5.5 nm d’épaisseur a été déposé.

1Les échantillons ”Cu/W 16” et ”Cu/W 17” ont été recuits à T=200◦C.
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Ref. Période (nm) Ratio Cu/W W (nm) Cu (nm) Nb bicouches

Cu/W 1 10 1 5 5 15

Cu/W 2 15 1 7.5 7.5 15

Cu/W 3 4 1 2 2 30

Cu/W 4 6 1 3 3 20

Cu/W 5 8 1 4 4 15

Cu/W 6 12 1 6 6 15

Cu/W 7 18 1 9 9 15

Cu/W 13 11 1 5,5 5,5 15

Cu/W 14 11 1 5,5 5,5 15

Cu/W 15 6 1 3 3 15

Cu/W 161 6 1 3 3 15

Cu/W 171 8 1 4 4 15

Tab. 6.3 – Paramètres pour les échantillons multicouches Cu/W avec un rapport r =
d1/d2 constant.

Ref. Période (nm) Ratio Cu/W W (nm) Cu (nm) Nb bicouches

Cu/W 6 12 1 6 6 15

Cu/W 8 12 2 4 8 15

Cu/W 9 12 1/2 8 4 15

Cu/W 10 12 3 3 9 15

Cu/W 11 12 1/3 9 3 15

Cu/W 12 12 5 2 10 15

Tab. 6.4 – Paramètres pour les échantillons multicouches Cu/W à période constante.

Évolution de la fréquence en fonction de la période Λ

Le tableau 4.1 du chapitre 4 concernant les multicouches périodiques alternés rappelle

qu’une condition d’existence des modes localisés dans un empilement multicouches est

d’annuler le terme τa,21 de la matrice de transfert de la période, soit Z1
Z2

tanα1+ tanα2 = 0.

En connaissant les données relatives aux échantillons, on peut calculer les fréquences

des modes localisés en fonction des épaisseurs données à partir de mesures en rayons X
et des paramètres élastiques des couches constituant la période. La fréquence des modes

localisés varie en 1/Λ. C’est pourquoi, on s’attend à des fréquences très élevées pour de

très petites périodes.

La figure 6.9 montre l’évolution pour les deux premières bandes interdites. Nous
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Fig. 6.9 – Fréquences des modes localisés en fonction de la période Λ. Les points théo-

riques sont représentés par des carrés et les mesures par des points (pleins).

avons superposé les mesures expérimentales correspondant aux échantillons du tableau

6.3. On constate que l’accord entre la simulation et les mesures est très bon. La figure

6.10 (page 132) montre des spectres expérimentaux et simulés pour des échantillons

multicouches Cu/W.
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Fig. 6.10 – Spectres expérimentaux et simulés pour deux échantillons Cu/W de diffé-

rentes compositions. Afin d’améliorer la lisibilité, les courbes de dispersions retournées

ont été reportées au dessus des spectres et les bandes de fréquences interdites ont été

ombrées sur les deux courbes. Sur les courbes de dispersions, les modes localisés ont

été matérialisés par des points. (A) - Multicouche ”Cu/W 6”, le rapport d’épaisseur

r = d1/d2 vaut 1 et la période est 12 nm. (B) - Multicouche ”Cu/W 9”, le rapport

d’épaisseur r = d1/d2 vaut 1/2 et la période est 12 nm.
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Évolution de la fréquence en fonction du rapport d’épaisseur

De la même façon que précédemment, on peut calculer les fréquences de modes

localisés attendues pour chacun des échantillons de cette série. Celles-ci sont représentées

sur la figure 6.11. On peut y voir les courbes théoriques pour toutes les valeurs possibles

des épaisseurs tout en gardant une période de 12 nm. Les mesures expérimentales ont

été superposées afin de les comparer aux valeurs attendues. Là encore, l’accord entre le

calcul numérique et les mesures expérimentales est satisfaisant.

Fig. 6.11 – Fréquence des modes localisés en fonction du rapport d’épaisseur r = d1
d2

.

6.2.3 Amplitude relative des modes localisés - règle de sélec-

tion

Nous avons vu dans le chapitre traitant des multicouches périodiques alternés (chap.

4, §4.2.2), qu’on peut attribuer une valeur propre à chaque mode localisé. Ces valeurs

propres sont comprises entre -1 et 1 suivant la symétrie de la bande interdite. Si on

considère un mode situé dans une bande interdite impaire (bord de zone), alors λ < 0,

au contraire si le mode est dans une bande paire (centre de zone), alors λ > 0. La fi-

gure 6.12 donne l’évolution des valeurs propres pour la série d’échantillon de Cu/W de

période Λ = 12 nm. Les courbes représentent les valeurs propres calculées pour tous les

empilements possibles de période égale à 12 nm et de rapport d’épaisseurs compris entre

0 et 5. Les caractéristiques des échantillons sont données dans le tableau 6.4.
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Fig. 6.12 – a. - Valeurs propres des deux premiers modes localisés calculées pour des

multicouches Cu/W de période Λ = 12 nm. b. - Valeur absolue de ces valeurs propres.

Grâce aux valeurs propres, on peut établir une règle de sélection des modes localisés

et ainsi avoir une idée des modes qui seront favorisés à l’excitation et à la détection.

Pour ce faire, on distingue les bandes interdites paires et impaires :

– Dans une bande interdite impaire (bord de zone), la valeur propre associée

au mode localisé est négative. Sa valeur absolue doit être la plus petite possible

pour que le mode soit favorisé.

– Dans une bande interdite paire (centre de zone), la valeur propre associée

au mode localisé est positive. Sa valeur absolue doit se rapprocher de l’unité pour

que l’excitation de ce mode localisé soit favorisée.

En résumé, il faut que |λi |. 1 si i est pair (centre de zone) ou que |λi | ∼ 0 si i est impair

(bord de zone).

Nous avons mené des expériences d’acoustique picoseconde sur des échantillons de

rapports d’épaisseurs divers tout en gardant une période fixée à 12 nm. Les figures

6.12a. et 6.12b. montrent l’évolution des valeurs propres et de leur valeur absolue. Les

valeurs repérées par des points désignent les échantillons pour lesquels nous avons pu

faire des mesures. Avec une période de cet ordre de grandeur (Λ = 12 nm), les rapports

d’épaisseurs possibles sont limités par les possibilités d’élaboration, avec l’état de l’art

actuel, il n’est pas possible de faire des échantillons avec une période de 12 nanomètres

et un rapport d’épaisseur de 20 ou 1/20. Cela nécessiterait de produire des couches de

11.43 nm et de 0.57 nm ; les problèmes dus à l’élaboration de ces multicouches sont pour

l’instant trop importants pour obtenir de tels échantillons car cela impliquerait d’être

capable de déposer des métaux au plan atomique près. Les rapports d’épaisseurs dont
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nous disposons s’étalent de 1/3 à 5.

La figure 6.12a. montre les valeurs propres calculées pour des rapports allant de 0

à 20. D’après les règles que nous venons de donner, des échantillons avec des rapports

d’épaisseur important devrait favoriser le second mode localisé. Il en va de même pour

les valeurs très faibles de r. Nous n’avons pas pu mener d’expériences pour les valeurs

extrèmes de r, mais on comprend bien que le mode localisé de plus haute fréquence tende

à être favorisé dans ces cas puisque l’épaisseur d’une des couches est très faible, ce qui

est propice à des résonances de fréquence élevée. Les mesures que nous avons menées

sur cette série d’échantillons confirment la règle qualitative que nous avons énoncée. En

effet, le mode localisé de bord de zone est sollicité pour tous les échantillons que nous

avons étudiés car les valeurs propres sont toujours assez proches de la valeur maximale

qu’elles peuvent atteindre. De plus, la fréquence correspondant à ces modes est inférieure

à 200 GHz et se trouve donc peu atténuée. D’après la figure 6.12b., l’amplitude spectrale

(amplitude au maximum de la raie) de ce premier mode localisé doit décrôıtre avec le

rapport d’épaisseur r.

Fig. 6.13 – Décroissance de l’amplitude spectrale du premier mode localisé mesuré en

acoustique picoseconde pour des multicouches Cu/W de période Λ = 12 nm.

En effet la figure 6.13 montre que les amplitudes spectrales les plus fortes pour le

premier mode localisé lorsque r est faible. Pour des valeurs plus importantes de l’épais-

seur de la période, l’amplitude du mode localisé reste faible car la lumière ne pénètre

pas suffisamment dans l’empilement pour que sa périodicité permette d’engendrer des

modes localisés d’amplitude significative. La diminution du nombre de couches entrâıne

un élargissement de la raie correspondant au mode. En théorie, le mode localisé a une
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amplitude infinie si l’empilement multicouche est infini, si ce n’est pas le cas, les modes

perdent d’autant plus leur caractère localisé que le nombre de périodes est faible.

D’après la figure 6.12b, le mode localisé de centre de zone devrait être favorisé pour

des rapports de 0.5 à 1. Pour les valeurs de 2 à 5 du rapport, la valeur propre corres-

pondante atteint ses valeurs minimales et ce mode est peu excité. Les mesures que nous

avons conduites tendent à le confirmer, puisque les spectres obtenus pour ces valeurs de

r ne présentent pas de raies significatives dans la bande interdite correspondante, alors

que c’est bien le cas lorsque la valeur propre tend vers un.

La figure 6.14 présente les spectres mesurés sur les échantillons de période égale à 12

nm avec des rapports d’épaisseurs variant de 1/3 à 5.
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Nous avons également procédé à des mesures sur des échantillons d’épaisseurs diffé-

rentes et de rapport d’épaisseur constant et égal à 1. Dans ce cas, les valeurs propres

pour les deux premiers modes localisés sont respectivement λ1 = −0,42 et λ2 = 0,98.
Dans ce cas de figure, les valeurs propres sont proches de leurs maxima respectifs et

les deux modes doivent donc apparâıtre. La figure 6.15 montre trois spectres pour des

empilements avec des rapports d’épaisseurs égaux à un et de périodes différentes ; on

peut y vérifier que les deux modes apparaissent simultanément sur ces trois mesures.

Fig. 6.15 – Spectres du changement relatif de réflectivité pour trois multicouches Cu/W
de rapport d’épaisseur unité.

6.3 Étude préliminaire d’échantillons multicouches

en transmission

Dans cette dernière partie, nous allons montrer les résultats préliminaires d’une étude

en transmission. Le but de cette expérience est de tenter une transduction haute fré-

quence à travers un échantillon de taille significative. Nous avons donc tenté de traverser

un échantillon de silicium de 269 µm. Avec une longueur d’onde de 750 nm pour le fais-

ceau sonde du laser, la longueur d’absorption dans le silicium est ξ = 6,63µmil faut donc

déposer un transducteur sous peine d’être gêné par des oscillations Brillouin. L’échan-

tillon étudié présente donc quatre périodes Cu4/W8 d’une épaisseur totale de 48 nm,

un substrat de silicium et un film d’aluminium de 30 nm (le transducteur pour la dé-

tection). Pour mener à bien cette expérience, il est nécessaire de refroidir l’échantillon

pour minimiser l’influence de l’atténuation acoustique sur les plus hautes fréquences du

spectre. Ainsi nos expériences de transmission ont été menées à une température de 15

K.

Lors des expériences en transmision, les réglages sont rendus très délicats pour plu-

sieurs raisons. D’une part le simple fait de faire des mesures en transmission pose des
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Fig. 6.16 – Transmission à travers un échantillon. On excite (pompe) du côté de l’em-

pilement et on tente de détecter sur l’autre face avec une couche d’aluminium jouant le

rôle de transducteur

problèmes d’alignement. En effet, dans ce cas on ne peut pas se baser sur la superpo-

sition des faisceaux pompe et sonde puisqu’ils ne sont pas réfléchis sur la même face.

On doit donc utiliser un jeu de diaphragmes pour superposer les faiseaux en l’absence

de l’échantillon puis on replace celui-ci le plus perpendiculairement possible par rapport

aux faisceaux. D’autre part les réglages sont aussi rendus difficiles à cause de la présence

d’un cryostat, celui-ci nous permet de faire des mesures en basses températures (jus-

qu’à environ 15 K). Dans ce cas, nous sommes beaucoup moins gênés par l’atténuation

des ondes ultrasonores mais en contrepartie il est plus difficile de faire les réglages car

l’échantillon est beaucoup plus difficile d’accès.

Malgré ces difficultés, nous avons pu procéder à des mesures en transmission. La

figure 6.17 montre le signal mesuré en excitant les ondes acoustiques du côté du multi-

couche et en détectant le signal transmis vers l’autre face sur une couche d’aluminium

(voir le schéma de la figure 6.16). Pour la détection, nous avons utilisé un interféro-

mètre de Sagnac. La figure 6.17 montre les signaux de sortie de la détection synchrone.

Nous avons représenté ses deux voies car dans le cas d’échantillons épais, il est possible

de détecter des échos sur chacunes des deux voies. En effet, la détection synchrone est

conçue pour minimiser le terme de phase entre ses voies X et Y de façon à ce qu’elles

soient en quadrature de phase, ainsi, lorsque le signal est maximal sur une voie, il doit

être minimal sur l’autre voie. Dans la pratique, le système a un temps de réponse cor-

respondant à la durée d’observation du signal, si celui-ci n’est plus négligeable devant

la période de modulation utilisée, alors le terme de phase entre les deux voies de la

détection synchrone augmente. On peut donc détecter des échos sur l’une ou l’autre des

voies X et Y en fonction du nombre de traversées effectuées. Cette astuce nous permet

de discriminer les échos présents sur un signal enregistré.

Sur cette acquisition de 4.5 ns on distingue les deux premiers échos acoustiques, cha-

cun d’eux est dédoublé car ils sont détectés par chacun des deux bras de l’interféromètre

de Sagnac et on détecte donc quatre échos sur chacune des deux voies de la détection
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Fig. 6.17 – Signaux mesurés en transmission avec un interféromètre de Sagnac. Les

ondes effectuent des aller/retour à travers un échantillon constitué d’un multicouche

Cu4/W8 déposé sur un substrat de silicium. L’autre face du substrat est couverte d’une

couche d’aluminium. Les signaux représentés sont donnés par les deux voies de la dé-

tection synchrone. chaque écho acoustique apparâıt deux fois à cause des deux bras de

l’interféromètre. L’écho qui a achevé une traversée est détecté par la troisième impulsion

sonde et l’écho qui a effectué 3 traversées est détecté par la huitième.

synchrone. L’écho le plus intense a traversé l’échantillon une seule fois (un aller simple)

et le second a effectué 3 traversées (un aller/retour et un aller). Ces échos sont respecti-

vement détectés par la troisième et la huitième impulsion sonde, car le temps nécessaire

aux ondes acoustiques pour traverser l’échantillon est de 31.37 ns ce qui excède largement

la durée entre deux impulsions (12.219 ns)

En nous basant sur les distances parcourues par les différents faisceaux, nous avons

pu faire des mesures plus précises avec notre seconde ligne à retard, qui offre une course

beaucoup plus courte mais permet de faire des mesures beaucoup plus rapidement. La

figure 6.18 présente le premier écho acoustique, c’est à dire celui qui a effectué une

traversée de l’échantillon.

La transformée de Fourier de cet écho est donnée sur la figure 6.19. On peut y voir

distinctement quatre pics principaux. Le plus bas de ceux-ci correspond à la composante

continue du signal temporel et ne nous interesse donc pas. Les autres pics correspondent

à la résonance (”ringing”) de l’ensemble de la structure multicouche. En effet, une couche

unique résonne en v/2d, si on considère la vitesse effective des ondes acoustiques dans le

multicouche (ve f f = 4.61 nm/ps) et son épaisseur (d = 48 nm) alors on a une fréquence

de résonance fr = 48 GHz.

Sur le spectre de l’écho, on observe des pics à f = 46 GHz, 92 et 139 GHz soient la
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Fig. 6.18 – Echo acoustique ayant traversé le substrat de silicium. L’échantillon est

constitué d’un multicouche Cu4/W8 déposé sur un substrat de silicium. L’autre face du

substrat est couverte d’une couche d’aluminium.

Fig. 6.19 – Transformée de Fourier de l’écho de la figure 6.18.

résonance de l’ensemble de la structure multicouche et ses deux premiers harmoniques.

Aucune raie n’est observée pour les fréquences correspondant aux modes localisés de cet

empilement. En fait aucune raie n’est observée au délà de 150 GHz. Il s’agit de la limite

inférieure de la première bande interdite dans la relation de dispersion du multicouche
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utilisé. On peut donc supposer qu’aucune fréquence n’a été émise dans cette bande

interdite. Le premier mode localisé a une fréquence de 233 GHz. Cette fréquence n’est

pas présente dans le spectre de l’écho acoustique car la rupture d’impédance entre la

dernière couche de l’empilement (tungstène) et le substrat (silicium) est trop importante

pour que ce mode ai pu être transmis. Cette expérience prouve toutefois qu’il est possible

de transmettre des fréquences supérieures à 100 GHz à travers un substrat en silicium

de plus de 250 µm d’épaisseur.

6.4 Conclusion

Dans cette partie, nous avons étudiés des multicouches périodiques alternées sous di-

vers aspects. Ainsi, nous avons validé la théorie du milieu effectif, puis nous avons utilisé

ce modèle pour expliquer l’origine d’une instabilité mécanique dans des multicouches

Mo/Ni dûes à des alliages interfaciaux dont l’influence devient prépondérante lorsque la

période diminue.

Une étude d’un jeu d’échantillons multicouches a permis de vérifier les règles d’exis-

tence de modes localisés en surface de l’échantillons. Nous avons aussi étudié l’évolution

de la fréquence des modes localisés et tenté de dégager des règles de sélection permettant

de prédire a priori quels sont les modes qui seront favorisés lors de l’excitation photo-

thermique.

Enfin, nous avons mené une étude préliminaire visant à transmettre un mode localisé

d’un empilement Cu/W à travers un substrat épais de silicium. Une rupture d’impédance

trop importante a gêné la transmission des ondes acoustiques mais la transmission des

harmoniques de la résonance a montré qu’il était possible de transmettre des fréquences

dépassant 150 GHz. Il serait donc intéressant de procéder à une nouvelle série d’expé-

rience avec un multicouche mieux adapté en impédance à son substrat et conçu pour

que ses fréquences de modes localisés se situent autour de 150 GHz.
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Ce travail de thèse a consisté à étudier des structures multicouches métalliques en

vue de procéder à la transduction ultrasonore de très haute fréquence. Pour cela, nous

avons utilisé des méthodes d’acoustique picoseconde. L’utilisation conjointe d’une détec-

tion synchrone et de montages interférométriques pour détecter les ondes ultrasonores

nous a permis de détecter des variations de réflectivité inférieures à 10−6. Si on étudie

un film mince, on peut créer des ondes élastiques dont la fréquence peut atteindre 200

GHz. Une façon de contourner les limitations intrinsèques au film mince pour l’excita-

tion de hautes fréquences est de tirer parti de la nanostructuration. On imprime ainsi

une modulation de courte période à la contrainte. De plus, un empilement périodique

permet de confiner des modes résonnants localisés à la surface de l’échantillon. Afin de

prévoir le comportement de milieux stratifiés, nous avons utilisé le modèle développé

par Bernard PERRIN et Clément ROSSIGNOL [42] permettant de calculer théorique-

ment et numériquement la variation relative de réflectivité d’une structure multicouche

quelconque. À partir de ces travaux, nous avons également adapté ce formalisme pour

calculer les fonctions émettrices et et détectrices de transducteurs subtérahertz consti-

tués d’empilements périodiques fini de couches. Ainsi nous avons pu observer l’évolution

du spectre acoustique en fonction de la profondeur de l’interface dans l’empilement.

L’étude théorique d’empilements multicouches périodiques nous a permis de mettre en

évidence l’ouverture de bandes interdites dans la relation de dispersion ainsi que l’exis-

tence de modes résonnants localisés principalement à la surface. De plus, l’ensemble des

résultats théoriques nous ont permis de déterminer le nombre optimal de périodes pour

procéder à la transduction de modes localisés à travers un substrat. L’optimisation expé-

rimentale en intensité et en énergie des modes résonnants des multicouches métalliques

se heurte à des difficultés liées aux méthodes de dépôts et notamment à l’interdiffusion

entre les couches ; c’est pourquoi nous avons étudié l’influence de la formation d’alliages

interfaciaux sur le comportement élastique de la structure grâce à des systèmes modèles :

les solutions solides.

L’étude tant théorique qu’expérimentale de structures multicouches nécessite la com-

préhension de nombreux phénomènes et la mâıtrise de techniques expérimentales avan-

cées. Avant de considérer des empilements, il est nécessaire de comprendre et de modéli-

ser le cas d’un film mince. Nous avons donc mis en place un modèle décrivant l’excitation
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et la détection d’ondes ultrasonores avec une impulsion laser ultrabrève. Notre modèle

ne tient pas compte de la diffusion thermique ni de la diffusion électronique ; il est va-

lable pour les matériaux isotropes ou cubiques et permet d’exprimer le déplacement

acoustique à la surface du film (et à chaque interface) ainsi que la variation de réflecti-

vité induite. Par ailleurs, l’étude des empilements périodiques nous a permis de montrer

qu’il existe deux conditions pour exciter des modes localisés dans les bandes interdites.

Il faut qu’un terme de la matrice de transfert de la bicouche s’annule (τa,21 = 0) et

que l’impédance acoustique de la couche de surface soit plus faible que la couche sous-

jacente (Z1 < Z2). Dans ce cas, on peut calculer la fréquence des modes localisés, celle-ci

varie comme l’inverse de l’épaisseur de la période de l’empilement. Puis, l’étude d’un

jeu complet d’échantillons multicouches périodiques Cu/W nous a permis d’étudier plus

spécifiquement les modes localisés. Ainsi, nous avons vérifié les conditions d’existence de

ces modes. Nous avons observé l’évolution de la fréquence en fonction de la composition

de l’empilement et validé les théories avancées pour leur détermination. Par la suite,

le calcul de valeurs propres associées aux modes localisés (|λ| < 1) nous a autorisé à

dégager des règles de sélection permettant de prévoir quel mode sera favorisé lors de

l’excitation de la structure. Pour les bandes interdites de bord de zone, la valeur absolue

de la valeur propre doit être minimale et pour les bandes interdites de centre de zone, la

valeur absolue de la valeur propre doit être maximale. Enfin, nous avons procédé à des

expériences de transmission à travers un substrat épais. Ces expériences sont très diffi-

ciles à mettre en oeuvre, néanmoins elles ont montré qu’il est possible de transmettre

des ultrasons de fréquences supérieures à 150 GHz à travers un substrat de 269 µm
à 15 K. Nous n’avons pas observé de raies spectrales correspondant aux modes locali-

sés à cause d’une rupture d’impédance trop importante entre l’empilement et le substrat.

Dans le système Mo/Ni, lorsque l’épaisseur des couches diminue, on observe une

anomalie élastique incarnée par une chute drastique des constantes élastiques effectives

de l’échantillon. Nous avons montré que lorsque la période de multicouches Mo/Ni di-

minue la constante élastique longitudinale effective de la structure s’effondre et subit un

adoucissement de 25%. L’étude de solutions solides MoxNi1−x en couche mince nous a

permis de montrer que cet adoucissement est dû à la formation d’alliages interfaciaux

dont nous avons pu évaluer l’épaisseur à 1,3±0,1 nm. Une étude approfondie des so-

lutions solides nous a permis de valider expérimentalement le modèle que nous avions

établi pour les films minces. L’ajustement simultané de l’amplitude et de la phase de

la variation relative de réflectivité a permis d’expliquer la forme des échos acoustiques

et d’ajuster l’indice optique et un coefficient photoélastique pour un film mince. Une

dissymétrie dans la forme des échos de certains échantillons a pu être attribuée à un

défaut d’adhésion du film sur son substrat.

Les perspectives de ce travail sont nombreuses tant sur le plan expérimental que
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théorique. D’un point de vue expérimental, on peut penser à quelques améliorations des

protocoles de mise au point lors d’expériences en transmission, car dans ce cas l’aligne-

ment des faisceaux est délicat et nous n’avons pas encore de méthode systématique pour

le réglage et l’amélioration des signaux mesurés. Les expériences seraient également plus

aisées avec un cryostat permettant un accès plus facile à l’échantillon. Pour le modèle

que nous avons développé, il serait intéressant de prendre en compte certains phéno-

mènes comme la diffusion thermique et la diffusion électronique. Ceci étendrait encore

le domaine de validité du modèle, notamment dans le cas des métaux nobles pour les-

quels la diffusion électronique joue un rôle important. La poursuite des expériences de

transmission avec les empilements métalliques mérite des mesures supplémentaires no-

tamment avec une meilleure adaptation d’impédance entre l’empilement et le substrat.

Il est également possible de s’intéresser à des empilements de semiconducteurs ou mé-

tal/semiconducteur comme Mo/Siqui est un système très étudié car il reste actuellement

l’un des meilleurs systèmes pour réaliser des miroirs à rayons X. L’étude d’empilements

de semiconducteurs comme GaAs/AlAs ouvre également des perspectives intéressantes

pour réaliser des cavités acoustiques à très hautes fréquences de résonance grâce à la

grande mâıtrise de la croissance en épitaxie par jets moléculaires. Enfin, les aspects

non linéaires conduisent également à des développements intéressants, notamment avec

l’excitation de solitons acoustiques qui consitutent un autre moyen pour exciter des fré-

quences acoustiques élevées. Ils présentent l’avantage de se propager sans se déformer et

pourraient par exemple permettre l’étude de nanostructures.
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Annexe A

Expression du changement relatif de

réflectivité

∆r
r0

(ω) =
ik0

n0a0b0

N+1

∑
m=0

{
cosθm

2
∂εm
∂η

R dm
0 dzηm(z,ω)

[
ameikmcosθmz+bme−ikmcosθmz

]2
+2εmcosθm(um(ω)−um−1(ω))ambm

}
(A.1)

avec ∂ε0
∂η = 0,dN+1→+∞ et u−1 = 0.

Nous allons expliciter les variations relatives du changement de réflectivité en fonction

des expressions du déplacement et des déformations acoustiques exprimés dans la partie

précedente :

um(z,ω)=
[

Am(ω)eiqmz+Bm(ω)e−iqmz

−αmDαm (ω)(E1;me−αmz−E2;meαmz)− iκmDκm (ω)
(
−E3;meiκmz+E4;me−iκmz

) ]

ηm(z,ω) =
[

iqm
(
Am(ω)eiqmz−Bm(ω)e−iqmz

)
+α2

mDαm (ω)(E1;me−αmz+E2;meαmz)−κ2
mDκm (ω)

(
E3;meiκmz+E4;me−iκmz

) ]

A.1 Expression de l’integrale photoélastique

On pose :

Im(ω) =
Z dm

0
dzηm(z,ω)

[
ame2ikmcosθmz+bme−2ikmcosθmz+2ambm

]
(A.2)

Im(ω) = (A.3)
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iqmAm


a2

m
i(qm+2kmcosθm)

(
ei(qm+2kmcosθm)dm−1

)
+ b2

m
i(qm−2kmcosθm)

(
ei(qm−2kmcosθm)dm−1

)
+2ambm

iqm

(
eiqmdm−1

)


− iqmBm


a2

m
i(2kmcosθm−qm)

(
ei(2kmcosθm−qm)dm−1

)
+ b2

m
−i(qm+2kmcosθm)

(
e−i(qm+2kmcosθm)dm−1

)
+2ambm

−iqm

(
e−iqmdm−1

)


+α2
mDαmE1;m


a2

m
2ikmcosθm−αm

(
e(2ikmcosθm−αm)dm−1

)
+ b2

m
−(2ikmcosθm+αm)

(
e−(2ikmcosθm+αm)dm−1

)
+2ambm

−αm

(
e−αmdm−1

)


+α2
mDαmE2;m


a2

m
2ikmcosθm+αm

(
e(2ikmcosθm+αm)dm−1

)
+ b2

m
−2ikmcosθm+αm

(
e(−2ikmcosθm+αm)dm−1

)
+2ambm

αm

(
eαmdm−1

)


−κ2
mDκmE3;m


a2

m
i(2kmcosθm+κm)

(
ei(2kmcosθm+κm)dm−1

)
+ b2

m
i(−2kmcosθm+κm)

(
ei(−2kmcosθm+κm)dm−1

)
+2ambm

iκm

(
eiκmdm−1

)


−κ2
mDκmE4;m


a2

m
i(2kmcosθm−κm)

(
ei(2kmcosθm−κm)dm−1

)
+ b2

m
−i(2kmcosθm+κm)

(
e−i(2kmcosθm+κm)dm−1

)
+2ambm

−iκm

(
e−iκmdm−1

)


A.2 Expression de la variation de déplacements

Um(ω) = um(ω)−um−1(ω) (A.4)

Um(ω)=
{

Am+Bm−αmDαm (E1;m−E2;m)− iκmDκm (−E3;m+E4;m)
−
(
Am−1 +Bm−1−αm−1Dαm−1 (E1;m−1−E2;m−1)− iκm−1Dκm−1 (−E3;m−1 +E4;m−1)

) }
(A.5)
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A.3 Somme des 2 contributions

∆r
r0

(ω) =
ik0

n0a0b0

N+1

∑
m=0

{
cosθm

2
∂εm

∂η
Im(ω)+2εmcosθmUm(ω)ambm

}
(A.6)

∆r
r0

(ω) =
ik0

n0a0b0

N+1

∑
m=0

(A.7)
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iqm
cosθm

2
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)
2εmcosθmambm
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Annexe B

Données utiles sur les métaux en

acoustique picoseconde

L’indice optique n= n′+ in” et l’absorption optique ξ sont données pour une longueur

d’onde optique de 750 nm.

Eléments β Cv n′ n” ξ
10−6K−1 J.K−1 (nm)

Ag 19.1 235 0.146 4.9 12.2

Al 23.5 207 2.40 8.62 7.0

Au 14.1 129 0.170 4.58 13.0

Co 12.5 421 2.750 4.67 12.8

Cr 6.5 449 4.0 4.36 13.7

Cu 17 385 0.23 4.67 12.8

Fe 12.1 449 2.99 3.56 16.8

Mo 5.1 251 3.81 3.46 17.3

Ni 13.3 444 2.35 4.25 14.0

Pt 9 133 2.695 4.74 12.6

Ta 6.5 140 1.195 3.126 19.1

Ti 8.9 523 2.64 3.265 18.3

W 4.5 132 3.78 2.72 22.0

C 709

Si 7.6 705 3.733 0.009 6631.5

Tab. B.1 – Données optiques et thermodynamiques pour les métaux.



156 Données utiles sur les métaux en acoustique picoseconde
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[32] J.J. Baumberg, D.A. Williams et K. Köhler, ”Ultrafast Acoustic Phonon Ballistics

in Semiconductor Heterostructures”, Phys. Rev. Lett. Vol 78, Num 17, p. 3328,

1997.

[33] K. Mizoguchi, M. Hase, and S. Nakashima et M. Nakayama, ”Observation of co-

herent folded acoustic phonons propagating in a GaAs/AlAs superlattice by two-

color pump-probe spectroscopy”, Phys. Rev. B, Vol 60, num 11, p. 8262 ,2003.

[34] A.J. Kent, N.M. Stanton, L.J. Challis et M. Henini, ”Generation and propagation

of monochromatic acoustic phonons in gallium arsenide”, Appl. Phys. Lett. Volume

81, Issue 18, p. 3497, 2002.

[35] O. Matsuda, I. Ishii, T. Fukui, J.J. Baumberg, O.B. Wright, ”Wavelength selective

photoexcitation of picosecond acoustic-phonon pulses in a triple GaAs/Al0.3Ga0.7As
quantum well structure”, Physica B, vol 316-317, p. 205-208, 2002.

[36] C.J. Morath, H. J. Maris, J.J. Cuomo, D.L. Pappas, A. Grill, V.V. Patel, J.P. Doyle,

and K.L. Saenger. ”Picosecond optical studies of amorphous diamond and diamond-

like carbon : thermal conductivity and longitudinal sound velocity”. J. Appl. Phys.,

76, p. 2636, 1994.

[37] B. Bonello, B. Perrin, E. Romatet, J.-C. Jeannet, ”Application of the picosecond

ultrasonic technique to the study of elastic and time-resolved thermal properties of

materials ”, Ultrasonics 35, p. 223-231, 1997.

[38] B. Bonello, B. Perrin, and C. Rossignol. Photothermal properties of bulk and layered

materials by the picosecond acoustics technique. J. Appl. Phys., 83, p. 3081, 1998.

[39] G. Tas and H.J. Maris, ”Electron diffusion in metals studied by picosecond ultra-

sonics”, Phys. Rev. B, vol 49, num 21, p. 15046, 1994.

[40] O.B. Wright, B. Perrin, O. Matsuda and V.E. Gusev, ”Ultrafast carrier diffusion in

gallium arsenide probed with picosecond ultrasonic pulses”, Phys. Rev. B, vol 64

081202(R), 2001.

[41] T. Saito, O. Matsuda, and O. B. Wright, ”Picosecond acoustic phonon pulse gene-

ration in nickel and chromium”, Phys. Rev. B 67, p.205421 ,2003.



160 BIBLIOGRAPHIE
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[43] H.-Y. Hao and H. J. Maris, ”Study of Phonon Dispersion in Silicon and Germanium

at Long Wavelengths Using Picosecond Ultrasonics”, Phys. Rev. Lett., vol 84, num

24, p. 5556, 2000.

[44] G. Tas, J.J. Loomis H.J. Maris, A.A. Bailes III and L.E. Seiberling,”Picosecond

ultrasonics study of the modification of interfacial bonding by ion implantation”

Appl. Phys. Lett., vol 72, num 18, p. 2235-2237, 1998.

[45] H.-Y. Hao and H. J. Maris, ”Experiments with acoustic solitons in crystalline solids”,

Phys. Rev. B, vol 64 p. 064302, 2001.

[46] O.L. Muskens and J.I. Dijkhuis, ”High Amplitude, Ultrashort, Longitudinal Strain

Solitons in Sapphire”, Phys. Rev. Lett. Vol 89, Num 28, p.285504, 2002.

[47] B. Perrin, E. Peronne, Non publié.
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alliage, 109

diffraction

rayons X, 106

diffusion

électronique, 34, 117, 124

thermique, 34

dissymétrie, 117

effet
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