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Résumé

Ce manuscrit porte sur 1’étude de transducteur acoustique couvrant la plage de
fréquence allant de 100 GHz a 1 THz. Un laser impulsionnel pico-seconde est a l’origine
de ces hautes fréquences. Les structures utilisées pour la génération sont un empilement
bicouches GaAs/AlAs. La sensibilité de génération et de détection d’onde acoustique en
fonction de la longueur d’onde est étudiée expérimentalement. Afin d’améliorer I'efficacité
de transduction, une micro-cavité optique est utilisée pour augmenter l'interaction entre
le rayonnement laser et le super-réseau. Ces transducteurs opto-acoustiques sont utilisés
pour mesurer les temps de vie des phonons subterahertz et terahertz. Une anomalie dans
le comportement en fréquence des temps de vie a été mise en évidence dans ’arséniure
de gallium. L’utilisation de courbes de dispersion issues de calculs ab initio associée a
I’approche de Landau-Rumer pour les temps de vie ultra-sonores permet d’expliquer ce
comportement inattendu.

Mots-clefs : Transducteur - opto-acoustique - phonon - terahertz - gigahertz - super-
réseau - puits quantiques - cavité optique - photo-luminescence - Landau-Rumer - temps
de vie - ab initio - méthode numérique - arséniure de gallium.

Abstract

This study focuses on acoustic transduction in frequencies ranging from 100 GHz
to 1THz. A picosecond pulsed laser was used to generate and detect high frequency
phonons. These transductors are a two-layers pileup of GaAs/AlAs gathered in one
superlattice. The optical wave-length sensitivity was experimentally studied. To improve
the transduction efficiency, an optical micro cavity was used to increase the interaction
between radiation and superlattice. These light-to-sound transducers were used to
measure subterahertz and terahertz phonons’ lifetime. An anomaly in lifetime frequency
dependence was observed in gallium arsenide. Dispersion relation from ab initio calcula-
tion coupled with Landau-Rumer phonon lifetime theory fully explain this unexpected
anomaly.

Key words : Transductor - light-to-sound - phonon - terahertz - gigahertz - superlattice
- quantum well - optical cavity - photoluminescence - Landau-Rumer - lifetime - ab initio
- computational method - gallium arsenide.
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R. Feynman
Le scientifique a une grande expérience de l’ignorance, du doute, de
Uincertitude... Nous temons pour acquis qu’il est parfaitement cohérent
de ne pas étre sur, qu’il est possible de vivre et de ne pas savoir. Mais
je ne sais pas si quelqu’un se rend compte que c’est vrai.

/s acoustique picoseconde est un domaine dont l’essor est largement lié a
I’apparition d’une nouvelle classe de laser dans les années 1980 : les
lasers femtosecondes. Ces derniers autorisent des processus d’excitation

permettant la génération d’ondes acoustiques de trés hautes fréquences (allant du
gigahertz au térahertz). Par conséquent, les longueurs d’ondes acoustiques mises en jeu
sont de 'ordre du nanomeétre et ouvrent la voie & ’étude des propriétés mécaniques des
matériaux a trés petites échelles (films minces de quelques couches atomiques, boites
quantiques, nano-objets dont les modes propres de vibrations sont de ’ordre du THz,
solutions colloidales de nanoparticules, etc.). L’acoustique picoseconde par sa capacité a
générer et détecter des ondes acoustiques a des fréquences correspondant a des longueurs
d’onde nanométrique joue alors un roéle majeur dans 1’étude des objets créés par la
nano-ingénierie.

L’utilisation de lasers pulsés femtosecondes en acoustique nous vient des travaux du
groupe de H. J. Maris et datent de 1984 [1]. Il s’agit d’utiliser une technique expérimentale
dite pompe/sonde pour générer et détecter les ondes acoustiques. Une premiére impulsion
laser de forte puissance - appelée pompe - est envoyée sur ’échantillon ; celle-ci va générer
une impulsion acoustique qui provoquera des changements d’indice optique et des dépla-
cements d’interfaces au sein du matériau étudié. Une autre impulsion - appelée sonde -

13
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de faible puissance et décalée dans le temps viendra mesurer les variations des propriétés
optiques du matériau sous l'effet de I'onde acoustique. Le retard entre la pompe et la
sonde est maitrisé en faisant varier la distance parcourue par la sonde au moyen d’une
ligne a retard, et permet de suivre I’évolution de I'impulsion acoustique au cours du temps.

Les applications de l'acoustique picoseconde sont celles offertes par 1’étude spectro-
scopique des phonons a hautes fréquences. De nombreuses techniques de mesures peuvent
étre mises en ceuvre et dépendent largement de la structure étudiée : par exemple, I’étude
des échos acoustiques permet de remonter a la structure des échantillons multicouches,
aux états des interfaces, aux propriétés mécaniques via les modules élastiques. Le plus
grand apport de cette technique concerne le controle non destructif de couches déposées
sur des waferslﬂ de silicium dans le domaine de la micro-fabrication des circuits intégrés
ou des mémoires. L’ouverture industrielle des procédés de fabrication des nano-objets ne
fait que renforcer le besoin et le nombre d’applications de l’acoustique picoseconde au
contréle non destructif de ces derniers.

Une autre application, plus fondamentale, est ’étude des temps de vie des phonons
dans des régimes de fréquences et températures encore inexplorés. Jusqu’a présent, le
seul acces a ces temps de vie se faisait par 'intermédiaire des mesures de conductivité
thermique permettant de remonter a des grandeurs moyennées sur I’énergie et la direction
de propagation. Une connaissance plus précise de la dynamique de ces temps de vie sur
de larges gammes de température et de fréquence ouvrirait la voie vers une meilleure
compréhension des forces inter-atomiques en jeu au sein de cristaux.

1. galettes ou plaques de semi-conducteur

14



1 Historique : du Photophone a 1’acoustique picoseconde.

1 Historique : du Photophone a I’acoustique picoseconde.

1.1 Les prémisses de la transduction ultra-sonore.

La génération d’ondes acoustiques ultra-sonores est une longue histoire débutant par
la découverte de l'effet piézoélectrique par les fréres Curie en 1881 [2] dans un cristal
de quartz; cette découverte restera une curiosité de laboratoire pendant une quarantaine
d’années, jusqu’a ce que Paul Langevin et ses collaborateurs ne développent le sonar pen-
dant la premiere guerre mondiale et utilisent des cristaux de quartz comme transducteurs
acoustiques [3].

Ces transducteurs piézoélectriques permettent de générer des ondes mécaniques jus-
qu’a 10 GHz. La méthode la plus courante pour la transduction de modes ultra-sonore
dans les solides (mais aussi les liquides) consiste & déposer ou coller des cristaux piézoélec-
triques a la surface de I’échantillon. Cependant, la nécessité d’un contact mécanique entre
le transducteur et ’échantillon, et les limites en bande passante ont poussé les chercheurs
a remplacer des les années 1960 les transducteurs piézoélectriques par le rayonnement
laser.

1.2 De Bell a Brillouin

L’idée de produire du son avec de la lumieére nous vient de A. G. Bell en 1881 [4]. Ce
dernier transmet du son sur une grande distance en modulant en intensité un faisceau
lumineux focalisé sur une surface sombre, et produit des ondes acoustiques audibles par
échauffement de I’air en surface : c’est 'invention du photophone.

Il faut cependant attendre 1921 pour que Léon Brillouin émette ’idée d’un couplage
entre les ondes acoustiques et électromagnétiques [5l [6] "Un liquide traversé par une onde
acoustique de faible longueur d’onde, se comporterait comme un réseau de diffraction
pour la lumiere".

La diffusion "Brillouin" sera observée 10 ans plus tard en 1931 par Lucas et Biquard en
France [7] et par Debye et Sear [§] suivies par de nombreuses études menées en particulier
par Raman et Nath [9].

1.3 1960 : La révolution laser

En dépit des performances de cette méthode pour la spectroscopie acoustique, il faut
attendre 'arrivée des lasers en 1960 [10] pour assister a une révolution expérimentale. Ces
derniers —en créant un faisceau d’ondes électromagnétiques, directionnel, de haute énergie
et focalisable sur de petites surfaces— a permis d’accroitre les possibilités concernant les
méthodes optiques de génération et de détection d’ondes acoustiques.

En 1962, R. Hellworth et F. McClung développent le laser pulsé en produisant un
rayonnement pulsé microseconde de puissance créte bien supérieur au laser a rubis clas-
sique [11].

En 1963, R. White aux USA [12], et Askar’yan en URSS [I3] montrent que le rayon-
nement issu d’un laser a rubis & commutation Q permet la génération d’ondes acoustiques
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par échauffement dans un liquide. Ils émettent ’idée de générer aisément des ondes acous-
tiques de plus haute fréquence (de I'ordre du mégahertz) et ainsi d’accéder & des méthodes
de mesures optiques des propriétés élastiques et thermiques des matériaux. Lee et White
en 1968 utilisent un film d’aluminium pour générer des ondes de Surfaceﬂ qui seront
ensuite détectées apres propagation sur du verre de silice et du quartz.

Finalement, des ondes de volumes sont générées et propagées dans une couche
métallique de 18 mm d’épaisseur par Hutchins en 1981 [14]. La génération se fait grace
a un laser Nd-YAG en commutation Q générant des pulses laser de 17 ns, tandis que la
détection se fait a l’aide d’un transducteur capacitif.

Les progres de la technologie laser ont conduit a des impulsions de plus en plus courtes,
permettant ainsi d’approfondir les mécanismes de génération d’ultra-son via 1’échauffe-
ment de surface [15, [16, [17]. Malgré ces efforts, les technologies optiques ne permettent
toujours pas de gains significatifs en sensibilité ou en fréquence par rapport aux capteurs
piézoélectriques.

C’est avec 'arrivée des premiers lasers pulsés basés sur le blocage de modeEL dont
les descendants seront les lasers femto-seconde dans les années 1980 que des progres
significatifs ont lieu.

En 1984, C. Thomsen et H.J. Maris exploitent cette nouvelle technologie et démontrent
qu’il est possible de détecter des ondes mécaniques excitées par une impulsion laser avec
une autre impulsion laser retardée [I]. L’utilisation d’un montage dit pompe-sonde permet
de créer une onde acoustique tres haute fréquence par brusque dilatation thermique d’une
couche métallique brievement éclairée par 'impulsion pompe de forte puissance; tandis
qu’une impulsion sonde de faible puissance vient mesurer les variations de propriétés
optiques du matériau apres un délai fixé par I’expérimentateur.

En 1986, une théorie des processus de génération et de détection dans les films mé-
talliques complétée d’une étude de divers cas expérimentaux sera publiée par la méme
équipe [19]. Le groupe de H. J. Maris vient ainsi de fonder ’acoustique picoseconde.

Il en résultera un brevet industriel déposé aux Etats-Unis [20] sous la désignation
"Optical generator and detector of stress pulses’. Il faudra cependant attendre les déve-
loppements industriels des lasers Titane-Saphir impulsionnels pour connaitre ’essor com-
mercial de cette méthode : c’est ainsi que la société Rudolph Technologie Inc. a développé
un dispositif de mesure de couches d’épaisseur nanométrique. De nombreuses applica-
tions industrielles ont vu le jour en particulier dans le domaine de la nano-fabrication
de composants électroniques tels que les microprocesseurs ou les mémoires informatiques
nécessitant un controéle précis de 1’épaisseur des couches minces déposées sur les plaqueslﬂ
de silicium.

2. Onde de Rayleigh
3. Logan Hargrove [18]
4. ou plus souvent appelées Wafer.
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1.4 L’essor des techniques femtosecondes

Les lasers impulsionnels femtosecondes se sont rapidement répandus & de nombreux

domaines scientifiques :

— Fusion par confinement inertiel (Projet Laser Mégajoule)

— La femtochimie permettant de suivre les mouvements atomiques mis en jeu lors
d’une réaction chimique (Le prix Nobel de chimie 1999 a été décerné a A.H. Zewail
pour ses travaux sur le sujet)

— L’imagerie a deux photons en microbiologie, permettant [’observation et la locali-
sation de molécules fluorescentes avec une trés grande précision au sein de cellules
vivantes

— La photographie femtoseconde

— L’usinage industriel de pieces.

1.5 Les techniques d’acoustiques picosecondes

Trente années apres son invention, la communauté scientifique s’est largement appro-
priée les techniques d’acoustique picoseconde. Vis a vis des transducteurs piézoélectriques,
les avantages de ’acoustique picoseconde sont nombreux :

— L’absence de contacts mécaniques ouvrant de nombreuses possibilités aux tests non

destructifs

— L’acces a de trés hautes fréquences, jusqu’au térahertz alors que les transducteurs

piézoélectriques sont limités au gigahertz

— Technique résolue temporellement et spatialement. L’absence de contact, et la pos-

sibilité de changer rapidement la position de la zone sondée permet de réaliser des
cartographies spatiales de 1’échantillon dont la résolution peut atteindre le micro-
metre

Les premiéres expériences d’acoustique picoseconde réalisées par Maris et ses colla-
borateurs ont été réalisées par mesure pompe-sonde en transmittance et réflectance[l].
Par la suite, le montage en réflectométrie fut plus communément utilisé. Il permet de
mesurer les variations de réflectivité engendrées par une onde acoustique. Par la suite,
un montage basé sur la déflection du faisceau sonde fut mis au point par O. Wright et
K. Kawashima [2I] permettant de mesurer les déplacements de surface de films opaques
(jusqu’a 0.1 THz). Cette technique posséde une grande sensibilité aux inhomogénéités de
surface jusqu’a 1’échelle atomique.

Un autre montage basé sur 'interférométrie de deux faisceaux sondes, qui fut mis au
point par B. Perrin en 1996, permet de mesurer les composantes réelles et imaginaires de
la réflectivité. Les interféromeétres de Mach-Zehnder et de Michelson sont utilisés dans un
premier temps [22] 23], mais Uinterférometre de Sagnac [24) 25, 26, 27] sera retenu pour
sa grande stabilité mécanique; associé & une détection synchrone, ces dispositifs sont
capables de mesurer des déplacements de surface de 'ordre de la dizaine de femtometres.

Une autre amélioration consiste a coupler la technique pompe-sonde avec la microsco-
pie optique en champ proche [28, 29] ; elle permet d’atteindre des résolutions spatiales de
lordre de A/20.
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1.6 Applications de ’acoustique picoseconde
Diffusion thermique et photo-génération

Un des premiers axes de recherche fut la compréhension des phénomenes de génération.
White et son modele de génération photo-thermique [30] mena aux premieres analyses
expérimentales [19] dans les films minces (a-AspTes, cis-polyacetylene). Les phénomeénes
de diffusion thermique et électronique furent ensuite étudiés par 1’équipe de Maris [31], 132]
dans des films d’aluminium, et par celle de Wright [33], 134} [35], [36] dans le chrome, ’argent
et le cuivre.

Spectroscopie de nano-objet

La dimension des zones sondées (de l'ordre de quelques micromeétres) avec les tech-
niques d’acoustique picoseconde permet 1’étude vibrationnelle de nano-objets. L’excita-
tion des modes résonnants de systémes nanostructurés font de 1’acoustique picoseconde
un outil de choix pour la spectroscopie vibrationnelle (étude des modes de résonnance de
poutres d’or, d’aluminium ou de cuivre suspendues ou non [32, 37, [38]). Plus récemment,
L. Belliard a mis en évidence les modes de vibrations d’un nano fil de cuivre suspendu.

L’étude d’objets enfouis dans une matrice tels que des boites quantiques [39, [40] peut
désormais se faire grace a des techniques vibrationnelles d’acoustique picoseconde. Les
boites quantiques sont directement excitées avec un laser impulsionnel, les vibrations
émises seront ensuite détectées apres propagation dans le substrat.

Multicouches métalliques et semi-conducteurs

Les premieres études concernant les structures multi-couches ont été réalisées par
Maris [411, [42]. Ces échantillons périodiques & base de Ge/Si ou de Al/Ag permettent de
mettre en évidence des modes de surface vibrant a des fréquences de ’ordre de la centaine
de gigahertz et de mesurer I'influence de 1’état de surface sur ces modes.

Par la suite, des structures multicouches métalliques ont été étudiées a I'INSP par
I’équipe de B. Perrin [43, [44] mesurant ainsi les propriétés élastiques de ces systémes en
fonction de la période. Premier pas vers les transducteurs opto-acoustiques tres hautes
fréquences, ces derniers ont permis d’atteindre des fréquences de 810 GHz pour un mode
propagatif.

Ces derniere années, 'utilisation de semi-conducteur a base d’alliage d’arséniure de
gallium /aluminium Al,Gaj_,As pour la fabrication de super-réseaux acoustiques s’est
généralisée. GaAs et AlAs ont la propriété d’avoir une structure cristalline et un pa-
rametre de maille presque identique permettant des opérations de croissance cristalline
par épitaxie moléculaire. La fabrication de multicouches GaAs/AlAs [45], 46] couplée a
des techniques d’acoustique picoseconde ont permis pour la premiere fois de générer des
ondes mécaniques cohérentes se propageant sur de grandes distances dans le domaine du
terahertz.
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1 Historique : du Photophone a 1’acoustique picoseconde.

Non linéarité et solitons

Les déformations atteintes en acoustique picoseconde sont suffisantes pour déplacer les
atomes sur des distances comparables aux distances inter-atomiques. Dans ces conditions,
il est possible de sentir les effets de la non linéarité des forces inter-atomiques.

Maris et Hao montre en 2000 et 2001 la possibilité d’étudier les effets de la dispersion
dans différentes structures cristallines telles que le silicium, le germanium, ’arséniure de
gallium, le quartz et le saphir [47, [48].

Des solitons sont observés a la méme période par Maris. Cette découverte ouvre la
voie a I’étude expérimentale des non-linéarités au sein des structures cristallines. En 2004,
des solitons acoustiques sont détectés dans 1'oxyde de magnésium [49].

Les temps de vie de phonons dans le régime sub-terahertz

Bien que treés longtemps balbutiantes, les mesures de temps de vie n’ont pas at-
tendu 'avénement des techniques picosecondes pour exister. Les premieres estimations
remontent aux calculs de conductivité thermiquelﬂ[BO, 511, 52].

Les temps de vie des phonons de tres basses énergies ont été étudiés par R.I. Cottam
et G.A. Saunders [53]; ces derniers ont mesuré latténuation ultra-sonore entre 2K et la
température ambiante sur une plage fréquentielle allant de 40 MHz & 320 MHz.

En acoustique picoseconde, la diffusion Brillouin permet de générer et détecter des
trains d’onde dans des régimes de fréquences inatteignables par des techniques conven-
tionnelles utilisant des transducteurs piézoélectriques ou des bolométresﬁ La figure
est une représentation de la relation de dispersion dans ’arséniure de gallium en échelle
logarithmique, les domaines fréquentiels atteints par les différentes techniques d’étude des
phonons y sont représentés.

La diffusion Brillouin permet d’atteindre des fréquences d’une dizaine de gigahertz
[55] mais nécessite des cristaux transparents pour mesurer précisément les temps de vie.

Les mesures via diffusion Raman font aussi parties des techniques disponibles pour
évaluer les temps de vie [56]. Malgré la fiabilité des mesures, la diffusion Raman ne peut
explorer la totalité de la zone de Brillouin.

Enfin, la diffusion de neutrons permettrait en principe de mesurer les temps de vie
dans toute la zone de Brillouin, mais la précision de mesure a fortement limité cette
approche.

Enfin, les techniques d’acoustique picoseconde utilisant des films minces comme trans-
ducteur opto-acoustique ont permis & Chen et Maris [57] de mesurer l'atténuation a
56 GHz dans l’arséniure de gallium.

11 fallut attendre 'utilisation de super-réseaux pour lever les limitations en fréquences
des films minces et atteindre des fréquences de l'ordre du terahertz [46] et couvrir I’espace
de la zone de Brillouin alors inaccessible pour les mesures d’atténuation (figure .

5. A basse température, la conductivité thermique fait intervenir le transport de chaleur via les pho-
nons, et donc fait intervenir leur libre parcours moyen lié au temps de vie.
6. L’utilisation de bolomeétres est envisageable & trés basse température uniquement [54].
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FIGURE 1.1 — Domaine fréquentiel atteint par les différentes techniques pour I’étude des phonons.

2 Guide de lecture

Deux parties largement indépendantes constituent ce manuscrit :

o les chapitres[2] [3] [ et [5] constituent les développements théoriques et expérimentaux
de l'acoustique picoseconde appliqués au multicouches de type GaAs/AlAs

o d’autre part, les chapitres|[6] [7] et [§] concernent la théorie de l'atténuation ultrasonore
dans I'approche de Landau-Rumer ainsi que les résultats expérimentaux au régime
subterahertz de l'atténuation dans I'arséniure de gallium.

Le chapitre [2] est une introduction aux mécanismes sous-jacents de génération et de
détection spécifique a l'acoustique picoseconde. Le mécanisme de déformation photo-
thermique dans un milieu semi-infini y est décrit, ainsi qu'une expression de la variation
relative de la réflectivité d’un milieu soumis a une perturbation mécanique.

Le chapitre [3] donne une description des techniques expérimentales d’acoustique pi-
coseconde. En partant d’un schéma de montage pompe-sonde classique permettant des
mesures de réflectivité, nous verrons comment 'utilisation d’un interférometre de Sagnac
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donne acces a la composante imaginaire de la variation de réflectivité. Un montage pompe-
sonde dit asynchrone permettant de découpler les longueurs d’onde des faisceaux pompe
et sonde y est décrit.

Les spécificités de la génération et de la détection au sein de multicouches sont déve-
loppées dans le chapitre[d] Les super-réseaux possédent des niveaux d’énergie électronique
s’apparentant & ceux d’un puit quantique. La capacité de génération et de détection d’un
super-réseau est fortement corrélée a ces niveaux d’énergie. Il y est présenté des résultats
expérimentaux montrant le réle de la longueur d’onde dans l'efficacité de transduction
des super-réseaux.

Le chapitre [5| est le dernier consacré aux super-réseaux. Il porte sur I’étude expérimen-
tale d’un super-réseau placé dans une cavité acoustique ; cette derniére modifie largement
les capacités de transduction opto-acoustique du super-réseau, rendant ce dernier bien
plus efficace pour la génération et la détection d’échos acoustiques en réflexion. Cette
structure posséde une dépendance en longueur d’onde complexe : le réle des longueurs
d’onde sonde et pompe y est expérimentalement étudié.

La seconde partie de ce manuscrit concerne une des applications des techniques
d’acoustique picoseconde : la mesure du temps de vie des phonons dans ’arséniure de
gallium.

Un développement de la théorie de Landau-Rumer est donné au chapitre[6] Les proces-
sus d’interaction multi-phonons est au coeur de cette théorie. Les régimes de fréquences et
températures explorés expérimentalement dans cette thése nous permettent d’appliquer
cette théorie dans le cadre de l'interaction a trois phonons. L’anisotropie cristalline ainsi
que la dispersion jouent un grand role dans les regles de sélection. Couplant efficacement
des phonons de basse énergie avec des phonons de haute énergie, le processus de Her-
ring est dominant a basse fréquence mais possede un comportement inattendu & haute
fréquence.

Les mesures expérimentales des temps de vie sont détaillées dans le chapitre |7l Les
temps de vie sont reliés aux variations relatives de I’atténuation ultra-sonore en fonction de
la température dans un régime de fréquences sub-terahertz et terahertz. Le comportement
en fréquence présente une anomalie entre 0,7 THz et 1 THz

Le dernier chapitre de ce manuscrit est consacré aux calculs d’atténuation dans le cadre
de la théorie de Landau-Rumer. L’utilisation de courbes de dispersion réalistes issues de
calculs ab initio permet de rendre de compte de I’anomalie expérimentale observée dans
le cadre simple des interactions a trois phonons.
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MODELES DE GENERATION ET DE DETECTION
D’ULTRA-SONS AU MOYEN DE LASER IMPULSIONNEL
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F. Herbert
Le temps s’étirait tout autour d’euzx. La falaise semblait ne jamais
grandir. Et celle qu’ils avaient quittée se dressait toujours au-dessus de

leurs tétes.
Foum ! Foum ! Foum! Foum !
Le bruit de tambour s’élevait de la falaise, derriére eu.
"Le marteleur”, souffla Paul.

ans ce chapitre, nous allons nous intéresser aux mécanismes de génération et de
détection d’ondes ultra-sonores dans les solides au moyen d’impulsions lasers
femto-secondes.

Nous détaillerons deux processus de génération :

— L’absorption photo-thermique : la contrainte mécanique initiale est créé par échauf-
fement du réseau cristallin sous I'effet du pulse laser. La dilatation ainsi occasionnée
crée une contrainte se propageant dans le milieu sous forme d’onde mécanique.

— Le potentiel de déformation : la génération de la contrainte mécanique s’appliquant
sur le réseau cristallin a pour origine une modification de population électronique
sous 'effet d’une excitation par I'impulsion laser.

Le dernier point abordé concernera la détection. Nous y aborderons les mécanismes

permettant de lier la variation de réflectivité a la propagation d’ondes élastiques.
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1 Modeéle de génération photo-thermique

1 Modele de génération photo-thermique

1.1 Hypotheses

La génération d’ondes ultra-sonores dans un métal se fait par éclairement de la sur-
face par une impulsion électromagnétique ultra bréve provoquant une déformation par
dilatation thermique via I’absorption de cette impulsion.

FIGURE 2.1 — Schéma de principe d’une mesure d’acoustique pico-seconde en transmission : I'onde
est générée et détectée de part et d’autre de I’échantillon.

Nous allons fournir un modéle moyennant quelques hypotheses simplificatrices afin
d’obtenir une solution analytique du phénomene.

— Le diameétre de la tache de focalisation du laser sur l’échantillon (dg = 50 pm)
est beaucoup plus grand que la longueur d’onde acoustique (pour 10 GHz dans
P’arséniure de gallium A = % ~ 0,4 um) : les phénomenes de diffraction du faisceau
d’onde acoustique sont donc négligés.

— L’impulsion laser est beaucoup plus courte que les échelles de temps caractéristiques
des diffusions thermique et électronique (figure [2.2]).

— L’impulsion laser est beaucoup plus courte que le temps d’établissement des
régimes transitoires acoustiques.

Ces deux dernieres approximations garantissent que I’énergie est instantanément dépo-
sée sur I’échantillon sur toute I’épaisseur de pénétration optique & = a~! (approximation
de Maris [19]). Le volume correspondant éclairé de I’échantillon est donc :

VWoo=m—&= o SE (2.1)

Lorsqu’une impulsion électromagnétique d’énergie (Q arrive sur I’échantillon, seule une
partie (1— R) de I’énergie pénetre dans ’échantillon. De plus le milieu transparent absorbe
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103 10 10! 1 10 102 103

(=1fs) P (=1 ns)

FIGURE 2.2 — Comparaison des ordres de grandeur des temps caractéristiques de dépot (en rouge)
et de diffusion (en bleu) de I’énergie dans un cristal pour différents processus d’interaction.

I’énergie suivant la loi de Beer-Lamber, la densité d’énergie volumique déposée est donc :

Q(1 — R)e #/¢

H(t) (2.2)

H(t) est la fonction échelon de Heaviside, et représente le fait que I’énergie est déposée
de maniére instantanée et ne varie pas au cours du temps une fois déposée.

H(t) = (2.3)

0si t<0

1si t>20

R est le coefficient de réflexion en énergie, et est relié a 'indice optique complexe du
milieu par :

B (nl o 1)2 4 n772
(W +1)2+n? (2.4)

avec n =n' +in”

Cette absorption d’énergie par ’échantillon conduit & une augmentation de la tempéra-
ture liée & la chaleur spécifique massique ¢, (J.kg~!) et la masse volumique p (kg - em™3)
par :

W (z,t)

AT(z,t) =
PCy

(2.5)

L’élévation de température instantanée maximale du réseau peut étre donnée en pre-

30



1 Modele de génération photo-thermique

miére approximation par la relation suivante [58] :

Eap
ATy = - 2.6
mazx Sfpcv ( )
Dans un semi-conducteur, il faut tenir compte de ’énergie du gap :
Eups — E
AT gy = ——- 2.7
mazx Sngv ( )

avec Fgps 'énergie absorbée par ’échantillon. L’énergie par impulsion est de 1 nJ [ﬂ Le
diametre de la tache de focalisation est d’environ 50 pm (figure . Sans tenir compte
de la diffusion de la chaleur dans ’aluminium, ’élevation de température est donnée dans
le tableau 2.1l

Matériau E=at (nm) | p(kgm™3) | c, (JK Lm™3) AT
Aluminium 12,2 2699 4,0 30K
Arséniure de gallium 650 5320 5,6 ~0,3K

TABLE 2.1 — Comparaison des propriétés thermodynamiques d’un métal couramment utilisé pour
la transduction opto-acoustique (aluminium) et d’un semi-conducteur.

1.2 Contrainte et équation de propagation d’une déformation générée
par effet photo-thermique

La relation fondamentale de la dynamique appliquée aux milieux élastiques donne une
relation entre le déplacement u(?, t) et la contrainte 0(7, t). Les grandeurs ne dépendent

que de la coordonnée z spatialement.

d%u _Odo

Nous allons maintenant expliciter I’expression de ¢. Dans un solide, une variation de
température conduit a une variation de la pression interne via ’expression du coefficient

f=ot (gJTD)T (2.9)

ot B est le module de compressibilité (GPa) et 3 la dilatation thermique linéaire (K~1).
A volume constant, 'expression intégrée de 1’équation (2.9) s’écrit : AP = 3BSAT, ce
qui équivaut a une contrainte d’origine thermique qui a ’expression :

de dilatation thermique :

o = —3BBAT (2.10)

Cette contrainte peut se retrouver en prenant en compte des considérations microsco-

1. Pour une puissance pompe de 100 mW et un taux de répétition de 80 MHz
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piques de variation de population de phonons en considérant I’anharmonicité des poten-
tiels inter-atomiques du réseau atomique [59].

La contrainte totale au sein du matériau s’exprime comme la somme de la contrainte
liée a la perturbation acoustique et de la contrainte thermique qui agit comme un terme

source :
U(Z) t) = Uelas(zy t) + Uth(z) t) :pUQauéZZ’t) - pv2n0€fazH(t)
3ﬂB(1—R)Q (2.11)
avec 1) = ————

pv2e, Vo

u est le déplacement acoustique, ng est un parametre ayant la dimension d’une déformation
et donnant 'amplitude de la déformation initiale, v (nm - ps™!) est la vitesse des ondes
longitudinales du milieu considéré.

En introduisant cette contrainte dans la relation fondamentale de la dynamique ,

on obtient :
0%u(z,t) 5 0%u(z,t) n 1 0oyp(z,t)
= —

ot? 022 p 0z

Cette équation de propagation se résout aisément en la linéarisant par transformée de

(2.12)

Fourier, puis en repassant ’expression de la déformation dans 1’espace réel au moyen du

ou
théoreme des résidus [60]. L’expression finale de n = — est :

0z
_ o oty ,—az - —alz—vt|
n(z,t) = 5 (2—e e sgn(z — vt)e (2.13)
i t=10ps t=20ps t=30ps i

Déformation (u.a.)

z (nm)

FIGURE 2.3 — profils de déformation & trois instants successifs en fonction de la profondeur dans
le matériau (« = 0,1 /nm)

Quand ¢t — 0, le profil de déformation devient nul ; en effet, I’échauffement venant de se
produire, la variation de contrainte interne n’a pas encore affecté la déformation du milieu.
Lorsque awvt > 1, seul le premier terme de contrainte statique induit par 1’élévation de
température subsiste et persiste dans le temps puisque la diffusion thermique est négligée
dans ce modele. Le second terme, dont les arguments en z — vt indiquent un phénomeéne
propagatif, correspond a I'impulsion acoustique qui se propage dans le milieu.

32



2 Le potentiel de déformation

1.3 Déplacement de surface issu d’une déformation générée par effet
photo-thermique.

Dans ce paragraphe, nous allons calculer le déplacement de surface induit par la dé-
formation calculée au paragraphe précédent sur la face arriere située a une distance d telle
que ad > 1.

Dans ces conditions, le profil de déformation ne contient plus que le terme de propa-
gation :

n(z,t) = —%sgn(z — vt)e =l (2.14)

De plus, avec u(z = o0,t) =0 :

d o
u(z =d,t) = / n(z, t)dz = ——=e~old=vtl (2.15)

0o «

d
Ce qui donne en décalant l'origine des temps de — (de fagon a faire coincider I'origine
v

des temps avec le temps de vol de la déformation) :

t1/2

Déplacement (u.a.)

z (nm)

FIGURE 2.4 — Déplacement de la surface de I’échantillon en face arriere sous l’effet d’une excitation
photo-thermique de la face avant.

20n(2)
av
quelques picosecondes comme ordre de grandeur de durée des impulsions acoustiques.

La largeur & mi-hauteur est donnée par t;/, = . Ce qui donne, dans les métaux,

2 Le potentiel de déformation

2.1 Origine de la contrainte

Le potentiel de déformation est un mécanisme de génération de contraintes lié aux
populations électroniques au sein du matériau. La ou l'effet photothermique nécessite
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CHAPITRE 2. GENERATION ET DETECTION D’ULTRASONS

I’échauffement du réseau cationique pour obtenir des populations de phonons hors équi-
libre responsables d’une augmentation de la pression interne, le potentiel de déformation
peut générer une contrainte sans élévation notable de température [61], [62].

La densité et 1’énergie électronique d’un cristal sont directement liées a sa structure
(type de maille, symétries, distances inter-atomiques, potentiels inter-atomiques etc.).
Un changement de structure (substitution d’atome, contraintes extérieurs par exemple)
modifiera la structure énergétique des niveaux électroniques. A I'inverse, une modification
de cette structure électronique, méme hors équilibre, par excitation des électrons par un
rayonnement électromagnétique dans des niveaux d’énergie plus élevés va influer sur la
structure du réseau via l'apparition d’une contrainte interne menant a sa dilatation ou
sa contraction. La structure électronique est inter-dépendante de la structure du réseau
cationique.

Comme analogie, nous pouvons prendre ’exemple d’une molécule de diazote. Dans le
cas d’'une molécule diatomique, 'occupation d’orbitale liante et anti-liante va conditionner
la force et donc la distance des atomes au sein de la molécule. Dans le cas de I'azote un
électron peut étre excité vers une orbitale de plus haute énergie, s’il s’agit d’une orbitale
liante la molécule se contractera; dans le cas d’une orbitale anti-liante la molécule se

dilatera (figure :

(9’ VAV \:J O VvVv\Oo i ()/i* \VAVAVA'S)
i Equilibre | iContraction! i Dilatation|
A
A
! ‘
- A A A A A A
o) ——cm=== RS —— R ——
lg Y i w A4 i Y \4 i Y
w
A A A
Y \4 A4
A A A
v Y A4

(a) (b) (c) (d)

FIGURE 2.5 — Diagramme énergétique de N». (a) est le schéma de couplage des orbitales atomiques
2s et 2p de l'azote au sein de la molécule. (b) est la structure électronique de plus basse énergie.
(c) et (d) correspondent respectivement & la promotion d’'un électron dans les orbitales liantes 17,
et anti-liante 20,,.
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2 Le potentiel de déformation

Cette analogie explique trés qualitativement les processus mis en ceuvre au sein de
cristaux présentant des bandes d’énergie électroniques pour générer des contraintes struc-
turelles via lexcitation dans des niveaux électroniques d’énergie supérieure.

2.2 Expression mathématique de la contrainte

Une population électroniqueﬂ mise hors équilibre par une impulsion laser sera une
autre source de contrainte. D’apres Maris [19][63] 1'expression de la contrainte s’écrit :

0Ex

— 2.16
e (2.16)

045 = Z (5ne(k)
k

avec 0ne la variation électronique par rapport a la distribution & I’équilibre & ’énergie Ey.
g%i‘; est le potentiel de déformation traduisant le lien entre population électronique hors
équilibre et contrainte.

Des lors que I'impulsion laser a transmis son énergie aux porteurs, les électrons sont
envoyés vers des niveaux d’énergie plus élevés. Dans le cas de semi-conducteur, il s’agit de
la bande de conduction, dans laquelle ils vont relaxer jusqu’en bas de la bande et rester

dans un état méta-stable.

E(k)

FIGURE 2.6 — Schéma des niveau d’énergie d’un semi-conducteur gap direct E,, avec formation
d’une paire électron-trou, puis relaxation dans un état méta-stable en bas (ou haut) de la bande
de conduction (de valence).

2. Il existe une contrainte provenant de la population de trous hors équilibres qui a exactement la
meéme expression.
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Dans ces conditions, I’expression de la contrainte devient :

oE, . OF
o = 25%(’6)877? = *Baipgéijane (2.17)
k K

Avec P la pression interne, E, 'énergie du gap. dn. est équivalente a la densité d’élec-

trons photo-excités N[’ Il est possible d’exprimer cette relation avec les coefficients de

10
Griineisen : v = — =k ; la contrainte devient alors :
Ek (977

O35 = ’YgEgNe (218)

La particularité de cette contrainte est qu’elle provient d’une population électronique
hors équilibre, et donc le profil de déformation -qui suit le profil des porteurs de charge
photo-excités diffusant bien plus rapidement que la chaleur [61], [62]- s'étalera sur des
distances plus grandes que la contrainte d’origine photo-thermique.

Le point le plus notable est la possibilité pour les coefficients de Griineisen d’étre
négatifs. La ou une élévation de température dilate le cristal la plupart du tempsEl, la
contrainte issue du potentiel de déformation peut contracter ou dilater le cristal.

En supposant que le profil de la densité d’électrons photo-induits suit toujours une
décroissance exponentielle (type loi de Beer-Lambert), les profils de contraintes et de
déformations seront sensiblement identiques & ceux calculés dans la partie précédente.

3 Modele de détection des ondes acoustiques

Le développement principal de cette partie concerne la détection d’un champ acous-
tique avec une impulsion électromagnétique. Le champ acoustique étudié est une onde
acoustique de polarisation longitudinale agissant comme une déformation du milieu dans
la direction de propagation (compression, décompression du milieu suivant l'axe z uni-
quement).

La déformation du milieu causée par la propagation de ’onde acoustique est la cause
de deux phénomenes détectables par des méthodes optiques. Cette déformation va provo-
quer un déplacement de surface occasionnant un déphasage de 'onde électromagnétique
par changement de chemin optique. D’autre part, le champ de déformation va modifier les
propriétés physiques de I’échantillon, en particulier la permittivité diélectrique induisant
un changement d’indice optique sur le passage de 'onde. Ces changements de proprié-
tés optiques d’un milieu sous contrainte mécanique sont appelés effet photo-élastique et
permettent donc le couplage d’une onde mécanique avec une onde électromagnétique.

Wim ulsion
3. N, = —puston

Vhyv
4. Certains matériaux possedent un coefficient de dilatation thermique négatif. L’eau entre 0°C et 4°C

présente une anomalie dilatométrique.
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3 Modele de détection des ondes acoustiques

3.1 Déplacement de surface

Le lien entre I'amplitude du champ électromagnétique incident F; et réfléchi E,. est

donné par le coefficient de réflectivité r via la relation F, = rE;. Dans le cas d’une surface
1—n
1+n

Lors du passage d’'une onde acoustique, l'interface air-milieu va se déplacer d’une
quantité u(z = 0,t) induisant un déphasage ¢ de l'onde électromagnétique par rapport a
I'interface non perturbée :

non perturbée, r est défini par I'indice complexe n du milieu : r =

¢ = 2kou(0,1) (2.19)

avec kg le vecteur d’onde électromagnétique dans le vide.

Le coefficient de réflectivité perturbé s’écrit alors r = roe’®. Les déplacements d’inter-
face (de l'ordre du picometre) sont tres petits devant la longueur d’onde optique (rouge,
proche infra-rouge A &~ 1um). Il est donc possible de faire un développement limité a
Pordre 1 du coefficient de réflectivité : r = ro(1 + i¢).

La contribution du déplacement de surface au changement de réflectivité s’écrit donc :

Ar o+ =10 i gikeu(0, ) (2.20)
r To

La variation relative de réflectivité est imaginaire pure dans le cas d’un simple dépla-

cement de surface. Expérimentalement avec la plupart des échantillons, seuls les montages

Ar
interférométriques permettent d’avoir accés a la partie imaginaire de — g
r

3.2 Variation de réflectivité due a I’effet photo-élastique

Contrairement au déplacement de surface, qui est un effet purement mécanique, le
passage d’une onde élastique peut modifier la réponse optique du milieu via les coefficients
diélectriques. Historiquement, les changements de propriétés diélectriques d’un matériau
soumis a un champ de déformation n étaient définis grace au tenseur élasto-optique de
Pockels p;jx; donnant la variation dx du tenseur d’impermittivité Hlﬂ :

AKij = PijkiMil (2.21)

En 1970, Nelson et Lax [64] ont montré qu’il était nécessaire de prendre en compte
c')uk

3 pour décrire les variations de k. Il faut alors utiliser le
€y

le gradient du déplacement
tenseur de Nelson et Lax :
Ouy,

Le lien entre une perturbation du tenseur d’impermittivité x et la perturbation du

5. Détaillé au chapitre [3|en page
6. Au tenseur € de permittivité du milieu est associé un tenseur d’impermittivité défini par : €556, =

Oik-

37



CHAPITRE 2. GENERATION ET DETECTION D’ULTRASONS

tenseur de permittivité ¢ associé se déduit de la relation :
I =06jj=cx=(c+Ac)(k+ Ar) ek + (de)k + e(AK) + ... (2.23)

D’ou Ae = —¢(Ak)e
En substituant dans (2.22)), en tout point de I’échantillon :

Ou,
Agij(z,t) = _5ikpklmnglj87(zat) (2.24)

U
La géométrie du probleme est unidimensionnelle, seule la composante a—g = 133 du
x

3
tenseur des contraintes suivant z est a prendre en compte. De plus dans le cas d’'un
échantillon isotrope, ou de symétrie m3m le tenseur diélectrique est diagonal :

Ae(z,t) = = Pran(z, 1) (2.25)

En I'absence d’onde acoustique, I’'amplitude du champ réfléchi et transmis ne dépend
que de l'indice n du milieu et est donnée par les coefficients de Fresnel. Les champs élec-
tromagnétiques de part et d’autre d’une interface sont donnés par les relations suivantes :

r ng — Ng
gd =
Ng +n
g T Td (2.26)
2ng
tgd - Ng +n
g d

De part et d’autre de l'interface, les champs électromagnétiques E, 4 = ag,deikz +

—ikz sont donnés par la relation matricielle suivante :

ag\ 1 1 r a
()= () () 1)

De méme, une propagation au sein d’une couche d’épaisseur d s’écrit sous forme ma-
—iknd
ag e’ 0 aq
= . 2.28
(bg> ( 0 ezknd) (bd> ( )

Une déformation acoustique peut se schématiser sous la forme d’une perturbation

by qe

tricielle :

d’épaisseur dz situé a une profondeur z dans I’échantillon. Ainsi, le champ électromagné-
tique va successivement traverser les couches et interfaces suivantes (figure : interface
air-échantillon, milieu non perturbé sur une épaisseur z, interface milieu non perturbé-
milieu perturbé (saut d’indice n — n + An), milieu perturbé d’indice n + An, interface
milieu perturbé-milieu non perturbé, traversé d’un milieu non perturbé d’indice n.

En reliant avec le formalisme des matrices de transferts le champ électromagnétique
a la surface de ’échantillon avec le champ en profondeur pour la configuration décrite a
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3 Modéle de détection des ondes acoustiques

z dz
a
P by n s
Ty
1. 1.

n+An

A 4

FIGURE 2.7 — Interaction d’un champ électromagnétique avec une perturbation acoustique située
en z. L’onde électromagnétique se propage dans des épaisseurs d’indice variable. 0. est le milieu
extérieur d’indice n = 1, 1. est le milieu d’indice n et 2. est le milieu perturbé d’indice n + An.

la figure [2.7] :

ap\ 1 1 rg e~ thnz 0

bo) tortiator \row 1 0 ethnz
1 79 e—ik(n+An)dz 0 1 7o s
1 1 0 eik(n+An)dz o 1 0

An

2n + An
comme semi-infini, aucune onde électromagnétique ne revient de ’arriere de I’échantillon.

(2.29)

Aeg . - cass
avec ro] = et An = —. Le terme b est nul puisque le milieu est considéré
n

b
La réflectivité totale est définie par la relation r = —0, en utilisant I’équation (2.29)) :
ag

T(z) _ (TOle—iknz _ T21€iknz)€—ik(n+An)d2 + ,rgl(eiknz _ TOlrzle—iknz)eik(n—i—An)dz (230)

(efiknz _ r01T21eiknz)67ik(n+An)dz + r21(T01€iknz _ rzlefiknz)eik(nJrAn)dz

Un développement limité de r(z) conduit a

r(z,t) = ro1 + ik(1 — r2))e** ™ An(z, t)dz (2.31)

La variation de réflectivité infinitésimale est donc définie par :

A t) — 1—713 o
2 r(zt) ~ror — k-0 e2FnE An (2, t)dz (2.32)
T 01 T01

La contribution totale de 'effet photo-élastique a la variation relative de réflectivité
est obtenue en intégrant la déformation sur toute la longueur du matériau :

AT(Za t) ., on 2(1 + n2) +o0 -
o phot.élas. - lkan(1—n)2/0 n(z,t)e dz (2.33)
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L’expression compléte de la variation de réflectivité induite par un champ acoustique
a donc pour expression :

Ar(z,t) . On2(1+n?) [+ ikns )
— = Zkan(l—n)z/o n(z,t)e dz + 2iku(0, 1) (2.34)

3.3 Application au cas d’une déformation causée par un écho acoustique

Une impulsion acoustique générée a la surface de I’échantillon va, apres propagation,
se réfléchir sur la face arriere de 1’échantillon pour revenir a la surface. Un faisceau laser
peut donc détecter cette déformation acoustique lorsqu’elle s’approche et s’éloigne de la
surface. Les expressions et donnent le déplacement et la déformation de
surface de I’écho, en utilisant 1’expression :

A’I"(t) o _QZICO’I’]O [eav|t . @a(l + n2)

ro e on 21— np " (2.35)
/Ooo (e_a‘z_”t‘sgn(z —vt) + e ggn(z + vt)) eQik"Zdz]
Apres intégration :
Az(t) - Q”Okoz_mt [+ €™ ((r+ )t )] (2.36)
avec r = 7%,' et yel? = —n,(ljg’;gnfn,) g—z
Pour des valeurs n = 5,4 4+ 7 3,22 et %Z = —0,8 + 7 0,03, les parties imaginaires et

réelles de % sont données a la figure
Dans le cas d’'une grande longueur de pénétration optique, des oscillations dont la
fréquence est définie par la regle de sélection g = 2k apparaissent en plus grand nombre.
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4 Conclusion

Partie réelle Partie imaginaire
| ! | ! | ! [ ! | | ! | ! | ! | ! |
0,02 . B - L0
Forte absorption % [ ] i dos
-0,02 |- — | |
004 o T C T 1 100
-100 -50 0 50 100 -100 -50 0 50 100
retard (ps) retard (ps)
[T T I T I T I T ] [ I T I T I T I T I J10
0,02 - -
Faible absorption 0,00 - 5 - 405
-0,02 | - i ]
I I T I B B C o4, 100
-100 -50 0 50 100 -100 -50 0 50 100
retard (ps) retard (ps)

Ar
FIGURE 2.8 — Partie réelle et imaginaire de la variation de réflectivité — pour une faible et une
T

forte absorption optique.

4 Conclusion

Ces modeles de génération et détection des ondes acoustiques au moyen de lasers
pulsés permettent simplement d’appréhender les mécanismes de base en jeu en acoustique
picoseconde. Les contributions de la diffusion thermique ou électronique ne sont pas prises
en compte ; cependant ces modeles permettent de rendre compte des phénomenes observés
en réflectométrie ou en interferométrie. La génération et la détection au sein de couches
minces permet d’atteindre une gamme de fréquences de quelques centaines de gigahertz
[65]. Dans la suite de ce manuscrit, nous nous sommes principalement penchés sur la
génération et la détection au moyen de multicouches semiconducteurs. Les mécanismes
de génération et de détection sont de natures différentes et conduiront dans le cas de
multicouches a des regles de sélection spécifiques a ces structures.
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F. Herbert
Marteleur : tige munie d’un ressort et destinée a produire un bruit sourd

et rythmé dans le sable afin d’attirer le shai-hulud.

es expériences d’acoustique picoseconde reposent sur la technique des mon-
tages pompe-sonde permettant de résoudre en temps des phénomenes phy-
siques ultra-rapides.
La génération et la détection d’ondes acoustiques sont réalisées au moyen de lasers im-
pulsionnels. Une déformation du matériau est provoquée par I'impulsion pompe de forte
puissance absorbée sur un échantillon. Ce phénomene acoustique a l’origine de contraintes
mécaniques au sein du matériau va induire une variation locale d’indice optique a ’origine
d’une variation de réflectivité mesurable au moyen d’une seconde impulsion laser de faible
puissance et appelée "sonde".

Ce couple d’impulsions permet donc de générer et détecter des phénomenes acoustiques
au sein de cristaux, de matériaux amorphes, de nanoparticules, etc.

Les impulsions pompe et sonde sont séparées en sortie de laser au moyen d’un cube
séparateur polarisantlﬂ; une lame demi-onde permet de répartir ’énergie entre les voies
pompe et sonde de fagon a obtenir un rapport de puissance important entre le faisceau
sonde et pompe. Les impulsions pompe et sonde sont ensuite décalées temporellement au
moyen d’une ligne a retard, permettant de controler précisément le retard temporel de
I'impulsion sonde par rapport a la pompe.

Ar
Les variations de réflectivité — observées sont tres faibles. Un systeme de détection
r

synchrone permet d’atteindre des sensibilités allant jusqu’a 1077,

1. Les deux impulsions sont donc corrélées temporellement.
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Pompe

Sonde

F1GURE 3.1 — Schéma de principe d’une expérience pompe-sonde avec mesure de réflectivité au
moyen de laser femtoseconde.

Le fonctionnement des instruments nécessaires pour réaliser une expérience d’acous-
tique ultra-rapide est décrit dans la suite de ce chapitre. Nous détaillerons les différentes
méthodes de mesure utilisées. La méthode pompe-sonde en réflectométrie fut utilisée par
H. J. Maris en 1984. Il démontra la possibilité de générer et de détecter des ondes acous-
tiques avec un laser impulsionnel en mesurant les variations de réflectivité de la sonde
[T, 19]. Le principe de mesure en réflectométrie fait que la sonde n’est sensible qu’aux
variations d’indice, c’est & dire a la partie réelle de la réflectivité. Les déplacements d’in-
terfaces quant & eux sont en général mesurés avec une méthode interférométrique sensible
a la partie imaginaire de la réflectivité mise au point par B. Perrin [22].
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1 Instruments utilisés

1 Instruments utilisés

1.1 Laser femtoseconde

La source laser utilisée est un laser impulsionnel délivrant des impulsions de 120fs a
une fréquence allant de 78 MHz & 82 MHz. l'oscillateur titane-saphir est pompé par un
laser a cristal de vanadate émettant & 532nm d’une puissance de 15W. En sortie, la
puissance nominale du laser est de 3,2 W pour une longueur d’onde de 800 nm. L’énergie
moyenne par impulsion est d’environ 40nJ. Une cale piézoélectrique permet de varier la
longueur de la cavité laser de 'oscillateur titane-saphir, et permet donc de changer le taux
de répétition de ce dernier. La cavité permet d’accéder en mode bloquéE] a un domaine
spectral allant de 690 nm (1,80eV) & 1064nm (1,176V)[]

Une lentille de focale 50 mm est utilisée pour focaliser le faisceau sur I’échantillon. La
tache focale obtenue a environ 50 um de diametre comme le montre la figure obtenue
avec un analyseur de faisceau.

o

FI1GURE 3.2 — Tache focale d’un faisceau gaussien focalisé au moyen d’une lentille de focale 50 mm.
La largeur & mi hauteur du profil gaussien du faisceau est reportée sur les c6tés des figures.

1.2 Cube séparateur

En sortie de laser, le faisceau polarisé verticalement est séparé en deux faisceaux de
polarisations linéaires croisées au moyen d’un cube séparateur. Une lame demi-onde placée
en amont du cube permet de répartir I’énergie entre les deux voies. Les énergies sur les
deux voies sont réparties de facon a obtenir le maximum de puissance admissible en entrée
de modulateur acousto-optique, c’est a dire 1 W.

2. Lorsque le laser fonctionne en régime pulsé.

3. Les longueurs d’onde au dela de 870 nm nécessitent de purger la cavité a ’azote afin de maintenir
le laser en mode bloqué. A ces longueurs d’onde, certaines raies d’absorption de I’eau commencent &
perturber la cavité laser.
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Au niveau de ’échantillon, les puissances obtenues sont de 'ordre de 1 mW a 15 mW
pour le faisceau sonde et de 20 mW a 400 mW pour le faisceau pompe; cette derniere est
ajustée au moyen du modulateur acousto-optique.

La puissance du faisceau sonde est ajustée de sorte a rester sous le seuil de saturation
du pont de diodes, tandis que la puissance du faisceau pompe est prise en général dans
une gamme ou la réponse de I’échantillon est dans un régime linéaire vis a vis de la
déformation acoustique générée.

1.3 Modulation acousto-optique

Faisceau pompe
réfracté

Onde
) acoustique
Faisceau pompe

incident

vV

FIGURE 3.3 — Schéma de principe du modulateur acousto-optique. Le faisceau incident est diffracté
par une onde acoustique. Un générateur de fonction asservi a la détection synchrone permet de
moduler 'ordre 1.

Le bruit propre du laser provoquant des variations d’intensité du faisceau associé
aux faibles valeurs de la variation relative de réflectivité issue du passage d’une onde
acoustique nécessite 'utilisation d’une détection synchrone. Ce schéma de mesure permet
de s’affranchir du bruit basse et haute fréquence.

Le faisceau pompe peut-étre modulé a 100 % pour un maximum d’efficacité ; la détec-
tion synchrone est ensuite verrouillée sur la fréquence de modulation du faisceau pompe.

La modulation est réalisée au moyen d’un modulateur acousto-optique, agissant
comme un hacheur optique tres haute fréquence. Le modulateur acousto-optique est com-
posé d’un cristal parcouru par une onde acoustique a 200 MHz et de longueur d’onde A.
Le passage de 'onde acoustique va provoquer des variations périodiques de I'indice op-
tique agissant comme un réseau diffractant tant que 'onde acoustique est présente dans
le cristal.

En sortie du modulateur acousto-optique, le faisceau laser est diffracté selon différents
ordres n (figure . Les conditions de diffraction dans un réseau sont données par la
relation [66] suivante :

A
inf =n— 1
sin nox (3.1)

L’onde acoustique servant & créer le réseau de diffraction est elle-méme modulée par
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12.5ns Créneau de 500 ps a 1 MHz

N
N

t(ps)

FIGURE 3.4 — Schéma du train d’impulsions en sortie du modulateur acousto-optique.

une enveloppe en créneau a la fréquence de modulation de la détection synchrone (fi-

gure [3.4).

1.4 Détection synchrone

La détection synchrone est une technique expérimentale destinée a extraire un signal
physique du bruit de mesure. Ce dispositif est nécessaire en acoustique picoseconde ot les
variations relatives de réflectivité sont de I'ordre de 1072 & 10~7; il permet de minimiser
I'influence du bruit en optimisant le rapport signal sur bruit.

La détection synchrone repose sur la modulation du signal sourceEl de sorte a déplacer
le signal dans une zone fréquentielle de faible bruit. Le signal mesuré est ensuite filtré a
la méme fréquence de modulation 4.

Le signal mesuré par la photodiode a pour expression :

V =rly = (ro + Ar(Qqgst)) I

La variation de réflectivité Ar est corrélée au signal acoustique créé par I'impulsion
pompe qui est modulée a 4.
Le signal est ensuite multiplié par une porteuse de fréquence €2y :

7 cos(Qqst) = 1o cos(Qgst) + Ar(2Q4st) + Ar(0)

Le produit de deux fonctions périodiques de fréquence 4, donne une fonction de
fréquence double, et une composante continue A,(0). Par conséquent, le signal moyenné
a pour expression :

< rcos(Qgst) >= Ar(0) (3.2)

La détection se fait au moyen d’'un pont de diodes permettant d’extraire la diffé-
rence des deux voies de mesureﬂ La détection synchrone fournit alors deux grandeurs

4. ici le faisceau pompe est modulé par un créneau de période T'= 1ms
5. Dans le cas d’une mesure par réflectométrie, une voie mesure le signal, ’autre sert de référence.
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FIGURE 3.5 — Schéma de principe de la ligne a retard. Trois aller-retours sont nécessaires pour
couvrir la plage temporelle séparant deux impulsions laser & 80 MHz.

correspondant a la partie réelle et imaginaire du signal.

X =VaVycos (¢a — o)

(3.3)
Y = V,Vpsin (¢ — b)

La phase du signal acoustique mesurée dépend de la distance parcourue par ’onde.
Concernant ’étude d’échos acoustiques, il est ainsi possible de discriminer entre eux les
échos par mesure de leur phase relative.

1.5 Ligne a retard

La ligne a retard est un dispositif mécanique permettant des déplacements d’une pré-
cision micro-métrique de réflecteurs type coin-de-cube. Elle permet d’allonger la longueur
optique parcourue par un faisceau laser et ainsi de décaler temporellement les impulsions
pompe et sonde. La plage temporelle couverte avec ce dispositif est de 11,5 ns.

1.6 Pont de diodes

Le systeme de détection est composé d'un pont de diodes. Ce dernier offre la pos-
sibilité de mesurer le signal dans une configuration différentielle. Le pont de diodes est
composé de deux diodes sensibles a l'intensité lumineuse des faisceaux sondes provenant
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de I’échantillon.

Dans un montage en réflectométrie, le pont de diodes permet de soustraire le signal
provenant de I’échantillon d’un signal de référence envoyé sur la seconde diode. Les fluc-
tuations d’intensité du laser sont ainsi soustraites.

Concernant le montage en interférométrie, la soustraction des deux voies permet ’acces
direct a la partie imaginaire du signal (voir partie [3| en page .

1.7 Spectroscope

En mode bloqué les lasers femtosecondes ne sont pas monochromatiques. Leur largeur
spectrale varie entre 8 et 12 nm. Les phénomenes de génération et de détection dépendent
fortement de la longueur d’onde et nécessitent pour étre étudiés des résolutions spectrales
de 'ordre du nanometre.

Le spectroscope permet de décomposer et sélectionner une composante spectrale. Ce
dernier est utilisé comme un simple réseau dispersif, auquel une photodiode & avalanche
sensible a des puissances de quelques microwatt est adjointe.

Ce dispositif permet de mesurer le signal sonde résolu spectralement en réflectométrie.
Il est possible de résoudre spectralement le faisceau sonde ou pompe.

Spectroscope sur le faisceau pompe

Dans cette configuration, le spectroscope est placé avant 1’échantillon de sorte que
le phénomeéne acoustique soit engendré par une impulsion dont la largeur spectrale soit
faible.

Cependant, la puissance en sortie de spectroscope est trop faible pour générer effica-
cement des ondes acoustiques. Par conséquent, cette configuration n’est pas utilisée.

Spectroscope sur le faisceau sonde

Le spectroscope utilisé possede trois réseaux dispersifs : 150 traits/mm,
1200 traits/mm et 1800 traits/mm. Ils permettent d’atteindre une résolution spec-
trale d’un nanometre sans causer d’élargissement temporel notable de I’impulsion sonde.
La résolution temporelle, et par conséquent la bande passante de fréquences observables,
est conservée.

Dans cette configuration, le spectroscope peut étre placé en aval de I’échantillon.

1.8 Schéma de principe d’une expérience pompe-sonde

Une configuration de montage pompe-sonde consiste en I'utilisation d’un laser impul-
sionnel, d’'un cube séparateur pour générer les faisceaux pompe et sonde, d’une ligne a
retard placée sur un des faisceaux et un systeme de détection.

A ces éléments clefs du montage synchrone, s’ajoutent :

— le modulateur acousto-optique contrélé par la détection synchrone sur le trajet

pompe
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Synchrone
Laser Ti:Sa — . s

So -— Ligne a retard —j— - — —-——"—-—:
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Détection
Synchrone
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-

Interférometre de Sagnac }

FIGURE 3.6 — Schéma de montage pompe-sonde synchrone.
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— un interférometre de Sagnac dont les trajets des deux faisceaux sont identiques au
sens de rotation préslﬂ

— un cryostat permettant de thermaliser I’échantillon juste au dessus de la température
d’ébullition de I'hélium en faisant circuler I’hélium froid gazeux dans la chambre
contenant 1’échantillon. Ce procédé permet une bien meilleure thermalisation de
I’échantillon comparé a un simple contact avec un doigt froid.

2 Mesure en réflectométrie

Une mesure en simple réflectométrie consiste en une mesure de la variation de ré-
flectivité de I’échantillon. Les faisceaux pompe et sonde sont focalisés au méme point de
I’échantillon. L’impulsion pompe va modifier de maniére réversible certaines grandeurs
physiques responsables d’une variation de réflectivité telles que 1’échauffement de la sur-
face, la modification des populations électroniques et —ce qui nous intéresse le plus en
acoustique picoseconde — va engendrer des contraintes mécaniques pouvant se propager
au sein du substrat et revenir bien plus tard a la surface de I’échantillon lorsque les
phénomenes transitoires liés a 'impulsion pompe se seront relaxés.

La superposition des taches focales des faisceaux pompe et sonde est obtenue au
moyen d’une configuration de faisceaux parfaitement paralléles a I’axe optique de la lentille
de focalisation et dont les positions a égales distances du centre optique permet une
superposition des foyers de chaque faisceau.

Le champ électromagnétique réfléchi par la surface de I’échantillon s’écrit :

ET = r(t)El-

. (3-4)
E, =ro(1+4 p(t) +ig(t))E;

Ar
p et ¢ sont les composantes réelles et imaginaires de —. Les diodes sont sensibles a

r
l'intensité du signal lumineux, et donc sensibles & |E,|2. Par conséquent, au premier ordre
en pet¢:

I o re B2 (14 2p(t)) (3.5)
D’ou la variation relative : A AT
r
— =p(t — 3.6
= plt) x 5 (3.6)

Un exemple simple de mesure en réflectivité dans un film de Mo/Ni est présenté en

figure [3.7]

6. Ce type d’interférometre permet d’atténuer les vibrations mécaniques des éléments du montage,
ces vibrations —basses fréquences— se répercutant sur les deux bras simultanément, les changements de
longueur optique des bras s’annulent.
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FIGURE 3.7 — Echos acoustique dans un film mince de Mo/Ni. B. Perrin

3 Mesure en interférométrie

La réflectivité de 1’échantillon soumis & une onde acoustique posseéde une composante
imaginaire issue des déplacements d’interfaces (annexe |A| en page . Une mesure en
simple réflectivité ne permet pas d’obtenir cette composante.

Un montage interférométrique permet —comme ’a montré B. Perrin [24] [67]— d’obtenir
les parties réelles et imaginaires de la réflectivité.

Un interférometre de Sagnac est utilisé. Contrairement aux interférometres plus com-
munément répendus et nécessitant un asservissement pour compenser les vibrations mé-
caniques des bras, I'interféromeétre de Sagnac est bloqué en phase par construction : les
deux faisceaux parcourent le méme trajet, mais en sens inverse 'un de 'autre. Par consé-
quent, les perturbations mécaniques ou autres induisent le méme biais simultanément sur
les deux bras.

La figure donne le schéma de principe de cet interféromeétre.

L’échantillon est asymétriquement placé sur la boucle de l'interférometre (figure .
Un des faisceaux suivra un trajet court pour atteindre 1’échantillon, 'autre faisceau un
trajet long. La différence de trajet 75 définit la stabilité mécanique de l'interférometre ;
toutes les vibrations temporellement plus longues que 75 seront compensées puisqu’elles
agiront de la méme fagon sur les deux faisceaux. Cette technique rend le montage insensible
aux perturbations de fréquence inférieure a une centaine de mégahertz.

Les deux faisceaux sondes sont réfléchis par le méme point de la surface de I’échantillon
et sont ensuite focalisés sur les diodes de détection. Le jeu des lames semi et quart d’ondes
ainsi que les réflexions vitreuses au niveau des cubes séparateurs induisent deux trajets

distincts vus par les diodes A et B. Le déphasage entre les deux faisceaux vus par la diode
A sera de 7 tandis qu’il sera nul pour les faisceaux vus par la diode B.
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FIGURE 3.8 — Schéma de principe d’un interféromeétre de Sagnac.

95



pINE

CHAPITRE 3. DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX

Ainsi, I'intensité recue par les diodes fournit deux signaux complémentaires :

I
Ip

[p(t) + p(t + )] £ [(t) — ¢(t + 7)]

(3.7)
[p(t) + p(t +7)] F [6(t) — (t + 7)]

Avec p et ¢ les variations d’amplitude et de phase induites par 1’échantillon. Une seule
mesure permet d’obtenir les parties réelle p(t) + p(t + 7) et imaginaire ¢(t) — ¢(t + 7) en
ajoutant ou soustrayant les signaux mesurés par les diodes.

4 Asynchrone

La technique de mesure en asynchrone differe peu, au niveau du principe de mesure,
de la technique pompe-sonde classique. Il s’agit d’envoyer un faisceau pompe de forte
énergie pour générer le phénomeéne acoustique, puis de mesurer les variations d’intensité
du faisceau sonde avec un montage soit en réflectométrie, soit en interférométrie.

La principale différence réside dans I'utilisation de deux lasers, I'un servant de pompe,
l'autre de sonde en lieu et place d'un seul dont le faisceau est séparé grace a un cube
séparateur.

Le taux de répétition des deux lasers n’est pas identique [68],[69]. Ainsi, au lieu d’utiliser
une ligne a retard pour décaler les impulsions, il suffit de laisser les impulsions dériver
I'une par rapport a 'autre naturellement comme le montre le schéma de principe [3.9]

Le signal est acquis en un temps t,. de quelques millisecondes :

,

tae =R 7= FAf

(3.8)

avec Tp, Ty, fp et fs les temps et fréquences de répétition des lasers sonde et pompe.
AT =T =Ty et Af = f, — [

Pour une différence de fréquence de 5kHz et f, = 80 MHz, t,. = 0,2 ms.

Un montage asynchrone permet donc d’obtenir rapidement un bon rapport signal sur
bruit, une seconde d’acquisition en asynchrone correspondant au temps de 2500 allers et
retours de ligne a retard. Cependant une limitation importante interdit I'utilisation de
cette technique pour des délais longs et des fréquences élevées : les variations instantanées
de fréquence des lasers induisant des fluctuations aléatoires dans le signal. Ce phénomene
appelé gigue ou jz'tterm est lié a la perte de synchronisation des deux lasers.

Un signal de synchronisation est envoyé a la carte d’acquisition. Ce signal de synchro-
nisation est détecté au moyen d’une photodiode située a l'arriére d’un cristal doubleur
sur lequel sont focalisés les deux lasers. Lorsque les impulsions de ces derniers sont syn-
chronisées, une impulsion de fréquence optique double est détectée par la photodiode.

Dans un cas idéal, les fréquences des deux lasers étant connues, il est possible de
connaitre pour chaque couple d’impulsions le retard de I'une par rapport a l'autre. Ce-
pendant, les variations instantanées de fréquence des lasers sont responsables d’une erreur
sur le temps d’arrivée de la sonde par rapport a la pompe. Au bout d’un certain nombres

7. terme anglophone
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4 Asynchrone

Train d'impulsion |, T 5
pompe
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Signal acoustique

Signal détecté
par les diodes

FIGURE 3.9 — Diagramme temporel représentant les impulsions pompe et sonde se décalant dans
le temps. Le signal recu par le détecteur au cours du temps est lié au retard entre la pompe et
la sonde; la dérive temporelle de la pompe par rapport a la sonde fait office de ligne a retard
ultra-rapide.
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FIGURE 3.10 — Schéma de principe d’'un montage asynchrone utilisant deux lasers impulsionnels. Le
signal est acquis directement par une carte d’acquisition sans passer par une détection synchrone.
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F1GURE 3.11 — Abaque donnant la relation entre les écarts de fréquence des lasers pompe et sonde
et la bande passante accessible (E. Péronne).

d’impulsions, il est impossible de connaitre la position temporelle d’un laser par rapport
a l'autre sans avoir recours a un nouveau signal de synchronisation.

Ainsi, pour une fréquence acoustique mesurée, seuls les N premiers points du signal
offrent une mesure avec peu d’erreurs. Ce systeme offre donc une mesure fiable aux temps
courts (les N premiers points de mesure) et/ou aux basses fréquences. Les mesures in-
trinseques du jitter permettent de tracer un abaque indiquant la durée sur laquelle il est
possible de mesurer une fréquence donnée (figure (3.11]).

Concernant les signaux et fréquences acoustiques mis en jeu avec nos échantillons, ces
contraintes ne limitent pas trop les mesures jusqu’a 500 GHz sur des durées de 1 a 2ns,
au dela le signal acoustique est trop long pour la durée qu’il est possible de mesurer en
asynchrone.

5 Conclusion

Le montage expérimental décrit précédemment sert de base a la génération et a la
détection des ondes acoustiques au sein de structures. Les résolutions temporelles et les
sensibilités accessibles ouvrent la voie a des mesures trés haute fréquence (jusqu’au tera-
hertz) de signaux acoustiques se propageant sur des distances de l'ordre du millimetre.
La complémentarité des schémas de mesure en synchrone et asynchrone sont un point
important de I’étude de la réponse acoustique des structures étudiées en fonction de la
longueur d’onde. Comme nous allons le voir au chapitre [ la longueur d’onde de généra-
tion et de détection joue un role majeur dans l'efficacité de transduction opto-acoustique.
Les différents éléments présents sur ce montage pompe-sonde (dispositif asynchrone et
spectroscope) permettent une étude spectroscopique des structures multi-couches.
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D. Adams
There is a theory which states that if ever anybody discovers exactly
what the Universe is for and why it is here, it will instantly disappear
and be replaced by something even more bizarre and inexplicable.

There is another theory which states that this has already happened.

e chapitre est consacré aux mécanismes de génération et de détection des ondes
acoustiques dans des structures composites. Les hétérostructures étudiés sont
des empilements périodiques de couches de semi—conducteurslﬂ appelées super-

réseaux et fabriqués au moyen de techniques d’épitaxie par jet moléculaire.

Les mécanismes de base utilisé en acoustique pico-seconde ont été décrits dans le
chapitre précédent. La réponse acoustique de structures similaires métalliques a déja été
étudiée [70, [71] ; de telles structures offrent la possibilité de générer des modes acoustiques
trés hautes fréquences en comparaison avec la spectroscopie acoustique utilisant des trans-
ducteurs piézoélectriques [72] [44], [43]. Les mémes propriétés sont mises en évidence dans
les super-réseaux a base de semi-conducteurs 73] [74, [75].

Les propriétés mécaniques des super-réseaux peuvent étre analysées grace au forma-
lisme des matrices de transfert [72]; les champs de contraintes et déformations sont ob-
tenus successivement dans toutes les couches au moyen de relation de passage entre les
couches grace aux matrices de transfert au travers des couches. Une généralisation de ce
formalisme permet de décrire les champs électromagnétiques et acoustiques [44], 43] ainsi
que les mécanismes de génération et de détection dans les super-réseaux. Ces travaux ont

1. AlAs, GaAs, mais aussi tous les alliages de composition Al,Gai_,As.
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largement été repris par Clément Rossignol et Stéphane Laborde dans leur travaux de
these.

Dans ce chapitre, les principaux résultats du formalisme de matrice de transfert ap-
pliquée aux super-réseaux seront utilisés pour traiter le probléme de super-réseaux placés
dans une cavité optique. Nous verrons comment un mode de cavité optique permet de lever
les contraintes intrinseques aux super-réseaux en terme de transduction opto-acoustique.
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Notations

u; : déplacement de la surface de la couche 7
o; : contrainte mécanique a la surface de la couche i
7 : matrice de transfert acoustique
q : vecteur d’onde acoustique
Z = pv : impédance acoustique
, E; : champ électromagnétique (dans la couche 17)
a;, b; : amplitude du champ électromagnétique a ’entrée de la couche ¢
k : vecteur d’onde électromagnétique
B : module élastique
p : masse volumique

0O 0 0O 0O o 0O o 0o 0o o o

¢y : capacité thermique massique
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1 Généralité sur les super-réseaux

1.1 Structure

Les super-réseaux fabriqués avec les alliages de GaAs et AlAs sont obtenues par
épitaxie moléculaire ; cette technique permet de déposer couche atomique par couche ato-
mique sur un substrat d’arséniure de gallium des couches de GaAs ou d’AlAs d’épaisseur
variable. Les cristaux de GaAs et AlAs sont de méme structure cristalline et leur accord
de maille est quasi-parfait. Ces matériaux permettent donc de fabriquer aisément des
hétérostructures de grande dimension présentant des contraintes internes faibles, et par
conséquent présentent un faible risque de dislocation.

Les super-réseaux acoustiques simples étudiés lors de ces travaux de these sont des
empilements périodiques de bicouches d’AlAs/GaAs. Bien que similaire d’un point de
vu cristallographique, I’arséniure d’aluminium et ’arséniure de gallium ont des propriétés
acoustiques et optiques légerement différentes.

Cy (J/g/K) | p (kg/m3 | B x10'N/m? | v; nm/ps | n’ n” g-100°| Z
Gads | 031 5320 755 473 | 3.7 0063 59 | 252
AlAs 0,43 3760 7.81 565 [30]1-10° 5 21,2

FI1GURE 4.1 — Propriétés physiques des cristaux de GaAs et d’AlAs.

Le super-réseau sera assimilé a la structure décrite a la figure [£.2] Les grandeurs
électromagnétiques et acoustiques sont définies a I'entrée de chaque couche.

2 3 4
0203

up+1 “N+1

Up+1 UN +1
FIGURE 4.2 — Représentation schématique d’un super-réseau. Les coefficients (a,,b,,) sont les
coefficients électromagnétiques a l’entrée de chaque couche (sauf la couche 0 qui est le milieu
extérieur). Les coeflicients (u,, o) sont les déplacements et contraintes a la surface de chaque
interface. La couche N + 1 est par convention le substrat.
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1 Généralité sur les super-réseaux

1.2 Super-réseaux et puits quantiques

Une couche de GaAs placée entre deux couches de AlAs constitue un puits de potentiel
pour les électrons et les trousﬂ[??]. Un schéma de la structure en énergie est donné en

figure [£.3]

- é Ee(z)
Ee 2
Ee 1

e ) EyH,
EyH,

L

v En2 Ey(z)

0

z
>

FIGURE 4.3 — Schéma de la structure de bande d’un puits quantique de type I de largeur L. En
pointillé sont représentées les transitions électroniques.

Energie de transition dans un super-réseau

Pour un super-réseau de type GaAs/AlAs dont les épaisseurs sont respectivement

dgaas = 7,0nm et dajas = 17,1 nm, les puits quantiques sont suffisamment éloignés les

uns des autres pour étre découplés. Le tableau [A.1] indique les énergies de transitions

électroniques d’une telle structure.

Transition F1HH1 | F1HH? | E1LH1 | F1HHS
Energie (nm) | 808,44 806,9 802,8 802,2

Transition F2HH1 | E2HH? | E2LH1 | E2HHS3
Energie (nm) | 7864 785 781,2 780,6

TABLE 4.1 — Energie de transition pour un super-réseau GaAs(7,5nm)/AlAs(17,1 nm)

2. les gaps pour le GaAs et AlAs sont repsectivement a 1,42¢eV et 2,17eV [76] & 300 K
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Transition interdite

780 800
A (nm)

FIGURE 4.4 — Photoluminescence en excitation d’un super-réseau GaAs(7,5nm)/AlAs(17,1 nm).

1.2.1 Photoluminescence et photoluminescence en excitation

La photoluminescence (PL) est une méthode expérimentale permettant de détermi-
ner les niveaux d’énergie électroniques des super-réseaux. Le phénoméne de photolumi-
nescence est un processus par lequel une substance absorbe des photons pour ensuite en
ré-émettre a une longueur d’onde différente.

Dans le cas d’un semi-conducteur, le principe est de mettre les électrons de la bande
de valence dans un état excité avec un faisceau laser d’énergie supérieure au gap. En
revenant dans leur état fondamental, les électrons vont explorer les niveaux d’énergie
intermédiaires en émettant des photons d’énergie correspondant aux différences d’énergie
de ces niveaux.

Le spectre obtenu en émission est donc une cartographie des niveaux d’énergie
radiatif de la structure.

La photoluminescence en excitation (PLE) est une méthode spécifique de photolumi-
nescence consistant a exciter les électrons de la structure avec une source de lumiere de
longueur variable et d’étudier la variation d’émission a une longueur d’onde correspondant
a un niveau d’énergie radiatif.

La réponse du systeme est donc fortement liée a sa capacité a absorber la lumiere, il
s’agit d’une spectroscopie en absorption. Dans le cas d’un super-réseau, elle permet de
connaitre les niveaux d’énergie électronique au sein des puits quantiques, et par conséquent
les longueurs d’onde ou le couplage photons/électrons dans le super-réseau sera le plus

important (figure .
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2 Relation de dispersion acoustique dans un super-réseau

2 Relation de dispersion acoustique dans un super-réseau

2.1 Matrice de transfert acoustique d’une bicouche

. p RPN . . u ,
Les champs acoustiques sont déterminés a partir du vecteur acoustique ( ) COmpose
o

du déplacement u et de la contrainte o. Le vecteur acoustique est une quantité continue
aux interfaces parfaites des couches du super-réseau.

Sans les termes de génération acoustique dus a la présence d’une onde électromagné-
tique au sein de la structure, il est possible de relier le champs acoustiques de part et
d’autre d’une couche par une matrice de transfert :

() =) @
7 og

_ [ cos(qd) sttt
T (—wZ sin(qd) cos(qu)> (42)

avec

oll ¢ = 2 est le vecteur d’onde, Z = pv est I'impédance acoustique de la couche.

2.2 Relation de dispersion

Pour un ensemble de bicouches (schéma [4.2)), la relation de passage entre la premiére
et derniére couche a pour expression :

<UN+1> TN Ty <U1> R — (m) (4.3)
ON+1 01 71

En raison de la périodicité de la structure, les propriétés acoustiques sont déterminées
par la matrice de transfert de la bicouche :

Tq = ToT] =
. owdq wdy wdq . wdo
d d 7 d d sin(— ) cos(=2) cos(v—)sm(v—)
cos(47H) cos(%72) — ZEsin(47) sin(72) o+ Y R
—wZy sm(‘”dl)cos(“’”b) w2 sm(“’dQ)cos(‘“dl) cos(”dl)cos(wdQ) % sm(“’dl)sm(‘”d?)
(4.4)
La matrice de transfert a pour valeur propre :
Mo =tgt4/t2 -1 (4.5)

oll t, est la demi-trace de la matrice 7,. Si t2 < 1, les valeurs propres sont complexes
conjuguées, et nous sommes dans le cas d’une onde propagativeﬂ La relation de dispersion

3. Par opposition aux modes localisés
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f (THz)

0,2

I
0,0 0,5 1,0

q (n/d)

FIGURE 4.5 — Courbe de dispersion pour un empilement périodique d’arséniure de gallium (GaAs)
et d’arséniure d’aluminium (AlAs). Les épaisseurs respectives des couches sont 18 nm pour GaAs et
7nm pour AlAs. Le systeme possede des bandes interdites de fréquences aux alentours de 100 GHz
et 200 GHz.

reliant la pulsation w de 'onde au vecteur d’onde ¢ est : cos(qd) = $(A + X)

cos(gd) = cos(a;(il) cos(“zz) - % (2 4 2) sm(f}dll) sin(wf) (4.6)

La figure représente un exemple de relation de dispersion calculée pour un super-
réseau alternant des couches d’arséniure de gallium de 18 nm et d’arséniure d’aluminium
de 7nm.

Pour certaines valeurs de w, la relation de dispersion ne présente pas de solution. Il
s’agit de cas ou les valeurs propres de la matrice de transfert sont réelles, conduisant a
des modes de vibrations non propagatifs. Ces fréquences définissent des bandes interdites
a la propagation, ou —en gardant la terminologie propre aux semi-conducteurs— des gaps
en énergie.

La périodicité de la structure conduit a un repliement de la relation de dispersion au
sein d’une zone de Brillouin réduite.

3 Génération au sein d’un multicouche

La génération d’onde mécanique au moyen d’une impulsion laser est fortement liée
a la forme de la contrainte initiale générée par 'onde électromagnétique. Dans le cas
d’une couche mince métallique, I’énergie est absorbée suivant une loi de Beer-Lambert,
conduisant a un profil spectral lié a la longueur de pénétration optique du laser dans
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le milieu. Plus ’énergie est absorbée sur une faible distance, plus la contrainte aura un
gradient spatial élevé, et le spectre acoustique sera riche en haute fréquence.

Dans le cas d’un super-réseau, le profil électromagnétique est moins évident a dé-
terminer. Cependant, 1’absorption de ’énergie est modulée spatialement par le super-
réseau. La contrainte initiale aura donc la méme modulation spatiale que le super-
réseau. En reprenant la contrainte d’origine photo-thermique détaillée lors du chapitre
I’élévation de température AT = M

PCy
W(z \B JPH(t). H(t) est la fonction de Heaviside.

L equatlon de propagation avec un terme source a pour expression :

induit une contrainte oy, = —3BSAT ou

0?u(z,t) 2 0u(z,1) _ 1 doyp(2,)
ot2 022 p Oz

ou encore avec l'opérateur d’alembertien :

(4.7)

Ou(z,t) = Fs(2)H(t) (4.8)

Le terme source Fs de I’équation d’onde est relié au champ électromagnétique dans la
structure par 1’équation (4.9)) suivante :

J|E (=)

Fy(z) .

(4.9)

Dans le cas limite de couches bien définies au sein du super-réseau, l'indice optique
présente un saut a I'interface de chacune des couches. Le contenu fréquentiel généré par le
super-réseau est donc corrélé au terme source , et donc & la structuration spatiale du
super-réseau permettant une génération pour des modes de centre de zone ¢ = 0 (figure
19).

Il est possible d’observer la fonction de génération d’un super-réseau en sondant sur
une couche métallique dont la réponse en fréquence s’apparente a un filtre coupe haut. La
figure donne le spectre dans une telle configuration, le signal acoustique est observé
apres une traversée du substrat sur une couche d’aluminium. Le spectre présente une forte
réponse a ¢ = 0, correspondant & une fréquence de 200 GHz. Les autres modes ¢ = 0 a
400 GHz et 600 GHz ne sont pas observables sur un film d’aluminium, ce dernier coupant
les plus hautes fréquences.

3.1 Role de la longueur d’onde pompe pour la génération dans un super-
réseau d’arséniure de gallium

La dépendance en longueur d’onde des mécanismes de génération est fortement liée aux
niveaux d’énergie électroniques [78, [79] dans les super-réseaux et 'arséniure de gallium.

La figure est obtenu avec un super-réseau GaAs/AlAs déposé sur un substrat
d’arséniure de gallium a température ambiante et avec un montage asynchrone permettant

4. La contrainte issue du potentiel de déformation posseéde la méme dépendance vis & vis du champs
électromagnétique.
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Couche métallique Super réseau
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1 A 1 . 1 A 1 . 1 .
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 0,5

f (THz)

Amplitude de la
transformée de Fourier
|

FIGURE 4.6 — Spectre obtenu en générant sur un super-réseau GaAs/AlAs, et en sondant sur une
couche d’aluminium.
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Spectre d'absorption a température N —
ambiante d'un super-réseau f 0 _
GaAs (10,2 nm)/AlAs (20,7 nm) | ¢ G
(D.S. Chemla in J. Lumin. 1985) IL R
3 1 e
Lk
2| — l's &
Maw | g
'| | &
IR
oL 4 J 0o ™
S — 82’)0_4 S S — 1 856— T S —
WAVELENGTH (nm)

largeur spectrale

du laser : ——
4 4,5 nm ]

Amplitude du pic a 195 GHz
de la transformée de Fourier
HH
HH
—0—

0
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FIGURE 4.7 — En bas : Amplitude de la composante spectrale a 195 GHz d’un signal acoustique
généré par un super-réseau GaAs(7,5nm)/AlAs(17,1nm) & température ambiante et au moment
de la coincidence pompe-sonde en fonction de la longueur d’onde du faisceau pompe. En haut :
spectre d’absorption & ’ambiante d’un super-réseau de période similaire [80].
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de découpler les longueurs d’onde des faisceaux pompe et sonde.

La réponse acoustique du super-réseau est corrélée aux niveaux d’énergie de la struc-
ture. Kent [81] montra une augmentation significative de ’amplitude du signal acoustique
généré lorsque la longueur d’onde pompe dépasse 1'énergie de la transition FIHHI. Le
méme comportement est observé sur la figure pour la transition F2HH2, 'amplitude
du signal acoustique augmente fortement lorsque la longueur d’onde du faisceau pompe
passe la transition électronique vers 800 nm avant de saturer a plus haute énergie.

A plus haute longueur d’onde, 'amplitude du signal acoustique augmente en s’ap-
prochant du gap intrinseque de l'arséniure de gallium & 872nm avant de chuter lorsque
I’énergie devient plus petite que le gap. A cette longueur d’onde, ’échantillon devient
transparent. Dans l'arséniure de gallium, ’énergie du gap est donnée par la loi semi-
empirique suivante [82] :

2

————5405 - 1074
T+204>0 10

Ey(T)(eV) = 1,519 —

(4.10)
204+ T

E,(T — 1241
o(T)(nm) 310 + 1,5197 — 5,405 - 10-472

4 Détection au sein d’un multicouche

Les mesures expérimentales permettent d’accéder au changement relatif de réflectivité

Ar
—. De méme que dans le cas d’un film mince traité au chapitre 2| la réflectivité au sein
o
d’une structure multicouche est perturbée par le passage d’une onde acoustique. Cette

variation de réflectivité est soumise a deux effets :
— le déplacement de chaque interface[]
— la variation des indices optiques du milieu soumis & une contrainte mécanique : effet
photo-élastique.

4.1 Reéflectivité ry d’un empilement multicouches

L’expression du champ électromagnétique dans chaque couche du super-réseau a pour
expression en prenant les notations introduites au schéma [4.2] :

ﬁm(z) — ameikm COSHZ?L’H + bmefikm Cos@z?J_’” (411)

avec a,, et b, 'amplitude du champ électromagnétique a l’entrée de la couche m.
z = Z — Z, est une coordonnée locale relative a chaque couche, elle est définie a partir de
Z la coordonnée spatiale globale du systéme multicouche dont 'origine est a la surface du
super-réseau, et Z,, la distance de la couche m a la surface. k,, = /e ko est le vecteur
d’onde dans la couche m, €, la constante diélectrique et kg = i—’or le vecteur d’onde dans
le vide.

5. qui est ’équivalent du déplacement de surface pour le film mince
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4 Détection au sein d’un multicouche

Les amplitudes du champ électromagnétique a., et b, sont reliées entre elles par des
matrices de transfert et de passage aux interfaces.

4.2 Variation relative de réflectivité : %

La variation totale de réflectivité au sein du systéme multicouche est la somme des
contributions de 'effet photo-élastique et des déplacements d’interface dont le calcul est
détaillé en annexe[A] En utilisant les notations introduites dans le schéma[£.2] la variation
de réflectivité a pour expression :

08 Oy, Oy [Om . N
ik N1 ZZrrm ZEm / T (2) [a?nemkm cos O 2 + b?ne 2ikm, cos&mz} dz
0

ar _ S| 2 o
N b 0
o T0a0%0 o +(2em + %) €08 O (U, — Upp—1) A b
n
(4.12)
) deo
Avec pour convention u_1 = 0, 5y = 0 et dyy1 — o0.
n

L’expression de la variation de réflectivité peut se séparer en deux termes issus du dé-
placement des interfaces Uy, (w) d’une part et de l'intégrale photo-élastique I, (w) d’autre
part.

dm . .
Im(w) — /0 dznm(z,w) [a?nemkm cos Omz + bgne—szm cos Omz + 2ambm} (413)

et
U = tum(w) — tUm—1(w) (4.14)
4.3 Mode de détection au sein d’un super-réseau

L’intégrale photo-élastique I,,, contribue a la variation de réflectivité pour des valeurs
de vecteur d’onde acoustique ¢ particulieres.
La déformation 7(z,w) peut se décomposer spatialement en série de Fourier :

(2, w) = chjmequ (4.15)
n
I, se réécrit donc :

dm . . )
I, (w) = Z/o Cnm [ame’(%er"q)z + by et ("2kmAna)z | Qambmequ} dz (4.16)
n

Apres intégration, les exponentielles complexes contribueront si leurs arguments sont
nuls ou quasi-nul. Par conséquent, le super-réseau pourra détecter les modes acoustiques
tels que ¢ = 2k et ¢ = 0 si les coefficients a,, et b,, sont non négligeables.

by, correspond & 'amplitude des ondes électromagnétiques réfléchies sur les interfaces
du super-réseau. Sauf exception, ce terme est beaucoup plus petit que 'onde directe ay,.
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Le mode ¢ = 0 est de ce fait difficilement visible avec un super-réseau (figure .
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FIGURE 4.8 — En haut : Champ et énergie électromagnétique au sein d’un systeme multicouche
AlAs(7nm)/GaAs(18 nm).

En bas : Spectre d’un signal acoustique obtenu en générant avec une surface métallique, et en
sondant sur un super-réseau. Dans cette configuration, seule la fonction de détection du super-
réseau entre en jeu, le spectre généré par la couche métallique est large bande. Seuls les modes
q = 2k sont détectés par le super-réseau.

Il est possible de passer outre les phénomenes de génération dans un super-réseau
en utilisant une couche métallique et les effets non-linéaires au sein du substrat pour
générer un spectre de fréquence atteignant le terahertz (figure . Dans ces conditions,
la fonction de détection du super-réseau apparait clairement sur le spectre observé.

Dans ce cas de figure, le champ électromagnétique réfléchi est faible comparé au champ
incident. Chaque fois que la courbe de dispersion passe par ¢ = 2k, un pic a la fréquence
correspondante est observé.
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4.4 Role de la longueur d’onde sonde dans la détection des super-
réseaux d’arséniure de gallium

L’influence de la longueur d’onde sonde sur la sensibilité du super-réseau présente des
maximums de sensibilité corrélés aux transitions énergétiques entre les niveaux électro-
niques dans le super-réseau.

La dynamique en longueur d’onde de la fonction de détection est largement dominée
par les coefficients de couplage photo-élastique P;;. La dépendance en longueur d’onde de
ces derniers est mal connue, cependant la réponse du super-réseau passe par un maximum
en s’approchant des transitions. En effet, le passage d’une onde acoustique dans le super-
réseau va légerement modifier le niveau en énergie des transitions électroniques ; en placant
la longueur d’onde sonde au méme niveau énergétique qu’une transition électronique, le
passage d’une onde acoustique va basculer ’énergie de la transition électronique de part et
d’autre du niveau d’énergie du faisceau sonde, provoquant de ce fait une grande variation
relative de la réflectivité du super-réseau.

Cette dynamique est représentée en figure [£.9, montrant amplitude du signal acous-
tique détecté par un super-réseau dont le premier gap est situé a une fréquence de 200 GHz
en fonction de la longueur d’onde sonde.

=o
- | [m]
- Largeur spectrale de o
L I'impulsion laser SONde : ) o O o 1
| 8 nm
u]

- |m]

i -
- o o

Amplitude du signal
de photoluminescence

Aire du pic a 195 GHz
de la transformée de Fourier

740 760 780 800 820

A sonde (nm)

FIGURE 4.9 — Carré orange : aire du pic & 195 GHz & basse température (T = 15K) en fonction de
la longueur d’onde du faisceau sonde. Courbe bleue : Signal de photoluminescence en excitation
du super-réseau.

Les pics de photoluminescence en excitation sont proches des pics de fortes réponses
acoustiques du systéme en détection sans pour autant les suivre avec précision. Les effets
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de convolution avec la largeur spectrale du laser femtoseconde rendent difficile I'interpré-
tation de ces données en terme de transition électronique. Cependant, le maximum de
détection du super-réseau est clairement lié & la présence des transitions les plus forte-
ment visibles en PLE, bien que la largeur spectrale du faisceau sonde ne permette par
d’atteindre la résolution nécessaire pour distinguer les transitions F1HHI et E1LH]1.

5 Génération et détection avec des super-réseaux

Cette section est consacrée a la description des structures a base de super-réseaux
permettant la transduction opto-acoustique de phonons subterahertz et terahertz.

5.1 Les doubles super-réseaux

Le maximum de sensibilité (pour le mode ¢ = 2k) en détection d’un super-réseau
ne correspond pas aux maximum de génération (mode ¢ = 0). Une solution proposée
a I'INSP consiste en l'utilisation de deux super-réseaux de pas légerement différents;
le pas du second super-réseau est ajusté de fagon a ce que la fréquence du mode g = 2k
corresponde a la fréquence du mode ¢ = 0 du premier super-réseau. Cette méthode permet
un bien meilleur recouvrement des fonctions de génération et de détection.

Le figure montre le gain de sensibilité qu’apporte 1'utilisation de deux super-
réseaux. Les conditions expérimentales sont similaires :

- P, =70mW

- T=12K

La différence d’épaisseur parcourue n’explique pas le gain de sensibilité avec ’échan-
tillon a double super-réseau.

L’utilisation d’un super-réseau a gradient d’épaisseurﬁ] permet d’accorder aisément
les épaisseurs des super-réseaux et facilite I’accord des fréquences de génération et de
détection.

L’efficacité de transduction des super-réseaux est grandement améliorée dans cette
configuration.

5.2 Vers les super-réseaux a cavité optique

Une autre méthode permettant de détecter ce que génére le super-réseau consiste —
comme le montre la fonction de détection (équation — a augmenter la réflectivité
de l'onde électromagnétique[] a linterface entre le super-réseau et le substrat, a et b
les amplitudes du champ électromagnétique sont tous deux non nuls. Ainsi, dans cette
configuration, le terme 2a,,b,e'?* de I'intégrale photo-élastique donne une contribution
non nulle pour le mode ¢ = 0.

Les figures montre une simulation de la réponse du super-réseau en prenant un

milieu effectif & la place du super-réseau. Dans le cas ou l'indice effectif du super-réseau

6. Ce gradient d’épaisseur de quelques pour-cents appelé wedge est réalisé en arrétant la rotation de
I’échantillon lors de ’épitaxie. Un gradient d’épaisseur se forme alors naturellement dans une direction.
7. La partie contra-propagative de ’onde.
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Super-réseau
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FI1GURE 4.10 — Comparaison de I'efficacité de transduction d’un super-réseau simple et d’un double
super-réseau.

est identique & l'indice du substrat, il n’y a pas de réflection en face arriere du super-
réseau, et le mode a ¢ = 0 est absent du spectre. Dans le cas d’un indice effectif différent
de l'indice du substrat, le saut d’indice provoque une réflexion a ’arriere du super-réseau

et autorise la détection du mode g = 0.
Expérimentalement, un échantillon a simple super-réseau présente cette caractéris-

tique (figure et permet I'observation du mode ¢ = 0.
Dans le cas d’une génération large bande par un transducteur métallique (figure ,

I’ensemble des modes ¢ = 0 et ¢ = 2k sont visibles avec une grande sensibilité.
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Nsuper-réseau = Msubstrat Nsuper-réseau # Ngubstrat
T T T T T T T T T
x
&
<
N’
5
)
H
e
0,2 04 0,6 0,8 1,0 0,2 0,6 0,8 1,0

f (THz) f (THz)

FIGURE 4.11 — Simulation du spectre acoustique détecté sur un super-réseau avec (figure b.) et
sans (figure a.) réflexion sur la face arriére du super-réseau. Avec réflexion, le mode ¢ = 0 est aussi
détecté par le super-réseau.
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5 Génération et détection avec des super-réseaux

Couche métallique Super-réseau

Pompe Sonde
?

n/d

0,05
{g=2k

Ar/r(f)

0,00
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2

f (THz)

FI1GURE 4.12 — Spectre d’un signal acoustique large bande généré sur un film d’aluminium et détecté
sur un super-réseau a 400 GHz possédant une forte réflectivité électromagnétique a l'interface
super-réseau/substrat. Les modes ¢ = 2k mais aussi les modes ¢ = 0 sont visibles.
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6 Conclusion

La configuration en double super-réseau, bien que trés performante, présente des diffi-
cultés techniques de fabrication. L’épitaxie par jet moléculaire de structures GaAs/AlAs
est une technique bien maitrisée permettant de réaliser des échantillons de grande qua-
lité, cependant elle présente des limites quand il s’agit de faire croitre des structures sur
chacune des faces d’un substrat. De plus, en gardant a ’idée d’utiliser les super-réseaux
comme outils pour la spectroscopie acoustique terahertz, il est plus commode d’imaginer
une configuration ou il faudrait déposer une seule et unique structure sur un échantillon.

Les échantillons présentant une réflectivité importante a linterface super-
réseau/substrat sont une solution alternative & l'utilisation des super-réseaux en trans-
duction acoustique dans le régime terahertz et sub-terahertz. Une seule structure permet
de générer et détecter les ondes acoustiques. L’idée consistant a jouer sur la réflectivité
a larriere du super-réseau mene naturellement a imaginer des structures mettant en jeu
des micro-cavités optiques au sein desquelles un super-réseau joue le réle de transducteur
opto-acoustique.

Le concept de super-réseau inclus dans une cavité optique sera développé dans le
chapitre suivant (chapitre [5)).

L’étude de la dépendance en longueur d’onde de la réponse acoustique des
super-réseaux présente des défis techniques. Les variations rapides des coefficients
photo-élastiques & ’approche des transitions électroniques et le peu de connaissance de
ces derniers rend difficile I'interprétation des spectres obtenus avec les laser impulsionnels
femtosecondes dont la largeur spectrale peut atteindre 10 nm. Il est cependant clair que
la réponse optimale en longueur d’onde d’un super-réseau en génération et détection est
tres différente et nécessite 'utilisation d’un schéma de montage asynchrone pour obtenir
une efficacité de transduction maximale.
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Antoine de Saint-Exupéry
Ce qui embellit le désert, dit le petit prince, c’est qu’il cache un puils
quelque part...

es super-réseaux s’averent d’excellents transducteurs opto-acoustiques tant

pour la génération que pour la détection d’ondes acoustiques de tres hautes

fréquences. Les super-réseaux simples présentent un inconvénient en terme

de transduction : ces structures émettent et détectent efficacement a des fréquences diffé-

rentes. Toutefois, la réflexion optique & 'interface super-réseau/substrat permet de lever

partiellement cet obstacle et de détecter les modes acoustiques émis par le super-réseau
aqg=0.

Afin de renforcer cette réflexion optique il est possible d’intercaler un miroir de Bragg
optique entre le super-réseau et le substrat réalisant ainsi une semi-cavité optique. Les pos-
sibilités d’un tel dispositif peuvent étre exaltées par ’ajout d’un autre miroir de Bragg op-
tique & la surface. Le fait d’insérer le super-réseau au sein d’une micro-cavité optique per-
met d’augmenter l'intensité du champ électromagnétique dans le super-réseau. La cavité
optique est favorable & la génération acoustique et permet d’augmenter sensiblement la
détection des modes émis. Le dispositif ainsi réalisé constitue donc un émetteur-récepteur
d’ondes acoustiques subterahertz et permet ’étude des ondes acoustiques effectuant des
allers retours au sein du substrat.
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Notations

q : vecteur d’onde acoustique
Z = pv : impédance acoustique
, E; : champ électromagnétique (dans la couche 1)
a;, b; - amplitude du champ électromagnétique a ’entrée de la couche ¢
k : vecteur d’onde électromagnétique
B : module élastique
p : masse volumique
¢y : capacité thermique massique
n : indice optique

O 0O O 0O 0O O o o o
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1 Présentation de 1’échantillon

1 Présentation de 1’échantillon

Comme ’ensemble des échantillons présentés dans cette these, le super-réseau a cavité
optique a été réalisé par A. Lemaitre au Laboratoire de Photonique et de Nanostructures.
L’échantillon (B1R112) a été obtenu par épitaxie par jet moléculaire a partir d’un substrat
d’arséniure de gallium. Sa structure est présentée sur la figure [5.1]

GaAs

Période 121 nm Période 17 nm
AlGaAs : 56 nm GaAs : 12,17 nm AlGaAs
Sonde AlAs : 65 nm AlAs : 4,83nm

—
"

Miroir de Bragg avant ~ Super-réseau Miroir de Bragg arriére
(3 périodes) acoustique (10 périodes)
(26,5 périodes)

FIGURE 5.1 — Schéma de la structure de 1’échantillon B1R112. Un super-réseau acoustique
AlAs/GaAs & 300 GHz est placé au sein d’une micro-cavité optique.

Cette structure est constituée de deux miroirs de Bragg formant la cavité optique et
d’un super-réseau acoustique placé dans ’espace interstitiel entre les miroirs de Bragg.

Le miroir avant est constitué de 3 bicouches de AlGaAs et de AlAs dont la période
est de 121 nm. Le miroir arriere est quant a lui constitué de 10 bicouches. Le nombre de
couches fixe la réflectivité des miroirs et aussi la largeur du mode de cavité. Concernant
notre échantillon, il est souhaitable d’avoir un mode de cavité relativement large, d’une
dizaine de nanometres, afin de ne pas filtrer spectralement les faisceaux pompe et sondeEl
Quelques précisions concernant les miroirs de Bragg sont données dans la section suivante
(section [1.1] p88).

Le super-réseau acoustique est congu pour vibrer & 290 GHz (La relation de dispersion
du super-réseau est calculée en figure . Les épaisseurs des couches sont agencées dans

1. La largeur spectrale d’émission des lasers femto-secondes est d’une dizaine de nanométres. Filtrer
une composante spectrale reviendrait a élargir temporellement I'impulsion et détruirait la résolution tem-
porelle.
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un rapport % = 12,17nm pour le GaAs et % = 4,83nm pour I’AlAs. L’épaisseur totale
de la bicouche fait 17 nm.

1,0

0,8

0,6 -

04 | -

o (THz)

0,2 - .

0’0 I 1 I 1 l 1 I 1
0,0 0,2 0.4 0,6 0,8 1,0

q(enn/a)

FIGURE 5.2 — Relation de dispersion du super-réseau acoustique inclus dans la micro-cavité op-
tique. Le premier gap est situé a 285 GHz.

Le premier gap est situé a 290 GHz, ce super-réseau peut donc générer des ondes
acoustiques du mode ¢ = 0 a 290 GHz, mais aussi des gaps suivants a 600 GHz et 910 GHz.

1.1 Miroir de Bragg

Les miroirs utilisés dans la fabrication de la cavité optique sont constitués d’un empile-
ment de couches d’indice optique différent. Les couches d’AlGaAs et d’AlAsE| constituant
le miroir ont la méme épaisseur optique ? avec A\g = 786 nm. Les ondes réfléchies aux
interfaces de cette structure interferent constructivement ; ainsi au bout de quelques pé-
riodes de I’empilement, une grande partie du champ électromagnétique est réfléchie en
dehors de la structure. Il n’y a pas d’expression simple de la réflectivité en fonction de la
longueur d’onde, mais au voisinage de Ay [66] :

2

2N
R=|r2= () (5.1)
2N :
()

avec ng et ng les indices des milieux extérieurs et du substrat ; ici le milieu extérieur
est ’hélium gazeux du cryostat ng = 1, et ngy = 3.69 + 0.117 I'indice de I’arséniure de

2. NAIGaas = 3,01 et najas = 3,02
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1 Présentation de 1’échantillon

gallium pour une longueur d’onde de 755 nm et a 30 K. ny, n — 2 sont respectivement les
indices optiques d’AlAs et GaAs

Un miroir de Bragg est d’autant plus réfléchissant que le contraste d’indice optique
entre ses constituants est grand et que le nombre de couches est important. La figure [5.3
représente le module et la phase de la réflectivité » du miroir de Bragg situé a larriere
de la cavité. Ce dernier compte 10 paires de couches et a une réflectivité maximum au
voisinage de A\g d’environ 97,4 %. Le miroir avant quant & lui compte 3 paires de couches
et possede une réflectivité de 80 %.

1,0 ! : ! i T ) T i T : ]
0,8 -
0,6 - _
0,4 | -
02 | -

n/4 |- -

¢ (r)

—n/4 |- -

650 700 750 800 850 900
A (nm)

FIGURE 5.3 — Module et phase de la réflectivité du miroir de Bragg situé a ’arriere du super-réseau
pour N = 10 paires de couches et une longueur d’onde centrale de 786 nm.

Contrairement aux surfaces métalliques, le champ électromagnétique pénetre forte-
ment a l'intérieur du miroir de Bragg. Cette longueur de pénétration Lppr ne dépend
pas du nombre de couches du miroir [83] :

/\0 ning

Lppr = —

2 ng(ny —n2) (5-2)

ICi, LDBR = 2304 nm.
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Une autre différence avec les miroirs métalliques provient du fait que la réflectivité
possede une forte dépendance en longueur d’onde. En dehors d’un large plateau de ré-
flectivitéf| centré autour de Ao ot la réflectivité r est quasi-constante, r oscille et diminue
rapidement avec la longueur d’onde. La largeur du plateau ne dépend pas du nombre de
couches :

4\ —
Ao = —2 arcsin (M> (5.3)
s ng + N1

1.2 Mode de résonance de la cavité Fabry-Pérot

La micro-cavité est constituée de I'assemblage de deux miroirs de Bragglﬂ séparés par
une distance L. correspondant a une épaisseur optique de 2.

Le champ électromagnétique dans la cavité présente des résonances définies par la
condition suivante :

1 1
k.L.+ 27rn€ffLDBR<X — )\70) =p7 (5.4)

ou k. est le vecteur d’onde électromagnétique suivant la composante normale aux plans
des miroirs. n.fy est l'indice du milieu effectif que constitue le super-réseau. p est un
entier. Par conséquent, pour les modes de résonance, le vecteur d’onde k, est quantifié :

2L
ot DBR)

k. = T (
° L.+ Lpar Ao

(5.5)

Cette expression differe de ’expression des modes de résonance pour une cavité Fabry-
Pérot avec miroir métallique k, = pm/L.. La pénétration du champ électromagnétique
dans les miroirs de Bragg influence profondément les modes de résonance de la cavité.

La figure [5.4] représente la réflectivité de la structure contenant le super-réseau. Une
seule résonance est observée a 792 nm au milieu de la zone de rejet des miroirs de Bragg,
et correspond au mode p = 4 de la cavité. Les autres modes de cavité ne sont pas
visibles. Pour une micro-cavité, la longueur L. est trop petite pour permettre aux autres
modes d’étre suffisamment proches pour étre visiblesﬂ dans le plateau de réflectivité des
miroirs de Bragg. La largeur a mi-hauteur du mode de cavité est AX = 20nm, ce qui est
relativement large pour une telle micro-cavité. Il est assez facile avec des miroirs de Bragg
GaAs/AlAs de fabriquer des micro-cavités donc la largeur a mi-hauteur vaut quelques
dixiémes de nanometres.

La largeur du mode de cavité doit étre convoluée a la largeur spectrale d’un laser
impulsionnel. L’utilisation de laser pulsé femto-seconde dont la largeur spectrale carac-
téristique est d’environ 10nm nécessite une cavité au moins aussi large afin que toute
I’énergie de 'impulsion soit utilisée dans la transduction opto-acoustique et non réfléchie
en dehors de la cavité.

3. En tout point similaire a une bande interdite, et appelé stop band.
4. Miroir avant avec 3 périodes, miroir arriere avec 10 périodes.
5. Les modes 3 et 5 sont respectivement a 867 nm et 707 nm en dehors de la stop-band.
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| ! | ' | ! | ! | ! |
1,0 |- _
0,8 -

=

0,6 - ]
0,4 - -

| L ] L | L | L | L |

650 700 750 800 850 900
A (nm)

FIGURE 5.4 — Réflectivité de la cavité Fabry-Pérot contenant un super-réseau acoustique.

1.3 Champ électromagnétique au sein de la cavité

Le champ électromagnétique est profondément modifié par la micro-cavité optique
(figure . Auparavant le champ suivait une dynamique exponentielle décroissantelﬂ mo-
dulée par le contraste d’indice entre les couches du super-réseau. Ici, ’énergie électroma-
gnétique suit principalement la modulation du mode stationnaire au sein de la cavité.

Contrairement au super-réseau simple, la composante contre-propagative du champ
électromagnétique est du méme ordre de grandeur que la composante du champ se propa-
geant directement. Cette structure permet donc de visualiser les modes acoustiques ¢ = 0,
difficilement observables avec une configuration classique de simple super-réseau.

6. Absorption dans I’arséniure de gallium
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FIGURE 5.5 — Champ et énergie électromagnétique dans les miroirs de Bragg constituant la cavité
optique et le super-réseau pour A\g = 792 nm.

2 Caractérisation de 1’échantillon

Cette section est consacrée a la caractérisation des propriétés optiques du super-réseau
(photoluminescence) et de la micro-cavité (mesure de réflectivité).

2.1 Mode de cavité

Le mode de cavité mesuré est fortement décalé par comparaison aux calculs (figure
. Alors que les calculs donnent un mode de cavité centré sur A = 792 nm, les modes de
cavité mesurés a température ambiante et a basse température (12 K) sont respectivement
centrés sur A = 770nm et A = 756 nm. Une telle différence peut-étre attribuée a une légere
variation de quelques pour cents de I’épaisseur des couches constituant le super-réseau. La
réponse acoustique n’est pas sensible a cette légere variation, I’épaisseur totale du super-
réseau est quant a elle suffisamment impactée pour déplacer le mode de cavité d’une
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Calculé
—— Mesuré T =300 K
O Mesur¢ T=12K
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FIGURE 5.6 — Mode de cavité calculé et mesuré a 'ambiante et & basse température.
vingtaine de nanometres.

2.2 Photoluminescence du super-réseau

Une fois les couches constituant le miroir de Bragg supérieur décapées au moyen
d’une attaque acide sélective, les niveaux d’énergie du super-réseau mis a nu peuvent
étre caractérisés par des méthodes de photoluminescence et de photoluminescence en
excitation.

Pour rappel, la photoluminescence est une technique permettant d’étudier les niveaux
d’énergie radiatifs de la structure. Un laser de haute énergie excite les électrons qui vont
alors peupler des niveaux d’énergie élevés ; en se désexcitant ces derniers vont émettre des
photons dont I’énergie est liée aux niveaux mis en jeu.

Les transitions EF1HH1 et E1LH]I sont situées respectivement a 800 nm et 793 nm pour
ce super-réseau (figure [5.7).

Les énergies des niveaux électroniques du super-réseau laissent supposer une impor-
tante réponse acoustique autour de 800 nm. L’échantillon B1R112, dont les caractéris-
tiques ont été données précédemment, présente un défaut de fabrication : le mode de
cavité est a 770nm a la température ambiante et & 756 nm. Par conséquent, le mode de
cavité est centré autour d’une longueur d’onde bien trop éloignée de la transition pour
avoir un impact suffisant a 800 nm.
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\ 800 nm i \ 800 nm |

793 nm

|| o

780 810 780 810
A (nm) A (nm)

FIGURE 5.7 — Photoluminescence et photoluminescence en excitation du super-réseau acoustique
de I’échantillon a micro-cavité optique. Mesures réalisées a une température de 10 K.
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3 Résultats

Cependant, loin des niveaux énergétiques du super-réseau, la réponse acoustique de
ce dernier -bien que plus faible- est relativement plate. Cette erreur de conception offre
donc la possibilité d’étudier la réponse acoustique du super-réseau inclus dans une cavité
optique en fonction de la longueur d’onde sans étre perturbé par les variations intrinseques
au super-réseau.

La suite de ce chapitre sera largement consacrée a 1’étude de I'influence des longueurs
d’onde pompe et sonde sur la réponse acoustique de la structure.

3 Reésultats

3.1 Modes acoustiques au sein de la micro-cavité optique
Fonction de détection

La fonction de détection acoustique du super-réseau inséré dans la micro-cavité est ex-
périmentalement obtenue par une mesure en transmission d’une onde acoustique générée
a larriere du substrat par une couche d’aluminium ou directement sur le substrat d’ar-
séniure de gallium. Dans cette configuration, 'utilisation d’une puissance pompe élevée
permet de créer une impulsion acoustique de grande amplitude dont le spectre fréquentiel
va s’enrichir grace a des effets non linéaires intervenant au cours de la propagation au
travers du substrat.

Ainsi, au moment de la détection au sein du super-réseau, seule la fonction de détection
agira sur les fréquences détectées (figure .

Dans cette configuration, les modes ¢ = 0 et ¢ = 2k sont détectés jusqu’au térahertz
montrant la grande sensibilité de la structure.

Génération par la structure

Le mécanisme de génération n’est pas modifié par la présence de la cavité optique en
dehors du fait qu’elle permet un meilleur couplage avec I’onde électromagnétique. La figure
[.9] représente le spectre en fréquence d’un écho dans une configuration ot les faisceaux
sonde et pompe sont focalisés sur le super-réseau.

L’amplitude du mode ¢ = 0 est remarquable et est largement visible jusqu’a 910 GHz.

3.2 Echos acoustiques

Les ondes acoustiques générées par le super-réseau vont ensuite se propager au sein
du substrat, se réfléchir sur la face arriere et retraverser le super-réseau. L’épaisseur du
substrat est d’environ 350 pm, les ondes acoustiques se propagent a une vitesse d’environ
4,72 um/ nsﬂ donnant un temps d’aller-retour d’environ tgupstrat = % = 148 ns. Avec v la
vitesse de 'onde acoustique et e ’épaisseur du substrat.

7. Vitesse des ondes longitudinales basses fréquences dans I’arséniure de gallium. Cette vitesse dépend
de la fréquence et de la température.

95



CHAPITRE 5. SUPER-RESEAU INCLUS DANS UNE CAVITE OPTIQUE

Super réseau inséré
dans une micro-cavité optique

Sonde

0,2

q (nm")

0,0

Amplitude

f (THz)

FIGURE 5.8 — Spectre d’un signal acoustique large bande généré par effet non linéaire au dos
d’un substrat d’arséniure de gallium et détecté par le super-réseau inséré dans la cavité optique.
L’ensemble des modes ¢ = 0 et ¢ = 2k jusqu’a 1 THz sont détectés.
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3 Résultats

Super réseau inséré
dans une micro-cavité optique

Sonde

Pompe

0,2

q(nm™)

0,0

Amplitude du pic
de transformée de Fourier

1,0

FIGURE 5.9 — Spectre de ’écho acoustique généré et détecté par le super-réseau. Les longueurs
d’onde pompe et sonde sont identiques A = 748 nm. Les modes ¢ = 2k et ¢ = 0 sont visibles
jusqu’a 1 THz dans cette configuration sans effet non-linéaire de génération de hautes fréquences
dans la substrat.
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La figure [5.10] est un filtre & 300 GHz d’une trace temporelle. Cette trace posséde un
fort contenu fréquentiel & 300 GHz présentant des variations temporelles caractéristiques
d’une génération a la coincidence et d’un écho acoustique.

Sur la figure [5.10, impulsion pompe arrive sur I’échantillon & ¢ = Ops, générant
fortement des ondes acoustiques a 300 GHz. Ce contenu acoustique généré a la coincidence
pompe-sonde part ensuite dans le substrat et disparait vers 1500 ps.

Vers 2500 ps, la signal acoustique posséde a nouveau un contenu a 300 GHz cor-
respondant & un écho acoustique. Etant donnés les temps de traversée de I’échantillon
tsubstrat = 148ns et un temps de répétition de 12,125 nslﬂ, cet écho n’est pas issu du signal
généré a la coincidence visible a peine quelques nanosecondes plus tot :

técho = 2'06[7_] = tsubstrat — NT = 2,518 (5'6)

Cet écho a été généré n = 12 impulsions de pompe plus t6t, et son temps de vol fait
qu’il apparait dans la méme trace temporelle qu’un signal de coincidence généré 12 pulses
plus tard.

0,08 |
0,06 |- — Filtre 4 300 GHz

0,04

0,02
Ar

r 000

-0,02

-0,04

-0,06 -

-0,08 -

0 1 2 3 4 5
t (ns)

FIGURE 5.10 — Filtre fréquentiel (en rouge) d’une trace temporelle (en noir) contenant un signal
de coincidence et un écho acoustique possédant tous deux un fort contenu fréquentiel a 300 GHz.

L’utilisation d’un laser cadencé a 80 MHz implique que l’ensemble des phénomenes
acoustiques observables seront repliés dans une fenétre temporelle de 12 nsﬂ (figure |5.11]).

8. Soit une fréquence de répétition de 82 MHz.
9. Sur la figure [5.10} Parrivée de 1’écho quelques instants aprés la coincidence est purement fortuit.

98

pL



3 Résultats

T T T T T T T I T | !

ol 28 35 42 49 [+12x125ns
T W _
Ar [ [ . 1 . L . L |
r 00— n
5 ]

_10 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1
0 1 2 3 4 5 6

t (ns)

FIGURE 5.11 — Echo acoustique traversant le super-réseau 140 ns aprés sa génération par le méme
super-réseau. Cet événement est replié dans une plage temporelle de 12,125 ns, délais séparant
deux impulsions du laser.

L’ensemble des mesures présentées dans la suite de ce chapitre concerne 1’écho acous-
tique afin de se placer dans une situation réelle d’utilisation de la structure comme trans-
ducteur opto-acoustique destiné a ’étude des propriétés des matériaux via les phonons
subterahertz et terahertz.

3.3 La technique pompe-sonde asynchrone

L’utilisation d’un schéma pompe-sonde classique ne permet pas d’étude aisée du role
de la longueur d’onde sonde ou pompe sur les capacités de génération ou détection des
super-réseaux. Le super-réseau a cavité optique posséde une dépendance en longueur
d’onde bien plus marquée que les simples super-réseaux. D. Lanzillotti a réalisé une étude
de ces structures en variant non pas la longueur d’onde directement, mais en changeant
I’angle d’incidence du faisceau sonde avec la normale & la surface de ’échantillon [84) 85].
Ainsi, la variation du vecteur d’onde vu par la micro-cavité keyy = nkgcosf permet de
reproduire la variation de longueur d’onde.

D. Lanzillotti montra avec cette méthode que le maximum de génération et de détec-
tion n’a pas lieu pour une méme longueur d’onde pompe et sonde, mais avec une longueur
d’onde pompe située sur le mode de cavité et une longueur d’onde sonde sur les flans du
mode de cavité a haute et basse énergie (correspondant aux deux points situés a mis

Moyennant une épaisseur de substrat légerement variable d’un échantillon a I’autre et un taux de répétition
du laser variant de 78 MHz & 82 MHz, ’écho peut arriver n’importe quand dans la fenétre de 12 ns.
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hauteur du mode de cavité).

Dans les parties suivantes un montage pompe-sonde asynchronelﬂ, découplant les
longueurs d’onde des faisceaux sonde et pompe, nous a permis d’étudier I'influence de la
longueur d’onde sonde ou pompe sur la réponse acoustique de la structure.

3.4 Dépendance en longueur d’onde pompe

Le comportement de la structure vis a vis de la longueur d’onde pompe présente un
comportement tout a fait classique [84] [R5]. L’efficacité de génération du super-réseau
dépend en régime linéaire de la quantité d’énergie électromagnétique que recoit le super-
réseau. Une micro-cavité optique permet d’améliorer le couplage entre le super-réseau et
le champ électromagnétique [84, [85].

L’utilisation d’un schéma d’expérience pompe-sonde en asynchrone (voir chapitre [3))
est nécessaire pour découpler 'influence de la longueur d’onde sonde de la longueur d’onde
pompe. Ici, la sonde est maintenue a 754 nm, la pompe balayant tout le mode de cavité
(figure [5.12)).

La figure [5.12] représente I'amplitude d’un pic de transformée de Fourier du signal
acoustique (mode ¢ = 0 ou ¢ = 2k) en fonction de la longueur d’onde pompe. Comme
prévu, le maximum de génération a lieu au centre du mode de cavité. L’énergie recue par
la cavité et donc le super-réseau est maximum a 756 nm. L’amplitude de la courbe est
fortement corrélée a la courbe de réflectivité ; plus la réflectivité est faible, plus 1’énergie
rentrant dans la cavité optique est forte, et plus le signal acoustique est intense.

3.5 Dépendance en longueur d’onde sonde

L’amplitude acoustique des modes ¢ = 0 et ¢ = 2k en fonction de la longueur d’onde
sonde est bien plus complexe a analyser. Cette derniére fait intervenir 'intégrale photo-
élastique (annexe dont les termes possedent une forte dépendance en longueur d’onde
du fait de 'utilisation de la cavité optique. Les travaux de D. Lanzillotti [84] 85] réalisés
avec des structures proches montrent I’existence de plusieurs maxima de détection au sein
du mode de cavité optique. Les positions de ces maxima dépendent fortement de la phase
du coefficient photo-élastique.

La figure représente la variation d’intensité acoustique pour les modes ¢ = 0 et
g = 2k en fonction de la longueur d’onde sonde. Trois maxima situés respectivement a
745nm, 754nm et 763 nm sont observés au sein du mode de cavité.

L’amplitude de détection en fonction de la longueur d’onde sonde et de la phase du
coefficient photo-élastique est représentée en figure Cette figure est obtenue avec un
modele simple de cavité optique définie par des conditions limites correspondant a celles
de miroirs métalliques ; bien qu’éloignée de la structure réelle, la dépendance en longueur
d’onde fait apparaitre deux ou trois maxima se décalant de la longueur d’onde centrale
du mode de cavité suivant la phase du coefficient photo-élastique.

Le coefficient photo-élastique est mal connu et sa phase peut varier trés largement
aux abords d’une transition électronique. Le super-réseau acoustique placé dans une ca-

10. Décrit plus en détails au chapitre
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FIGURE 5.12 — Amplitude des pics de transformée de Fourier du signal acoustique correspondant
aux modes ¢ = 0 et ¢ = 2k en fonction de la longueur d’onde pompe. Acquisition faite & basse
température (T = 12K). L’amplitude est une image de I’énergie rentrant dans la micro-cavité
optique, avec un maximal correspondant au mode de cavité a 756 nm.
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FIGURE 5.13 — Amplitude des pics de transformée de Fourier du signal acoustique correspondant
aux modes ¢ = 0 et ¢ = 2k en fonction de la longueur d’onde sonde. Acquisition faite a basse

température (T=12K).
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FIGURE 5.14 — Figure a. Partie imaginaire de la fonction de détection pour le mode ¢ = 0 en
fonction de la phase du coefficient photo-€élastique et de la longueur d’onde sonde. Figure b. coupe
de la fonction de détection pour deux phases 0 et 7 suivant les lignes indiquées sur la figure a.

vité optique de I’échantillon B1IR112 présente ainsi une transition électronique autour de
760 nm, rendant particulierement difficile 'interprétation de la figure En prenant un
coefficient photo-élastique P;; dont la phase varie comme indiqué sur la figure |515| a., il
est possible de reproduire en partie les variations observées expérimentalement. La partie
b. de la figure représente I’amplitude acoustique pour le mode ¢ = 0 calculée sous les
hypotheses précédentes ainsi que les valeurs obtenues expérimentalement ; les positions
des pics sont bien reproduites, les amplitudes calculées sont relativement éloignées des
mesures.

3.6 Sensibilité de la cavité au sens de propagation de ’onde acoustique

Les simulations présentées jusque la montrent —pour un méme mode acoustique— une
dépendance de la sensibilité de détection en fonction de la longueur d’onde optique et
de la phase du coefficient photoélastique (figure . Cela signifie que le maximum de
sensibilité pour une phase nulle sera de 753 nm tandis qu'une phase valant 7 donnera un
maximum de sensibilité & 747 nm (figure [5.14]).

La phase du coefficient photo-élastique est une grandeur intrinseque a la structure et
aux matériaux utilisés. Cependant, c’est la phase totale de I'intégrale photo-élastique qu’il
faut prendre en compte pour les calculs. Cette phase dépend aussi de ’'onde acoustique
traversant la structure.

La figure [5.16] représente 'amplitude du pic a ¢ = 0 et ¢ = 2k de la transformée de
Fourier glissante de 1’écho acoustique. Le signal est obtenu dans une configuration pompe-
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FI1GURE 5.15 — Figure a. Partie imaginaire de la fonction de détection pour le mode ¢ = 0 en
fonction de la phase du coefficient photo-€élastique et de la longueur d’onde sonde. Figure b. coupe
de la fonction de détection suivant la ligne indiquée sur la figure a.; les carrés représentent les
valeurs expérimentales de ’amplitude acoustique pour le mode ¢ = 0.

sonde asynchrone, permettant de maintenir I'efficacité de génération et la longueur d’onde
pompe fixe tout en faisant varier la longueur d’onde sonde.

La figure[5.16indique donc le contenu fréquentiel a 300 GHz (fig a.) et 250 GHz (fig b.)
de I’écho en fonction du temps et de la longueur d’onde sonde.

Mode ¢ = 0 : figure [5.16] a.

Le mode acoustique ¢ = 0 posséde une phase constante au cours du temps, ce dernier
faisant vibrer la structure sans se propager dans le super—réseauEl La figure a indique
un contenu fréquentiel a ¢ = 0 allant de 250 ps & 1250 ps correspondant & la durée du
signal. La dépendance en longueur d’onde suit un comportement similaire a celui décrit
par la figure [5.13] et constant sur toute la durée de 1’écho : 3 maxima en longueur d’onde
a 743nm, 755 nm et un dernier plus faible a 766 nm.

Mode q = 2k : figure b.

Le mode acoustique ¢ = 2k se propage au sein de la cavité et du super-réseau. Une
fois a la surface de I’échantillon, I’onde acoustique se réfléchit et se déphase. Ce déphasage
intervient dans la fonction de détection, changeant la sensibilité en longueur d’onde de
I’onde acoustique retour par rapport a I’onde acoustique aller.

11. C’est le couplage entre le substrat et le super-réseau qui transmet la vibration dans le substrat.
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FI1GURE 5.16 — Transformée de Fourier glissante du premier écho généré et détecté par le super-
réseau placé dans une cavité optique pour différentes longueurs d’onde du faisceau sonde. En haut,
figure donnant ’amplitude du pic de transformée de Fourier pour le mode ¢ = 0, en bas pour le
mode ¢q = 2k.
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La figure b. montre I'amplitude du mode ¢ = 2k en fonction de la longueur
d’onde et du temps grace a une transformée de Fourier glissante. Les deux maxima de
sensibilité observés sont décalés dans le temps, 'un correspond & l’onde acoustique aller,
I’autre a 'onde acoustique retour ayant subit une réflexion a la surface de ’échantillon.
Le temps séparant les deux maxima est de 230 ps, correspondant précisément au temps de
traversée du super-réseau et du miroir de Bragg avant d’une onde acoustique longitudinale
se propageant a la vitesse v = 4,72nm/ps.

4 Conclusion

L’insertion du super-réseau dans une cavité optique modifie profondément ses capaci-
tés de transduction opto-acoustique :

— La micro-cavité optique augmente les capacités de génération grace a un meilleur

couplage entre ’onde électromagnétique et le super-réseau.

— Le champ électromagnétique au sein de la cavité optique change les régles de sélec-
tion pour la détection et autorise la détection par le super-réseau de 'onde acous-
tique générée par ce méme super-réseau (le mode ¢ = 0).

— La détection est exaltée par le mode de cavité. La position des pics de détection au
sein du mode de cavité est plus difficile a prévoir puisqu’elle dépend fortement des
coefficients de couplage photo-élastique.

Ces trois éléments font des super-réseaux en cavité optique de bons candidats pour
la transduction opto-acoustique dans la gamme terahertz et sub-terahertz. Une seule et
unique structure permet de générer et détecter des trains d’ondes acoustiques longitudi-
nales se propageant en aller et retour au sein d’un substrat épais. De telles structures
ouvrent largement la voie a I’étude en spectroscopie acoustique de nano-structures —telles
que des boites quantiques— enfouies en profondeur ou déposées sur la face arriere du
substrat.

Concernant 1’échantillon étudié au cours de ces travaux de thése, I’étude des simples
super-réseaux a montré l'importance des transitions électroniques sur l'efficacité de
génération et de détection. Le défaut de fabrication a fortement décalé le mode de cavité.
Ce dernier s’est ainsi éloigné des longueurs d’onde correspondant aux transitions £ H Hq
et B LH; situées a 800 nm et 793 nm. L’efficacité de transduction de la structure pourrait
étre grandement améliorée en faisant coincider le mode de cavité avec les transitions
électroniques.

Dans le cadre de ces travaux, cette structure nous a permis d’étudier la variation
de l'atténuation des phonons en fonction de la température. Le super-réseau a cavité
optique est utilisé ici comme un simple transducteur permettant de suivre 'amplitude de
I’onde acoustique ayant parcouru un aller-retour dans un substrat d’arséniure de gallium.
Les variations d’amplitude sont ensuite reliées aux variations de I'atténuation au sein de
Parséniure de gallium (chapitre [7)).
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CHAPITRE 6. THEORIE DE L’ATTENUATION ULTRA-SONORE

Moliére
- N’avez vous point quelques principes, quelques commencements des
Sciences ?

- Oh! Oui, je sais lire et écrire.

e chapitre est consacré au développement de la théorie de Landau-Rumer concer-
nant l'interaction entre trois phonons. Les coefficients de couplage seront traités
dans le cadre de l'approximation des grandes longueurs d’onde. L’apport de

I’anisotropie et le role de la dispersion sur 'efficacité des processus a trois phonons seront
discutés.

Les notions d’atténuation, de temps de vie de phonons, de libre parcours moyen et
de taux d’interaction seront utilisées dans le méme contexte. Expérimentalement, il est
plus facile d’avoir acces a o = % (en um~!, T'inverse du libre parcours moyen [) relié a
I’atténuation ultra-sonore par la relation ci-contre :

A(z) = Ape™** (6.1)

Ou A(z) est Pamplitude du champ acoustique & une distance z, et Ay le champ acoustique
a Dorigine.

Le taux d’interaction et le temps de vie sont reliés entre eux par les relations suivantes
a latténuation :

I'=2av = - (6.2)
T

Avec 7 le temps de vie (en ns), I' le taux d’interaction (en ns~!) et v la vitesse du phonon
(en pm/ns).
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(@]

O O O O O

0O O O O o O o

(¢]

O O O O o

¢; désigne le phonon ¢ = 0..2 du processus & trois phonons. ¢g est le phonon acous-
tique, ¢12 un phonon du bain thermique

p : polarisation longitudinale (La), transverse lente ('Ts), transverse rapide (Tf)

q : vecteur d’onde acoustique (en nm™1)

q : norme du vecteur d’onde acoustique (en nm™!)

qp : mode de phonon de vecteur d’onde q et de polarisation p

v; : vitesse de 'onde acoustique associée au mode acoustique du phonon ¢ dans le
mode ¢p; au centre de zone

N; : population du phonon

; : population du phonon a I’équilibre

S

S

: hamiltonien

: énergie potentielle totale du cristal

: énergie potentielle entre deux atomes du cristal

: énergie potentielle par unité de volume

af..n © dérivée ni®me de Pénergie potentielle par rapport au déplacement atomique

S S D

A : indice de maille au sein du cristal
k : indice de 'atome au sein d’une maille du cristal

r (2) =r (,{‘,) +r (%) : position de I'atome £ au sein de la maille A

u (2) : Déplacement atomique de I’atome k au sein de la maille A

e ()
I : Nombre de mailles du cristal

V' : Volume total du cristal

M (k) : Masse de I'atome x dans une maille du cristal

= : Egalité formelle

: vecteur polarisation
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1 Introduction

L’atténuation des ondes mécaniques dans le domaine fréquentiel allant du gigahertz au
terahertz possede un grand nombre de causes qui peuvent étre séparées en deux groupes
[86, 52, 87] : les causes intrinseques d’une part et extrinseques d’autre part.

rigines extrinséques de ’atténuation
(@) t de Patt t

Un processus est dit extrinseque s’il a pour origine un défaut du cristal. Ainsi, la
diffusion de phonons sur les défauts au sein des cristaux (défauts ponctuels — substitution
d’un atome ou lacune atomique —, dislocations ou encore joints de grain), ainsi que la
rugosité des interfaces participent a ’atténuation des phonons. Une autre origine de ces
processus extrinseques est la variation de masse entre les isotopes d’un méme atome du
réseau cristallin [88], [89] ; cette atténuation due aux isotopes est bien plus rédhibitoire
comparativement aux défauts structurels dans la mesure ou elle est bien plus difficile a
éliminer.

Origines intrinséques de I’atténuation

Les processus intrinseques responsables des temps de vie finis des phonons sont déter-
minés par les processus anharmoniques par lesquels un phonon acoustique peut interagir
avec les phonons du bain thermique pour se transformer en un ou plusieurs phonons
(par collision ou fission spontanée)[90]. Dans un cristal parfait, sans défaut structurel et
isotopiquement pur, il s’agit de la seule cause d’atténuation ultra-sonore [63]. Ce type
d’interaction lié & ’anharmonicité conduit & la "viscosité de réseau" [91].

Ces processus ont une forte dépendance en température via les facteurs de population
de phonons, rendant ainsi les mesures d’atténuation en température tres sensibles a cette
classe de processus comme nous le montrerons plus loin (partie p.

L’anharmonicité des potentiels inter-atomiques est une condition nécessaire au retour
a I’équilibre thermique du bain de phonons. Dans le cadre harmonique, 1’énergie déposée
dans un mode ne peut quitter ce mode. La premiere approche numérique du couplage
de modes dans le cas d’une chalne linéaire d’atomes liés par des forces de potentiels non
harmoniques fut menée par Enrico Fermi en 1955 sur l'ordinateur MANIAC 1E| situé au
centre de recherche de Los Alamos (figure[6.1] p[113] E. Fermi, J. Pasta et S. Ulam [92]).

Théories de ’atténuation

Deux approches distinctes de I'atténuation des ondes acoustiques par interaction avec
le bain thermique de phonons sont largement utilisées aujourd’hui : I'approche de Landau-
Rumer [93] d’une part et d’Akhiezer [94] d’autre part.

L’approche de Landau et Rumer datant de 1937 [93] consiste & déterminer le taux
d’interaction d’une onde acoustique avec les phonons thermiques. L’onde acoustique est

1. MANIAC pour Mathematical Analyzer, Numerical Integrator, and Computer est 'un des premiers
ordinateurs basé sur une architecture de Von Neumann et développé par von Neumann lui-méme.
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Fig. 1. — The quantity plotted is the energy (kinetic plus potential in each of the first five

modes). The units for energy are arbitrary. N =32; a = 1/4; 3¢ = 1/8. The initial form

of the string was a single sine wave. The higher modes never exceeded in energy 20 of our
units. About 30,000 computation cycles were calculated.

FIGURE 6.1 — Simulation réalisée par Fermi, Pasta et Ulam montrant I’énergie présente au cours
du temps dans chaque mode de vibration du systéme. Dans le cas de forces inter-atomiques
non harmoniques, I’énergie ne reste pas dans le mode de départ, mais se répartit dans d’autres
modes propres par couplage anharmonique. Ces simulations ne rendent pas compte du principe
d’ergodicité.

traitée microscopiquement comme un exces du nombre de phonons dans un mode acous-
tique. L’article original s’attache a décrire des processus d’interaction a trois phonons
en négligeant ’anisotropie du cristal et la dispersion. Depuis, de nombreux travaux ont
étendu cette théorie pour comprendre les effets de I'anisotropie (Herring en 1954 [95] et
Simons en 1957 [96]) et de la dispersion (Maris et Tamura en 1995 [97]).

Dans 'approche de Landau-Rumer, ’énergie et la quantité de mouvement doivent se
conserver au cours de la collision ou de la fission. Ces conditions sont strictes a basse
température, lorsque le temps de vie est tres long devant la pulsation de I'onde étudiée
wT > 1. Dans ces conditions, ’énergie et la quantité de mouvement sont bien définies.
A contrario, & haute température, lorsque wr ~ 1 et wr < 1, ces régles de conservation
deviennent plus laches.
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Dans ce cas, une autre approche a été proposée par Akhiezer [98]. Il considére 1'onde
acoustique comme un champ de contraintes macroscopiques perturbant localement les
populations de phonons w7 < 1. Le couplage entre cette onde macroscopique et le bain de
phonons passe par une relaxation locale des populations de phonons vers leurs populations
d’équilibre qu’il est possible de décrire au moyen de ’équation de transport de Boltzmann.

En effet, la répartition en fréquence et polarisation des populations de phonons du
bain thermique dépend de la contrainte au sein du cristal, conduisant d’une part a une
migration des phonons entre régions chaudes et froides et d’autre part a un retour a
I’équilibre local des populations relatives des phonons polarisés transversalement et lon-
gitudinalement. Concernant ce dernier point, les variations de population de phonons
transverses et longitudinales ne sont pas identiques face a une variation de température ;
des échanges entre les populations de phonons de polarisation distincte ont donc lieu par
I'intermédiaire de I’anharmonicité du cristal.

Par conséquent, ces retours a 1’équilibre local —par migration ou échange entre les
populations transverses et longitudinales— conduisent & une perte d’énergie de 'onde
acoustique macroscopique.

Initialement, cette approche fut utilisée pour calculer I’atténuation a haute tempéra-
ture ot wr < 1; elle fut ensuite étendue quelque soit la valeur de wr [99] dans le régime
des hautes températures.

La théorie de Landau-Rumer est un calcul simple de perturbation mené au premier
ordre. Il est possible d’introduire rigoureusement les effets de temps de vie finis des pho-
nons thermiques en introduisant des termes de perturbation d’ordres supérieurs. Une
approche diagrammatique a été proposée par Bernard Perrin [100] 10T, 102] qui démontre
que lorsque wr < 1, une série infinie de diagrammes échelles doit étre prise en compte. La
sommation de ces diagrammes conduit alors a la résolution d’une équation de Boltzmann
et permet de retrouver rigoureusement l'approche d’Akhiezer.

2 Cadre mathématique

2.1 Situation expérimentale

Les mesures d’atténuation réalisées dans le cadre de cette thése au sein de ’équipe
de Bernard Perrin ont été faites a basse température entre 15 K et 100 K dans ’arséniure
de gallium (composé diélectrique) sur des phonons subterahertz & terahertz (0,1 THz a
1THz). Dans ces conditions expérimentales, nous sommes entierement dans le régime
wT > 1 ou les interactions peuvent étre limitées a 3 phonons et I'approche de Landau-
Rumer est donc valable.

L’onde acoustique sera assimilée & un faisceau de phonons haute fréquence ; 'atténua-
tion sera traitée comme l'interaction de ce faisceau de phonons acoustiques hors équilibre
thermique avec I’ensemble des phonons du bain thermique.

Dans le domaine de températures étudié, seuls les processus faisant intervenir trois
phonons seront pris en compte. Il sont statistiquement beaucoup plus probables que les
processus multiphonons d’ordre supérieur.
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9,
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y

Fission Collision

FIGURE 6.2 — Exemple de processus mettant en jeu trois phonons.

Un processus a trois phonons donné peut étre décrit par la relation suivante :

Po+ X-P1 — P2 (6.3)

ou p; est la polarisation du phonon ¢;, x = +1 pour un processus de collision, et —1 pour
un processus de fission.

Les phonons ¢ sont indexés de 0 & 2 : ¢g est le phonon acoustique introduit en exces
dans le systeme, ¢1 2 sont les phonons du bain thermique.

2.2 Théorie de Landau-Rumer

L’approche théorique de Landau-Rumer est en tout point similaire a la situation expé-
rimentale décrite dans cette thése. Elle consiste a prendre un bain de phonons & 1’équilibre
thermique a une température T'. Les phonons sont des bosons; le nombre de phonons de
vecteur d’onde q, et de polarisationE] p est donc donné par la statistique de Bose-Einstein
52 :

1

n(qp) - oBhw(

Bt — 1 (6.4)

avec B = k%T
L’introduction d’une onde acoustique dans le systéme équivaut a faire varier la po-
pulation de phonons du mode qpy d’une quantité AN = N(qpg) — n(qpo), ou N est la
population hors équilibre. Le temps de vie des phonons acoustiques hors équilibre ther-
mique est alors défini par la relation suivante :
dN(qpo) _ dAN(qpo) _ AN(qpo)

dt dt - T(apo) (6.5)

La grandeur % est calculée grace a la regle d’or de Fermi permettant de calculer

la probabilité par unité de temps de passer d’un état quantique initial |1);) vers un état
final [1¢). Les états initiaux et finaux sont définis par I’émission ou I’absorption d’un
phonon ¢g.

2. Un mode de phonon sera désigné par qp d’une maniére générale, lorsqu’il n’y a pas d’ambiguité sur
la polarisation p, cette derniere ne sera pas précisée.
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) _ 2005 lwsleivara s - By
ft

(6.6)
—> (s [H|yi)2(E; — Ey)}
=

E; et E; sont les énergies des états [1;) et |¢f). Les sommations sur les indices fT et
[~ correspondent aux états |1;) ayant soit N 4+ 1 ou IN — 1 phonons par rapport a 1'état
initial.

H correspond a I’hamiltonien du cristal : H = E.;,, + ®. Un développement en puis-
sance du déplacement atomique de I’énergie potentielle inter-atomique donneE| :

- . od 1 92d 1 B3P
d=3 i+ g, + =
o+t ; ou T g % duou, m TG ZZ oy

n““gﬁ;;zﬁ;;Ulunzun,+'“. (6.7)

s 11l

La position d’équilibre atomique correspond au minimum d’énergie potentielle, le pre-
mier ordre du développement limité de 1’équation (6.7]) est donc nul.

1 82
2 %n: Ou 0y, Htim (©68)

Nous devons donc considérer le terme cubique de 1’énergie potentielle des déplacements
atomiques du réseau cristallin pour autoriser le couplage entre phonons [63].
Le potentiel inter-atomique s’écrit :

— U U Uy, = Z B yrn Uil U, (6.9)

lmn

Z 8u16um8un

En sommant sur tous les atomes du cristal, la partie anharmonique de I’hamiltonien

est donnée par ’équation :
1 ~
Ho=03= ¢ > > P (orde) w (20) wn (22) wa (22) (6.10)

AoA1 A2 I,m,n
KoKR1K2

u; est la coordonnée du déplacement u du ™€ atome de la A\¥™€ cellule relativement &
sa position moyenne x(A\, ). Il est possible de décomposer le déplacement en une somme
d’ondes planes harmoniques de vecteur d’onde k, de pulsation w et de polarisation e

[103, 52, [63] :

“’ @:%(mwez(qm la(ap) - af (—qp)| 17X = zul (apo)
(6.11)

3. [, m et n sont les indices des composantes des coordonnées cartésiennes.
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ol M est le nombre de mailles du cristal; a et a™ sont les opérateurs annihilation et
création respectivement, définis tels que [104] :

a'ln) = vVn+1|n + 1)
aln) = v/nln — 1) (6.12)

|n) dénote un état quantique de n bosons dans le méme état.

Dans I'équation (/6.10]), les phonons ¢q 12 jouent un réle équivalent, ils peuvent étre
intervertis indépendamment du résultat final. Ainsi, en fixant un phonon dans le mode

apo, 'équation (6.10) devient :

Ho=3-2 > > S @i(apo)im(ap:)in(ape) (6.13)
ap1,dpP2 \g A1 A2

Imn Ko'K1’K2

En remplagant u; dans 1’équation (6.13)), et en introduisant une masse atomique
moyenne par maﬂle M dans 'expression de @ :

n3/2 m
Ho= ot )3 (qpo,qphlgpz)
P~ apr,ap2 (w0w1w2)
x |a(apo) — at(—apo)] [alap1) — af(—ap)| |a(aps) — a'(~ap2)]
(6.14)
avec
M3/2 (/I\)lmn (282%23)
2m(qpm qp1, QPz) = —GZ(QPO, Ko)em(qm, Hl)en(qPQa %2)
Vo 4 /MM, M,
Kok 1R (6.15)

(e oo (M o
e (o x() e x() o <))

&\)lmn est invariant par translation dans le cristal. En notant x (2) =X (ﬁz) +x @g),
la partie exponentielle complexe de ’équation (6.15)) se réécrit :

e
(6.16)
L’argument de la premieére exponentielle doit donc étre un multiple entier de 27 puisque
I’équation doit étre indépendante du choix du vecteur de translation. Par consé-
quent, e2m(@otaita)x(X) peut étre remplacée par un symbole de Kronecker de la forme
d(qo +q1 + g2 — Q), avec Q un vecteur du réseau réciproque.
Dans la suite, nous poserons d(qp + q1 + q2 — Q) = A(qo + Q1 + q2), représentant la
conservation du vecteur d’onde au sein du cristal par des processus normaux ou Umklapp
[105, B9].

~ %
4. M = Vmaillep = Wp
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L’équation (|6.15)) se réécrit alors de la fagon suivante :

0 A1\
Pimn (Hon}ng)

M(apo, api, apz) = Alao + a1 +a2) M*? Y M,y M, M,
kot k1 Ko

—A1A2
KoK1K2

X BI(QPO, Ho)em(qm, fil)@n(QP% Hz)

; . A1 . A2
el x() e ()

(6.17)

Les équations ([6.2)), et (6.14)) donnent I'expression de l'atténuation suivante :

dN(qpo) _  @h? 1

dt 16V pdwoug qp%;pQ Wiwo
x| D2 1ws 9 [ao — ab] [ar — al] a2 — af) [0 Po(B; — Ey) (6.18)
er

= D (5|0 |ao — ab| [a1 — af| |az — ab] ) P5(B: - Ey)
-

Le produit d’opérateurs a et a peut se réécrire :
{ao — aH [a1 — aﬂ [ag — aq =agaiaz + aoa1a$ + aoaJ{aQ + aoa];ag

T T ol Toto1

(6.19)
—|—a$a1ag + agalag + agaiay + agajag

Les termes agajas et a%cﬂag ne satisfont pas la conservation de I’énergie d(E; — Ey),

ils correspondent a I'annihilation ou la création de trois phonons. Parmi les six termes
restant, trois correspondent a la création d'un phonon ¢ (états f* non nul) et trois a
Pannihilation d’un phonon ¢ (états f~ non nul). De plus, les opérateurs aga; ag et agaJ{ag
d’une part, agalag et agaJ{az d’autre part sont équivalents par permutation des phonons
¢1 et ¢o. Deux états quantiques différents étant orthogonaux entre eux, il est possible

d’inverser les sommes fT et f~ avec le carré.
L’équation (|6.18)) se réécrit donc :

dN(qpo) wh 1

dt 16V plwoug qg;m oo s iman, apy, —ap)aoaiablun) o(wo +wi — w)
+ (17| (apo, —ap1, —apz)aoalabli;)6(wo — wy — wo)
—2|(4 |9 (—qpo, —ap1, apz)apal as|i) |26 (—wo — wi + wa)
+1(2 |9 —apo, apr, ape)abaras i) 26(—wo + wi + ws)]
(6.20)
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En substituant (6.12)) dans (6.20]), et avec les relations de symétrie de 'opérateur 9t :

dN (qpo) _ wh Z 1
dt 16V p3wovg Ao D162

X [2-97(2(01110,%?1, —qp2)(NoN1(N2 4 1) — (No + 1)(N1 + 1)N2)d(wo + w1 — wa)

+ M (apo, —ap1, —ap2) (No(N1 + 1)(Na + 1) — (No + 1) N1 N2 )5 (wo — wy — WQ)]
(6.21)

Soit, avec Ng =ng+ AN, N1 =nq et Ny = nglﬂ

dN(apy)  7h !
dt 16V p3wovg Ao W12

x 2.9 (apo, apr, —ap2)((no + AN)ni(ng + 1) = (no + AN + 1)(n1 + 1)n2)3(wo + wi — ws)
+ M (apo, —ap1, —ap2)((no + AN)(n1 + 1)(ng + 1) — (ng + AN + 1)ning)d(wo — wi — w2)}
(6.22)

Par définition, les termes de populations a ’équilibre donnent une contribution nulle.
En ne gardant que les termes en facteur de AN :
dN(qpo) wh 1

3
dt 16V p3wovg apraps Y192

X |29 (apo, api, —ap2) (1 — n2)d(wo + w1 — ws)

+92(apo, —ap1, —ap2) (1 + n1 + n2)d(wy — wy — wQ)]
(6.23)

In fine, 'atténuation dans le cadre de la théorie de Landau-Rumer a pour expression :

h 1
a= x (2.9 (apo, ap1, —aps) (n1 — n2)d(wo + wi — wa
%Vﬁ%%qg%QNW [2.90%( )( )6( )

+900 (apo, —ap1, —ap2)(1 + 11 + n2)d(wo — wy — WQ)}
(6.24)

Cette relation peut se décomposer suivant les deux types de processus existant : fission

ou collision.

1o - /P0P1L — mh 2 — — —
Collision : apst = 32V ot qp%m 1oon X [2.9)? (apo, gp1, —gp2)(n1 — n2)d(wo + w1 w2)}
. mh 1 9
Fission : afy ,, = =2 3" ———x [0%(apo, —apr, —aps)(1 + m1 +n2)(wo — wi — )]

Prp2 39V pdwong a Wiwo

p1,9p2

(6.25)

5. n; sont les populations a I’équilibre.
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Avec pour facteur de populations associé :

Collision : n; — ny
(6.26)
Fission : 1 +nq + ng

2.3 Les régimes d’approximation dans la théorie de Landau-Rumer

Les équations donnant le temps de vie dans la théorie de Landau-Rumer sont concep-
tuellement simples & interpréter : ’ensemble des triplets de phonons {¢g, @1, ¢2} satis-
faisant la conservation de I’énergie et du vecteur d’onde participe a ’atténuation totale
moyennant leur population au sein du bain thermique et un coefficient de couplage 9t
dépendant des caractéristiques des trois phonons.

Le calcul analytique général de ces équations présente deux difficultés majeures :

— La recherche des triplets {¢g, 1, ¢2}

— L’expression du coefficient de couplage

La méconnaissance de ces deux aspects du probleme ont mené a une succession d’hy-
potheses fortes permettant de mener les calculs; la premiere d’entre elles décrite dans
larticle de Landau et Rumer [93] consiste & mener le calcul dans le cas d’un cristal iso-
trope, en négligeant la dispersion et en prenant un développement limité aux grandes
longueurs d’onde pour le coefficient de couplage 9.

Les relations de dispersion

La prise en compte de ’anisotropie et de la dispersionlﬂ engendre une grande richesse
dans les processus a trois phonons a envisager. Cette richesse est détaillée dans la suite
de ce chapitre, ot nous décrirons dans un premier temps les apports de I'anisotropie puis
dans un second temps l'influence de la dispersion dans un cadre général.

L’influence précise de la dispersion est en soit un probléme complet puisqu’il néces-
site le calcul exact des couples vecteurs d’onde-fréquence pour chaque polarisation dans
toute la zone de Brillouin. Il n’existe pas de relation analytique donnant les relations de
dispersion exactes dans toute la zone de Brillouin pour les cristaux réels d’arséniure de
gallium ou de silicium par exemple.

Différentes approches sont a envisager pour ces relations de dispersion. La premiere
consiste a en négliger les effets. Les fréquences et les polarisations sont alors calculées
sous le modele de Debye en résolvant I’équation de Christoffel [106] faisant intervenir des
constantes élastiques macroscopiques :

pwie; = Cijqiqier (6.27)

ou les Cjji; sont les constantes élastiques du deuxiéme ordre. Dans ce modele, les fré-
quences sont linéaires en vecteur d’onde w = qv ou v est la vitesse de 'onde acoustique
et ne dépend que de la direction de propagation et de la polarisation envisagée.

6. Par opposition a la relation linéaire entre vecteur d’onde et fréquence dans le modele de Debye.
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Le deuxiéme modele de dispersion est le Rigid Ion Model (RIM [107, 108]). Ce modele
de dispersion vise a décrire les cristaux de type cubiques faces centrées (NaCl, GaAs,
Si par exemple) a partir des interactions inter-atomiques. Ce modeéle a 11 parametres
ajustables ne permet cependant pas de reproduire le comportement des phonons situés
en bord de zone de Brillouin [I09] et fournit des polarisations de phonons éloignées de la
réalité.

La troisieme et derniere approche utilisée dans ces travaux repose sur 'utilisation de
calculs abinitio [110]. Ces procédures numériques permettent de calculer les relations de
dispersion et les polarisations de phonons dans toute la zone de Brillouin avec un trés bon
accord avec la réalité.

Le coefficient de couplage I

Le coefficient de couplage 90 fait intervenir les potentiels inter-atomiques de la struc-
ture cristalline. Ces potentiels inter-atomiques sont & I’heure actuelle trés mal connus.
Seule I’approximation des grandes longueurs d’onde faisant intervenir les constantes élas-
tiques macroscopiquesm permet de caractériser la dépendance en vecteur d’onde q de ce
coefficient de couplage.

2.4 L’approximation des grandes longueurs d’onde

La relation fondamentale de la dynamique appliquée aux milieux élastiques continuslﬂ
s’écrit en développant aux ordres supérieurs a 2 la dérivée du déplacement atomique u
[LIT, [112]

2 2 3
0 U; 0 Uj +id 0 Uj
)

o " - 6.28
Pz = Mg oz T ORI G 8,05, (6:28)

L’équation (6.28]) admet comme solution une onde plane de la forme u; = Ujei(k'x*“t)
et doit satisfaire I’équation suivante :

{Dij - pw2(5ij} Uj =0 (629)

ou Djj = Cijuqrq + tdikjimqrqgm + ... est la matrice dynamique décrivant donc
les interactions et les potentiels inter-atomiques. La connaissance de cette matrice
permettrait de caractériser le coefficient de couplage 9t de I'interaction a trois phonons.

La suite de ce paragraphe est consacrée aux calculs de 'expression du coefficient de
couplage N aux grandes longueurs d’onde.

7. Ces constantes élastiques —déterminées expérimentalement— sont aussi mal connues.
8. L’hypothése d’un milieu élastique continu est en soi une approximation des grandes longueurs d’onde
devant les distances inter-atomiques.
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Expression de ¢,3, aux grandes longueurs d’onde

Reprenons l'expression de 9t donnée en ([6.15)) :

~ B Ao A1 A
N3/ gy (20, 20,722)

M(apo, ap1,qap2) = €a(qpo; ko)es(apr, £1)ey (apz, K2
( ) V Nowh \/m 04( ) B( )7( )

KO’K1’K2
(a0 x(20)+ar - x(2)+ar - x(22))
Xe

(6.30)
A Tordre 0, les polarisations deviennent :
M,
er(ai, ki) = |~ ei” (qi) (6.31)
M
Posons
. . Ao . A . A2
=~ il ao +a1 * x +az * x
War= 3 Futig 2 2pe (0 o @)
Ao A1 A2
KO'K1’K2
Le développement limité des W,3, pour q; petit a pour expression :
Woapy =W + Z Wag — g Z L Gis ¢ + Z S Qis Gk
7= Wagy B 8qz 8% %76 3%53%@ by
105Ckn
(6.33)

avec (i,7j,k) = 0..2 correspondant aux indices de phonons ¢g, ¢1 et ¢2; (0,(,n) = 1..3
sont les indices de coordonnées cartésiennes.

2
Cette approximation est valable tant que la longueur d’onde (A, = —) est grande

devant la portée des forces inter-atomiques au sein du cristal. Sous cette condition, le
terme de couplage ® maintient la validité du développement limité de l'exponentielle
pour X (éz) —-x (ﬁj) grand puisque dans le cas de forces d’interaction a courte portée, d
va rapidement tendre vers zéro.

Les dérivées partielles ont pour expression :

Wapy _ |
T =i YD g (2 ) () (6.34)
qis Ao A1 As
KO’K1’K2
aQWaﬂv .
— = i} 0’/\1’>\2 Ai) g (i 6.35
aQiﬁaqjC )\o;)\z O‘fBV o7 ng) ( ) < ('{J> ( )

KO’K1’K2
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PW,,
chqumi B /\0%)\2 (I)O‘ﬁ'y 28’ 2}’ 23) <>\ ) ¢ ( ) T ()\k) (636)
KQ’K1’K2

L’invariance par translation des (f)ozﬁv dans les cristaux [I13] conduit a I’égalité sui-
vante :

> dapy =0 (6.37)

Ri

Dans les équations 1-) et (6.35)), en raison de la triple sommation et de la présence
d’au maximum deux x. 1 , il est toujours possible d’isoler une somme de la forme de

oW, 0w,
(6.37). Ainsi, aﬁ'y:Oetia’B’y:O
0¢is 0qi50qj¢
Pour les mémes raisons dans (6.36]), seuls les termes tels que les (i, j, k) sont différents
deux a deux contribuent a la somme. Ainsi (6.36)) s’écrit :

PWag
Dasdncdm AO%:AQ oy (0, 22)ms (R0) 2 (M) 2 (32)  (6:38)
KO'K1’K2

Lien entre les constantes élastiques de Brugger S;jiim, et ®.py

L’identification des expressions de ’énergie libre microscopique et macrosco-
pique permet de trouver une relation entre les constantes élastiques et les parameétres de
couplage. L’approximation des grandes longueurs d’onde permet d’avoir des déformations
dont la longueur caractéristique est plus grande que les forces d’interaction, par consé-
quent les déformations macroscopiques sont homogenes aux déformations microscopiques :
la déformation des mailles atomiques et la déformation cristalline sont homothétique 'une
de ’autre. Cela revient a négliger les déformations internes aux mailles du réseau cristallin
(il n’y a pas de déplacement d’un sous réseau par rapport & un autre).

Dans la théorie de la déformation élastique, la déformation 7,43 s’exprime en fonction

0
des déformations relatives e,g = Hla :
O0xg
1
Nap = 5 | Eap + Ega + > ciatis (6.39)
i

Les constantes élastiques de Brugger sont définies avec la déformation 7 :

d=V - P

6.40
(D ‘I)O + Z Coz,b’na,é’ + 3 Z Caﬁ’yﬁnoz,b’n'yé + Z Caﬁ’yéyunaﬁnw&n#l/ + .. ( )

ap aﬁvé aﬁv&w
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qui s’écrit en terme de déformation relative (6.39) :

D =Py + Z Copeap + = 5 Z Capys + C3s0ay) Eapenrs
af afBvyd

6.41)
1 (
+ 6 Z (Cocﬂvcslu/ + Caﬂuéé'yu + Cﬁéuyfsa'y + Cu,@yééau) EapBEysE v + ...
afyouv
Soit I'expression macroscopique de 1’énergie interne :
=&+ Saptast 5 Z Sapr6€aptng ‘o 5 Y SaprbuvEapEestur T (6.42)

apf 04,3’75 afyduv

L’équation (6.10)) fournit I’expression microscopique des coefficients de couplage, en
réécrivant (6.10f), les déplacements microscopiques u; s’expriment en fonction du gradient
du déplacement wu; (2) = €% (ﬁ)ﬂ :

B =B+ 3 358 (1) 5 (23) s+ 2 3 B (020) 25 () 25 () 2o
>\O af 282} afyo

t 5 X T B (i) mo () o () = (32) conrite + -
)xo/\1)\2 aByouv
KOK1K2

(6.43)

En assimilant les termes du troisieme ordre des équations (6.42)) et -, et en les
substituant dans 1’équation (|6 :

1 PWayp

—_ = 45 v 6.44
V 0q050q150q2, eBrp (6.44)

Le coefficient de couplage (6.30) devient dans I’approximation des grandes longueurs
d’onde :

M(apo, ap1,ap2) = =i D Sapysuea(do)eq(di)en(d2)q0sq15920 (6.45)
afyouv

avec Sag o = Caprsuw + 0ayCasuw + 6apChuqs + 04, Capov

9. Les facteurs combinatoires résultants de la levée d’indétermination des termes relatifs aux phonons
@0, P1, P2 sont pris en compte dans I’équation (6.43)).
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3 (énéralité sur les processus a trois phonons

3 Généralité sur les processus a trois phonons

Lois de conservation

L’expression générale pour un processus d’interaction & trois phonons est (6.3) :
Po+X-P1 —> P2 (6.46)

avec p; la polarisation du phonon gbim x = 1 pour une collision, y = —1 pour un processus
de fission spontanée.

Les processus d’interaction a trois phonons doivent vérifier les regles de conservation
de I’énergie et de 'impulsion au cours de la transformation, auxquelles il faut rajouter les
relations de dispersion.

Q@ +tXx a=92+Q
wo +X w1 =ws (6.47)

wi = fdispersion(qiapi) 1 =0..2

ou Q est un vecteur du réseau réciproquelﬂ ou zéro.

a o Y F(qopo,aip1) * 6s(wo — Qq,)
q1 (6.48)

avec qu =¥ w1(<l1) - wz(‘loﬂh)

Densité d’états a deux phonons

Dans une géométrie a trois dimensions, I’espace solution des processus a trois phonons
est une surface completement définie par le jeu d’équations . L’aire de cette sur-
face peut étre interprétée comme une densité d’états a deux phonons pour les processus
d’interaction & trois phonons; cette aire est définie par les relations suivantes :

Collision :
1
SpPt = v Z d5(wo(do) +wi(q1) — wa(qo, q1))
& 6.49
Fission : ( )
&1, = = 3 ds(wolan) — wi(ar) — wado. 1))
\%4
q1

Au facteur de couplage et de population pres, ces expressions sont semblables a celles
donnant 'atténuation dans le cadre de la théorie de Landau-Rumer et peuvent servir

10. La, sT, et fT pour une polarisation longitudinale (Longitudinal acoustic), Transverse lente (slow
Transvers) et Transverse rapide (fast Transvers)

11. L’impulsion totale de I’ensemble des phonons n’est a proprement parlé pas conservée dans le cas de
processus Umklapp.
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d’approximation pour accéder a la dynamique d’évolution de ’atténuation en fonction
de la fréquence et de la température.

Indépendance des processus dans ’approche de Laudau-Rumer

L’équation (|6.24]) est une fonction linéaire des processus. Il est donc possible de les
traiter de maniere indépendante les uns des autres. Concernant la dépendance en tempé-
rature, il est a remarquer que :

— Les processus de collision (x = +1) dépendent de la présence de phonons ther-

miques, et donc leur efficacité s’écroule a basse température (n; — na).

— Les processus de fission (x = —1) sont présents méme a température nulle

(1 4+ n1 + ng2), mais ils sont moins efficaces que les processus de collision pour les
phonons acoustiques de basse énergie car ils impliquent une petite surface de la
zone de Brillouin.

Le phonon ¢ de polarisation pg est un phonon acoustique introduit dans le systeme
et par conséquent est hors équilibre thermique. D’un point de vue expérimental, produire
des phonons acoustiques de polarisation longitudinale dans le régime sub-terahertz a te-
rahertz est devenue tres récemment possible grace a la transduction opto-acoustique. La
production d’ondes acoustiques transverses est loin d’étre parfaitement maltrisée dans
cette gamme de fréquence. Bien que des résultats soient donnés pour les polarisations
transverses (partie [4 en page , I’étude portera principalement sur des phonons acous-
tiques longitudinaux (partie [3[ en page .

3.1 Dépendance en température des processus a trois phonons

La dépendance en température de 'atténuation dans le modele de Landau-Rumer
intervient dans les facteurs de populations de phonons du bain thermique (6.4) :

Haute température

La dépendance a haute température est aisée a donner. Si kT > hwmmEL avec
Wmaz 1a plus haute fréquence de phonon du bain thermique se couplant avec un phonon
acoustique, alors quel que soit le phonon thermique participant a I'atténuation n ~ khb—g

Par conséquent ’atténuation est linéaire en température a haute température :

axT (6.51)

12. Tout en restant dans le domaine de validité de la théorie de Landau-Rumer.
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3 (énéralité sur les processus a trois phonons

Basse température

La dépendance a plus basse température est plus délicate a obtenir et dépend
fortement du processus considéré.

e Pour les processus de fission, la dépendance en température est négligeable & basse
température. En effet 1 > n, par conséquent le facteur thermique (6.26) 1+ nq + ng ~ 1.

e Pour les processus de collision, la dépendance en fréquence et température a été
étudiée par Herring [95]. Dans le régime kT < hw :

o o wh T (6.52)

avec a un entier compris entre 2 et 4 [95] et dépendant de la structure cristalline. Pour
I’arséniure de gallium a = 3.

3.2 Les processus de collision : py + p; — po

L’objectif de cette partie est d’apporter des éléments de discussion sur les regles de
sélection des processus a trois phonons autorisés dans le cadre de la théorie de Landau-
Rumer, ainsi que l'influence de l’anisotropie et de la dispersion sur les changements
concernant ces regles de sélection.

L’expression de I'atténuation causée par ces processus a pour expression :

7h

o
o= —_
16V p3woug a

w12

D

P1,9p2

(n1 —n2)d(wo + w1 — w2) (6.53)

La conservation de 1’énergie (traduite par le facteur é(wp + w; — wa) = d(wp — Q)E
dans I’équation ) fournit une contrainte forte sur les processus autorisés puisqu’une
contribution non nulle implique € positif. Cela signifie que I’énergie du phonon ¢9
doit étre plus grande que celle du phonon ¢, ce qui n’est pas le cas pour toutes les
combinaisons de polarisation.

3.2.1 Relation de dispersion linéaire et isotrope

En négligeant la dispersion, la relation entre vecteur d’onde et pulsation est la sui-
vante :

w(ap) = qup (6.54)

ou v est la vitesse de ’onde acoustique, supposée constante quel que soit le vecteur d’onde
q; avec v, = y; pour la branche de polarisation longitudinale, et v, = v pour la branche

13. szgfwl
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transverse[lY] de plus v > v;.

En prenant le systeme de coordonnées défini a la figure les équations de conser-
vation (6.47)) deviennent en négligeant les processus Umklapp :

qo + q1cos(01) = gacos(602)
q15in(61) = qasin(03)

(6.55)
Qoo + q1v1 = Q22

9, 6, 9,

F1GURE 6.3 — Coordonnées sphériques pour le processus de collision a trois phonons.

En posant x = g—(l) le systeme d’équations ([6.55) conduit a une expression de cos(6;) :

9 2,24 20,2 2
cos(01) = hovs + % 2;2};— (vl ~ va) (6.56)
2

L’analyse de I’équation (6.56|) suivant le type de processus permet de trouver des

solutions 67 en fonction de x. S’il existe des solutions, le processus est autorisé. Les
résultats sont résumés dans le tableau

(a) To+p1 — p2 (b) Lo +p1 — p2

D2 T 1, b2 T L

D1 P1
T NERve T X | Vv
L X | v L X | v

TABLE 6.1 — Regles de sélection pour un processus de collision & trois phonons dans le cas d’une
relation de dispersion linéaire et isotrope. x processus interdit, v’ processus autorisé.

14. L’isotropie conduit & une dégénérescence des modes transverses lents et rapides.
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3 Généralité sur les processus a trois phonons

Sous ces hypotheses, les calculs peuvent étre menés jusqu’a des expressions littérales
donnant les dépendances en température et fréquence de l'atténuation (Orbach [114] et
Maris [63]).

3.2.2 Influence de l’anisotropie seule sur les processus de collision a trois
phonons

La figure [6.4] représente la relation de dispersion linéaire anisotrope pour les phonons
acoustiques (i.e. les branches de plus basses énergiesE[). Les polarisations sont indexées
sur chacune des branches. Il est possible de définir une relation d’ordre concernant la
vitesse et I’énergie de chaque polarisation; pour un vecteur d’onde q donné, E(La) >
E(Tf) > E(T's) pour I’énergie du phonon et vr, > vry > v pour les vitesses.

12 |-
~N
I
= I
(0]
o
o
S 00
6
8 50°
L
5 o 0 000000«
0
I 100 XX 110

1772

F1GURE 6.4 — Courbes de dispersion linéaire du modeéle de Debye étendues a toute la zone de
Brillouin pour les branches acoustiques. La courbe bleue représente la polarisation longitudinale,
les courbes rouges et noires sont respectivement les branches de polarisation transverse rapide et
lente. Dans certaines directions de symétrie, les branches rapides et lentes sont dégénérées. Les
points sont les valeurs expérimentales de la dispersion dans Parséniure de gallium [I09]. Note : Ce
modéle est incompatible avec la périodicité de la zone de Brillouin. Les points X1 et Xo atteints
soit par la direction [100] soit par [110] sont deux points distincts de l’espace réciproque. Pour
cette raison la continuité de la relation de dispersion n’est pas assurée en ce point.

léquation (6.56|) reste valable pour n’importe quel ensemble de vitesses; elle offre
donc un outil d’analyse pour déterminer la validité des processus a trois phonons en
tenant compte de 'anisotropie. En effet, en définissant les vitesses réduites r; = %(1) et

ro = 2 1équation (6.56]) se paramétrise selon la vitesse du phonon acoustique :
vo?

2271 + 1 — 73 + 22(r? — r2)
22713

cos(0y) = (6.57)

15. L’interaction avec les branches optiques n’est pas prise en compte dans ces travaux.
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La terme de droite de 1’égalité (6.57)) n’est pas nécessairement compris entre -1 et 1.

Les triplets [z, 71, 72] ne sont pas tous solutions de I’équation. Posons la fonction solution
S suivante :

1 sile triplet [x,r1,72] est solution de I’équation (6.57))
S(xz,r1,7r2) =

6.58
0 sile triplet [x,r1,72] n’est pas solution de I’équation (6.57)) (6.58)
Ainsi que la fonction .S suivante :
rt
I.S(x~ 2%, 7, ) :/ S(xz,r1,7r2)dx (6.59)
o

Le nombre 7.5(0, 00, r1,72) donne donc le nombre de solutions pour les vitesses vg,v1,va
associées & un processus donné pour n’importe quelle valeur de gg et ¢;. A chaque processus
po + p1 — p2 correspond un couple de vitesses réduites [ry,2]. Par conséquent, chaque
processus peut-étre positionné sur un graphe orthonormé [r1, 9] € [0 2]2.

Exemple : Pour le processus T f +Ts — La, les vitesses de phonons
basses fréquences ne sont pas identiques : vy < vy < Vg ; ainsi pour les
vitesses réduites 11 < 1 < ro indiquant la position du processus dans le
cadrant supérieur gauche du graphique orthonormé [0 2]?

Une représentation simplifiée de la fonction 7.5(0,00,71,72) est donnée a la figure
[6.5]; en rouge I.S = 0 et en bleu 1.5 > 0.

Un grand nombre de processus reste interdit en tenant compte de I’anisotropie. Ces
résultats sont condensés dans les tableaux [6.2] suivant :

(a) Tso +p1 — p2 (b) Tfo + p1 — p2 (c) Lao +p1 — p2
P2 g | Tf | La P2 g | Tf | La P21 g | Tf | La
b1 b1 b1
Ts v | V|V Ts X | v | V Ts v
Tf X | v | v Tf X | v | V Tf v
La ! v La ! v La v

TABLE 6.2 — Processus de collision a trois phonons interdits (x et )) et permis (v') en tenant
compte de lanisotropie. Les cases vertes (respectivement rouges) sont les processus permis (res-
pectivement interdits) dans ’hypothése d’un milieu isotrope.

Le processus T's+La — T f est autorisé vis a vis des regles de conservation, cependant
une analyse plus fine indique qu’il nécessite un vecteur d’onde ¢g; bien plus petit que le
vecteur d’onde qp (z = 371) < 0,2). Par conséquent, la surface solution de la densité d’états
associée a ce processus est trop restreinte pour donner une contribution notable.
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3 Généralité sur les processus a trois phonons

La+LlLa—sla

Au centre : Tf + Tf—Tf

Ts + Ts—Ts

0 0.5 1 1.5 2

FIGURE 6.5 — Représentation simplifiée de I.5(0, 00,71, r2) en fonction des paramétres de vitesses
r1 et ro. Les lieux des processus sont indiqués sur le graphique, les processus longeant les lignes
sont a cheval sur les axes de symétrie. La zone rouge correspond a ’absence de solution, et donc
aux processus interdits.

Le processus de Herring : La+Ts — Tf

Parmi les changements qu’apporte 'anisotropie, la possibilité d’obtenir le processus
La+Ts — Tf s’avere remarquable. Herring en 1954 s’est fortement intéressé a cette
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(b)

05 1 15 2

FIGURE 6.6 — Fonction I.S tracée pour deux plages distinctes de z. (a) représente 1.5(0,1,71,72);
(b) représente I.5(10, 00,71, 72). Le processus de Herring est inexistant pour les valeurs de x petites
et prépondérant pour les valeurs de z > 1. La couleur grise correspond a l’absence de solution ;
les échelles de couleurs croissent du bleu au rouge et sont arbitraires.

classe de processus en montrant qu’elle couplait des phonons acoustiques ¢g de faible
vecteur d’onde avec des phonons thermiques ¢1 et ¢o de grand vecteur d’onde comme le

montre la figure

En raison de ce couplage avec les phonons hautes fréquences du bain thermique, le
processus de Herring est tres efficace des les basses fréquences et permet de rendre compte
d’une conductivité thermique finie dans les cristaux réelslﬂ

Une expression de 'atténuation sans tenir compte de la dispersion et dans le cas de

16. En effet, sans ce processus, les temps de vie des phonons deviennent extrémement longs & basse
Cv?r
3

température. La conductivité thermique est reliée aux temps de vie par la relation kK = , ainsi un
temps de vie trés long tend a donner une tres grande conductivité, ce qui entre en contradiction avec la
réalité expérimentale.
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3 (énéralité sur les processus a trois phonons

cristaux a symétrie cubique est donnée par Simons[96] :

3¢(3)h (kb>3 Ci + Ci2 (Cis5 — Crag + 2C44)? 2 23

erring — 5 23~ | & E — (1 — K T

Herring 2030,CHy \ B ) Ci1+2C12+ Cu |Cr1 — Cia — 2Cu4] [ (@) = (1 =27 (x)} v
avec
o (C11+2C12 + Cyuq)(C11 — Cua)
Tt =
C11+ Ch2

w/2

E(z) = /0 \/1— 22sin? ¢pdo
w/2

K(x) = d¢

0 1—2x2sin’¢

(6.60)

ou ( est la fonction zeta de Riemann, E et K des grandeurs définies a partir d’intégrales
elliptiques. Les Cj; et les C;j;, sont respectivement les constantes élastiques du deuxieme
et troisiéme ordre.

Dans la direction [100], Patténuation ultra-sonore par le biais des processus de Herring
a donc pour expression dans un cristal d’arséniure de gallium :

a(um™) =395 - 1078273 (6.61)

avec v la fréquence (en THz) de 'onde ultra-sonore introduite dans le systéme.

3.2.3 Influence de P’anisotropie et de la dispersion sur les processus de colli-
sion a trois phonons

La figure représente une relation de dispersion réelle d’'un cristal anisotrope. Les
polarisations sont indexées sur chacune des branches. De méme que dans le cas linéaire
anisotrope, il est possible de définir une relation d’ordre concernant la vitesse et 1’énergie
de chaque polarisation ; pour un vecteur d’onde q donné, E(La) > E(Tf) > E(Ts) pour
I’énergie du phonon et vy, > vy > vrs pour les vitesses.

Voyons a présent 'apport de la dispersion sur ’existence des processus a trois phonons.
Considérons les processus tels que les polarisations des trois phonons soient identiques
P+P—P

La conservation de I’énergie nous donne :

wo(qo) + wi(q1) = wa(ge) (6.62)
Un développement en ¢ = 0 a l'ordre 1 de I’équation li donne :

dw(qo) dw(q2)  dw(qo)
q0 dq +q1 dq =q2 dq

(6.63)

17. L’ordre 0 est nul pour les branche acoustique : w(0) =0

133



S

CHAPITRE 6. THEORIE DE L’ATTENUATION ULTRA-SONORE
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F1GURE 6.7 — Courbes de dispersion d’un cristal d’arséniure de gallium. La courbe bleue représente
la polarisation longitudinale, les courbes rouges et noires sont respectivement les branches de
polarisation transverse rapides et lentes. Les points sont les valeurs expérimentales [109]. Dans
certaines directions de symétrie, les branches rapides et lentes sont dégénérées.

L’égalité (6.63) impose que la conservation du vecteur d’onde ne soit vérifiée uni-
N w 9 N . . . . 9
quement dans le cas ou T est constant, c’est a dire si la dispersion est nulle. Ce n’est

rigoureusement pas le cas d’une relation de dispersion d’'un cristal réel, cependant en
centre de zone la dispersion est quasi nulle. Il faut donc s’attendre & ce que ce processus
soit autorisé. Sa contribution sera faible puisqu’il ne peut coupler que des phonons en
centre de zone, restreignant fortement la surface des solutions du groupe d’équations
(16.47]).

Dans le cas d’une relation de dispersion réelle, les courbes de dispersion s’aplatissent
en bord de zone (figure . Par conséquent, il faut s’attendre a l’existence d’une
fréquence quasi-résonnante du phonon acoustique pour laquelle la densité d’états a deux
phonons devient tres grande. Ceci s’explique par le fait qu’il existe un grand nombre de
vecteurs d’onde k d’énergie quasi-constante en bord de zone de Brillouin.

Le dernier point a souligner est ’existence d’une borne limite pour 1’énergie du phonon
acoustique au dela de laquelle la densité d’états a deux phonons, et donc 'atténuation
sera nulle. En effet, les écarts d’énergie entre les branches acoustiques sont bornés, par
conséquent les processus a trois phonons faisant intervenir un phonon acoustique dont
I’énergie est plus grande que les écarts énergétiques inter-branches ne pourra satisfaire la
conservation de I’énergie.

Le tableau résume les processus de collision autorisés par les lois de conservation
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3 Généralité sur les processus a trois phonons

en tenant compte de ’anisotropie et de la dispersion.

(a) Ts+p1 — p2 (b) Tf+p1 — p2 (c) La+p1 — p2
P2 15 | Tf | La P2 15 | Tf | La P21 s | Tf | La
P1 y4! y4!
Ts | vV |V Ts v |V Ts v | v
Tf v |V Tf o | v Tf v
La v La v La o

TABLE 6.3 — Processus de collision interdits (x et ») et autorisés (v'et «») pour ¢, +¢p, — Pp, ;
~ signifie que le processus est interdit dans le cas d’une relation de dispersion de phonons non
linéaire, 7.e. en dehors du centre de zone. «~ indique les processus faiblement autorisés par la
dispersion. Les cases rouges (respectivement vertes) sont les processus interdits (respectivement
permis) dans le cas d’une relation de dispersion linéaire et anisotrope.

Les processus du type X + X — X (repérés par ~ dans le tableau subsistent
uniquement si les effets de la dispersion sont négligeables, c’est a dire en centre de zone
de Brillouin. Leur contribution est donc faible (la surface solution de la densité d’états
est limitée au centre de zone) et limitée aux basses fréquences du phonon acoustique ¢g.

Le processus T f + T's — T's est interdit dans le cas d’une relation de dispersion li-
néaire et anisotrope, la dispersion permet d’obtenir une faible contribution de ce processus
suivant les axes de dégénérescence des branches transverses lentes et rapides.

3.3 Les processus de fission : py — p1 + po

L’expression de 'atténuation relative aux processus de fission a pour expression :

B h |02
o 3
32Vp wovo qp1,9p2 wWiw2

(1471 +n2)d(wo — w1 — wa) (6.64)

Ce type de processus conduit forcément a deux phonons de plus basse énergie. En
prenant une limite haute de 1 THz pour le phonon acoustique, les deux phonons issus d’'un
processus de fission sont donc de fréquence plus basse et ne sortent que tres rarement du
centre de zone ou les effets de la dispersion sont faibles.

Les études réalisées jusqu’a présent restent valables dans le cadre de cette étude. Le
comportement des processus de fission n’est pas profondément modifié par I'introduction

de ’anisotropie et de la dispersion.
3.3.1 Existence des processus

Parmi I’ensemble des processus de fission possible, la quasi totalité sont autorisés. Les
processus T' — La + La sont interdits (x) pour des raisons de conservation de 1’énergie ;
la densité d’état a deux phonons associée a ces processus est quasi nulle. Quant aux
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(a) Tso — p1 + p2

(b) Tfy — p1+ p2

(c) Lag — p1 + p2
P21 15 | Tf | La P21 g | Tf | La P2 g | Tf | La
b1 y4! y4!
Ts vV | vV | X Ts VN VAN e Ts vV IV |V
Tf VIV | X Tf VIV |~ Tf VIV | X
La X | x| X La VI x| X La VI x|V

TABLE 6.4 — Processus de fission interdits (x et x) et autorisés (v') pour ¢p, — ¢p, + dp, ;

processus T — La + T'f, le coefficient de couplage donne une contribution tres faible
(X), et sont interdits dans le cas d’une dispersion strictement linéaire.
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4 Densité d’état a deux phonons : cas linéaire et isotrope

4 Retour sur la densité d’états a deux phonons : G dans le
cas d’une relation de dispersion linéaire et isotrope

La densité d’états définie par la relation peut se calculer analytiquement dans
des cas simples.

L’équation [6.49] s’écrit sous forme intégrale :

S = / / /R 5(wo + w1 — w2)d3T (6.65)

Avec w; = |g;|v;

En coordonnée sphérique :
S = /// 6 (f(qu,cos0))sin Og?dAdedg; (6.66)
0 ¢¢I1

La symétrie par rotation d’angle ¢ est assurée par ’anisotropie. Pour la suite, nous
poserons u = cosf :

=2m // fla1,u)) gidudg = 27 // |afq1_u) qidudq (6.67)
u,q1 s

o -

Pour un vecteur d’onde ¢; fixé, ug est déterminé par les régles de conservation [6.47] :

_ (qovo + xq1v1)? — v3(q} + q})
2Xv3q190

(6.68)

Dans le cas d’une relation de dispersion linéaire et isotrope, w; = qu; ; par conséquent,
f a pour expression (voir régles de conservation [6.47)) :

= qovo + xq1v1 — qav2

o 0m_ —xina (669
ou ' 2 ou qovo + Xq1v1
Par conséquent :
S — 27r/ qilgovo + xqrvi] | “ (6.70)
a 340
_q .
En posant = = o ;
S = 27Tq—g / x|vo + xviz|de (6.71)
Ou encore
S = Aw}

1 (6.72)
avec A =2r—3 / x|vg + xviz|de
(vov2)? Ja
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Les bornes de 'intégrale (6.71f) sont définies telles que
@2 >0 et ue|[-1,1] (6.73)

Ces conditions définissent des bornes d’intégration pour chaque type de processus, ces
limites sont indiquées dans le tableau :

(a) To — p1 +p2
Processus | limite basse limite haute | A (nm?3/ps?)

T—T+T 0 1 6,93 - 1072
T—L+T interdit
T—L+1L interdit

(b) Lo — p1 + p2
Processus | limite basse limite haute | A (nm?/ps?)

LTy | U VLEUT g4y 102
QUT %UT
L—T+L 0 _ZL | 978 - 1072
v — vr + v
L—L+T| L 1 2,78 - 1072
v +ur
L—L+1L 0 1 0,99 - 1072

TABLE 6.5 — Densité d’états et limites d’intégration de la densité d’états (équation (6.71))). A est
calculé pour vy = 2,473 nm/ps et vy, = 4,73nm/ps.

Ces calculs permettront de vérifier la convergence et la validité de la procédure numé-
rique détaillée au chapitre

5 Conclusion

Dans cette partie nous avons précisé le cadre théorique de I’approche de Landau-
Rumer pour le calcul de I'atténuation ainsi que les approximations des grandes longueurs
d’onde. Ces calculs serviront de base aux procédures numériques nous permettant
d’évaluer les densités d’états a trois phonons et les calculs d’atténuation dans ’arséniure
de gallium et le silicium.

Les résultats importants de la discussion concernant les processus de collisions sont
le faible nombre de processus de collision autorisés pour un phonon acoustique polarisé
longitudinalement. Cependant, nous avons aussi montré ’apparition d’un processus d’une
grande efficacité (processus de Herringlf[) due a ’anisotropie cristalline. Ce processus doit
avoir un comportement peu conventionnel avec la fréquence, avec une résonance puis une
extinction de ce dernier lorsque 1’énergie du phonon acoustique devient trop élevée.

18. La+Ts —Tf
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Ovide
Corpus adhuc Echo, non uox erat et tamen usum garrula non alium,
quam nunc habet, oris habebat, reddere de multis ut uerba nouissima

posset.
Jusqu’alors, Echo était un corps, non une simple voix, et pourtant,

cette bavarde ne se servait pas autrement de sa bouche que maintenant :
elle ne pouvait que répéter les tous derniers mots d’une longue phrase.

Les métamorphoses - Traduction de A.-M. Bozxus et J. Poucet

/2 ensemble des mesures expérimentales sur I’atténuation d’ondes acoustiques
longitudinales cohérentes dans le cristal d’arséniure de gallium sont re-
groupées dans ce chapitre. Le domaine de fréquence couvre la plage allant

de 0,3 THz a 1 THz. Dans une premiere partie nous détaillerons les protocoles expérimen-
taux, puis dans un second temps les résultats.

L’atténuation ultra-sonore est reliée & I’amplitude du champ acoustique par la rela-
tion :

A(z) = Ape™ ™ (7.1)

Ou A(z) est 'amplitude du champ acoustique a une distance z, et Ay amplitude du
champ acoustique généré.
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Notations

o a coefficient d’atténuation ultra-sonore (um=1)

1
o 7 temps de vie des phonons : 7 = s
ov
o Ay longueur d’onde acoustique
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1 Les différentes causes d’atténuation des ondes mécaniques dans les
cristaux

1 Les différentes causes d’atténuation des ondes méca-
niques dans les cristaux

Les mesures expérimentales de I'atténuation sont conceptuellement simples. L’ampli-
tude de I’onde sonore diminue exponentiellement avec la distance parcourue et la connais-
sance de I'amplitude a deux positions données permet —en principe— d’avoir acces au
facteur d’atténuation.

Comme il a été indiqué au chapitre [0} les causes d’atténuation sont nombreuses et
variées.

1.1 Divergence du faisceau acoustique

Le faisceau acoustique généré n’est pas parfaitement collimaté. Des mesures réalisées
par A. J. Kent [54] en 2002 montre qu’un faisceau généré par un super-réseau (GaAs/AlAs)
au moyen d’un laser pulsé émet suivant un cone de demi-angle de 20° suivant une direction
normale aux plans du super-réseau. Cependant Kent mesure a la fois les vibrations hautes
fréquences générées par le super-réseau et les effets thermiques dus au chauffage par le
laser. La divergence du faisceau acoustique haute fréquence est beaucoup plus faible, sur
la distance de Fresnel correspondant au champ proche, le faisceau d’onde acoustique reste

parfaitement collimaté :
2

zZf = %a ~ 50 mm (7.2)

a est la largeur caractéristique sur laquelle le faisceau est émis, ici 2a = 50 um correspond
au rayon du faisceau laser ; Pour 100 GHz, A\, = 50 nm est la longueur d’onde acoustique.
Dans ces conditions, la divergence du faisceau est completement négligeable.

1.2 Causes extrinseques de ’atténuation

L’ensemble des causes extrinseques dont 1’origine se trouve en volume du cristal vont
suivre une loi en e=%/%0. Ces causes ont pour origine des défauts structurels du cristal par
rapport au cristal parfait (dislocations et impuretés dans le réseau, etc.).

Une autre cause extrinseque de l'atténuation est la rugosité des interfaces lorsque
I’onde étudiée subit une réflexion. Cette atténuation se modélise par une diminution bru-
tale de Pamplitude de 'onde au moment de la réflexion.

Ces causes d’atténuation ont en principe une tres faible dépendance en température.

1.3 Causes intrinseques : anharmonicité de réseau

La derniére cause d’atténuation des ondes sonores dans les cristaux est I’ensemble des
processus d’interaction anharmonique avec les phonons du bain thermique. La dépendance
de cette atténuation avec la distance suit une loi de décroissance exponentielle e~
Les populations de phonons dépendant de la température du cristal, 'atténuation

issue de ces processus d’interaction dépend donc fortement de la température.
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2 Les mesures d’atténuation avec la technique pompe-
sonde

Les principes de génération et de détection des ondes ultra-sonores sont détaillés dans
les chapitres [2] et [4]

2.1 Mesures absolues de l'atténuation dans ’arséniure de gallium (A.
J. Kent).

Des travaux réalisés par A. J. Kent et ses collaborateurs [54] ont permis des mesures
absolues du libre parcours moyen de phonons longitudinaux & une fréquence de 640 GHz
a une température de 2 K.

La figure schématise le principe de mesure utilisé par Kent. Un super-réseau est
placé sur une face d’un substrat d’arséniure de gallium poli de fagon a faire apparaitre
un gradient d’épaisseur. Les impulsions acoustiques sont ensuite détectées avec des bo-
lometres en aluminium. Cette configuration permet —tout en gardant des conditions ex-
périmentales stables et fixes— de mesurer 1’énergie acoustique. Les bolometres ne sont en
effet sensibles qu’a I’énergie et non a la phase du champ acoustique, ce qui permet des
mesures sur une épaisseur présentant un fort gradient. Des mesures sensibles a la phase
donneraient dans les mémes circonstances une moyenne de champ nulle. Le désavantage
des bolometres est de fonctionner uniquement a trés basse températureE] et de ne pas
permettre d’études en fonction de la température. Dans les conditions de I’expérience de
Kent seuls les processus de fission et la diffusion isotopique sont donc a envisager.

2.2 Mesure relative de ’atténuation : contribution des processus d’in-
teraction a trois phonons.

Une simple mesure d’amplitude ne permet pas de discriminer les différentes causes
d’atténuation. Ces derniéres agissant simultanément lors de la propagation de 'onde
acoustique dans le cristal.

Cependant, seuls les processus d’interaction anharmoniques posseédent une dépendance
significative en température. Il est donc possible de réaliser des mesures d’atténuation
relative en mesurant 'amplitude du signal en fonction de la température.

Les mesures que nous présentons dans ce chapitre ne permettent pas de comparer les
amplitudes des champs acoustiques pour différentes épaisseurs d’échantillons. Il est par
contre possible de suivre la variation de I'amplitude avec la température.

L’amplitude de ’'onde en fonction de la distance s’écrit dans le cas général :

—Z
l

A(z) = Agxrxe 1 x e D)z (7.3)

ol Ag est 'amplitude de I’onde & I’origine ; [ le libre parcours moyen de ’onde soumis
aux processus extrinseques; « le coefficient d’atténuation ultra-sonore pour les proces-
sus anharmoniques; r est un coefficient de réflexion des ondes acoustiques a 'arriere de

1. A la température de I’hélium liquide pompé : T = 2,4 K
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laser pulses:

SL

2mm GaAs

substrate

superconducting Al bolometers

FIGURE 7.1 — Configuration expérimentale utilisée par Kent [54] pour les mesures d’atténuation
basse température. Un super-réseau calibré a 650 GHz génere des phonons traversant un substrat
d’épaisseur variable avant d’étre détectés par des bolometres.

I’échantillon dans le cas d’une étude en aller et retour.

Pour une distance d parcourue par 1’onde,
Ag(T) = Age D (7.4)

Il n’est pas nécessaire de connaitre tous les termes responsables de 'atténuation pour
obtenir « :

AdTh) _ d(a(my)—a(m)
_ da(Ty) o 75
Aq(Tp) i

Les mesures en température couvrent un domaine allant de 10K & 100 K. II est donc
possible d’avoir acces aux variations «(7T) :

1 Au(T) )
T)— a(l0K) = —=1 _— .
() — a(10K) = —glog (-4 (76)
2.3 Les différentes configurations de mesure

Deux configurations ont été utilisées pour les mesures : une premiére en transmission
a travers le substrat, une seconde en aller-retour apres réflexion sur la face arriere du
substrat.
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Générateur Détecteur
1 1

Pompe Sonde

e

® AlAs
® GaAs 0,5 Um 360 um 0,5um

FIGURE 7.2 — Schéma de la configuration d’une expérience pompe-sonde en transmission avec un
double super-réseau.

2.3.1 Mesure en transmission simple avec double super-réseau

Les mesures présentées dans ce chapitre ont toutes été obtenues grace a la transduction
opto-acoustique a I’aide de super-réseaux. Si les super-réseaux sont transparents ou semi-
transparents aux longueurs d’onde optiques utilisées, il y a un renforcement tres important
de la génération des modes acoustiques en centre de zone et de la détection des modes a
des vecteurs d’onde satisfaisant la regle de sélection ¢ = 2k. Un super-réseau n’est donc
pas en général efficace pour générer et détecter les ondes acoustiques de méme fréquence.

Pour surmonter cette difficulté nous avons entrepris des mesures de transmission acous-
tique au travers de substrats sur les deux faces desquels des super-réseaux sont déposés.
Un premier super-réseau acoustique de période fixe est déposé en surface du substrat
d’arséniure de gallium ; sur la face arriére de ce méme substrat un autre super-réseau de
période variable est déposé.

Au cours de I'épitaxie moléculaireEl la rotation de ’échantillon est arrétée de fagon a
créer un gradient d’épaisseur des couches du super-réseau suivant une direction. Ce gra-
dient permet —en déplacant le point de focalisation du laser— de sélectionner la fréquence
de génération ou de détection en fonction du super-réseau de pas fixe situé sur I'autre
face.

Ce couple de super-réseaux permet donc de générer et détecter des hautes fréquences
acoustiques en transmission au travers d’un substrat dont I’épaisseur peut atteindre 1 mm.

Le contenu fréquentiel est quasi-monochromatique. Les formules précédemment dé-
taillées peuvent s’appliquer sur I'amplitude des pics de transformée de Fourier temporelle
du signal.

La figure nous montre le signal temporel obtenu pour des super-réseaux calibrés
pour générer et détecter des ondes acoustiques a 395 GHz, la courbe rouge étant le signal
filtré a cette fréquence. L’amplitude du pic a 395 GHz évolue avec la température comme
le montre la figure [7.4]

2. Procédé de fabrication permettant de déposer sur un substrat des couches dont 1’épaisseur peut étre
controlée a la couche atomique pres.
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T T T T T T T T T T T
4 b — Signal temporel ]
i —— Signal temporel filtré a 395 GHz |
2 -
= 0 AN
=
< - -
2k .
4 .
1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1
-500 0 500 1000 1500 2000 2500

Retard en ps

FIGURE 7.3 — Mesure en transmission sur un super-réseau du signal acoustique généré par un
super-réseau calibré a 395 GHz. La courbe rouge est le signal filtré a 395 GHz.

15 T T T T T T T T T

B L | 1 | 1 | 1 | L

0 20 40 60 80 100
T (K)

FIGURE 7.4 — Atténuation en fonction de la température pour une onde acoustique a 0.395THz.
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2.3.2 Mesure de I’écho acoustique en aller et retour dans un substrat d’ar-
séniure de gallium

Les regles de sélectionE] peuvent étre modifiées dans le cas d’une réflexion non nulle du
champ électromagnétique a 'arriere du super-réseau. Un des échantillons possede cette
propriété et a permis des mesures en aller-retour dans le substrat a 400 GHz (figure .

Il a été montré (chapitre ) qu’un super-réseau acoustique placé dans une micro-cavité
optique autorise la génération et la détection d’un méme mode acoustique. Le principal
effet de la micro-cavité optique est de modifier le champ électromagnétique vu par le
super-réseau. Les regles de sélection sont alors modifiées, et permettent la génération et
la détection d’'un méme mode acoustique de centre de zone (¢ = 0), contrairement aux
simples super-réseaux.

Dans cette configuration, 1’écho acoustique est détecté aprés un aller et retour dans le
substrat.

3 Résultats de I'atténuation dans un substrat d’arséniure
de gallium

3.1 Dépendance en température

Les mesures d’atténuation relative (figure obtenues en température pour diffé-
rentes fréquences présentent des similitudes de comportement ; deux régimes de tempéra-
ture sont observés :

— un régime basse température (T<30K) se distinguant par une faible croissance en

loi de puissance de ’atténuation.

— un régime haute température (T>30K) ou I'atténuation est linéaire en température.

3.2 Dépendance en fréquence
Validation du protocole de mesures

La dépendance en fréquence de latténuation (figure présente un comportement
inattendu vis a vis des théories existantes. Deux régimes sont observés ; a basse fréquence
I’atténuation croit avant d’atteindre un plateau aux alentours de 0,7 THz.

Cette stagnation de I'atténuation est une réelle surprise. L’état de I'art concernant les
thématiques d’atténuation ne laisse pas présupposer un tel comportement. La méthode
de mesure peut profondément influencer le résultat final. Les mesures d’amplitude des
trés hautes fréquences avec une technique pompe-sonde est particulierement sensible aux
conditions de mesure et les propriétés optiques des super-réseaux varient avec la tempé-
rature. Malgré les difficultés expérimentales, les résultats sont cohérents entre eux pour
différentes séries de mesures et différentes fréquences.

Le dernier point attestant de la fiabilité du protocole de mesure sont les acquisitions
réalisées sur des échantillons d’épaisseurs différentes :

3. Imposant & un super-réseau de ne pouvoir détecter le contenu fréquentiel généré.

148



3 Résultats de P’atténuation dans un substrat d’arséniure de gallium

0,012 - | —m— 0,292 THz .
— B 0,356 THz o
|| m 0394 THz ? ]
0,714 THz
0,786 THz v
0,008 | ® 0.819THz » .
v 1,008 THz v

90

Température (K)

FIGURE 7.5 — Atténuation en fonction de la température pour ’ensemble des échantillons.

— en transmission sur substrat fin : d = e = 360 um

— en transmission sur substrat épais : d = e = 983 um

— en aller et retour sur substrat fin : d = 2e = 692 um

L’ensemble des données obtenues sur ces échantillons fournissent des variations d’at-
ténuation avec la température identiques comme le montre la figure [7.6] Ces données
permettent de valider le protocole expérimental utilisé.
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-3

x10
15 T T J T T T J T
O Aller et retour dans un échantilon
i d=2e=692 um
10 L <{> Transmission dans un échantillon
d=e¢=983 um o
o~ | [0 Transmission dans un échantillon
' d=e=360 um O O
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FIGURE 7.6 — Atténuation a 400 GHz en fonction de la température pour différentes épaisseurs
parcourues. Sur trois épaisseurs différentes, ’atténuation ultra-sonore est identique.
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FIGURE 7.7 — Atténuation en fonction de la fréquence pour une température allant de 30K a
65 K. Les mesures ont été réalisées avec double super-réseau en transmission mais aussi avec le
super-réseau a cavité optique. Un plateau apparait avec 'augmentation de la température a partir
de 0,7 THz.

Discussion sur les théories basses fréquences

L’atténuation en fonction de la fréquence pour différentes températures est reportée
en figure [7.7]

Un prolongement des théories basses fréquences laisserait supposer un comportement
monotone en loi de puissance de l'atténuation. Cependant, les fréquences acoustiques
atteintes dans le cadre de ces mesures permettent au processus de Herring de coupler les
phonons acoustiques avec des phonons thermiques atteignant le bord de zone de Brillouin.
Deux parametres jusqu’a présent négligés dans les théories basses fréquences entrent en
jeu :

— la dispersion apparaissant dés le milieu de zone de Brillouin

— la limite en fréquence des phonons thermiques atteignant le bord de la zone de

Brillouin

Ces deux parametres tendent & diminuer drastiquement 'efficacité des processus de
Herring pour les tres hautes fréquences; ce processus étant dépendant de 'existence de
phonons hautes fréquences pour rester le mode d’interaction dominant.

3.3 Conclusions

Les mesures d’atténuation relatives dans le domaine allant de 200 GHz & 1 THz pré-
sentent un comportement non envisagé par les théories courantes. Il est usuellement admis
que l'atténuation varie comme une loi de puissance, et a un comportement monotone.
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Les mesures faites dans l'arséniure de gallium montrent le contraire. Un plateau est
observé entre 600 GHz et 1 THz, contredisant alors un comportement monotone de 'at-
ténuation.

Le chapitre suivant est centré sur I'explication de deux points majeurs :

— Explication du plateau en fréquence pour ’arséniure de gallium

— Les valeurs anormalement hautes de l'atténuation hautes fréquences par rapport

aux théories existantes a plus basses fréquences.
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F. Herbert
Le besoin pressant d’un univers logique et cohérent est profondément
ancré dans linconscient humain. Mais 'univers réel est toujours un
pas au-dela de la logique.

( ; ace aux surprenants résultats expérimentaux concernant ’atténuation ultra-
sonore, des calculs tenant compte de la dispersion et de l’anisotropie réelle
dans les cristaux ont été menés afin d’expliquer les anomalies observées. Ce

chapitre est consacré aux méthodes numériques de calcul de 'atténuation dans le cadre
de la théorie de Landau-Rumer détaillée au chapitre [6]

Une premiére partie s’attache a expliquer les méthodes numériques utilisées ainsi que
les choix de parameétres pour le calcul de I'atténuation. La seconde partie de ce chapitre
est consacrée aux résultats de ces calculs concernant l'atténuation ultra-sonore dans le
régime subtérahertz.

Je tiens a souligner la collaboration avec Jelena Sjakste (LSI - Palaiseau) dans la
conception de 'approche développée dans ce chapitre, non seulement pour les grilles de
fréquence pour l'arséniure de gallium et le silicium mais aussi pour ’expression ad hoc
des coefficients de couplage et les nombreux conseils concernant les calculs numériques
sur mesh dont je n’étais que peu familier.
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Notations

Les notations utilisées sont identiques & celles utilisées dans le chapitre [6] sur la théorie

de I'atténuation.

(¢]

e}

O 0O O O O O O o
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a : coefficient d’atténuation en pm=*

Aa = o(T) — a(Tp) : Variation relative de 'atténuation en fonction de la tempéra-
ture

Fp : Facteur de population

n : facteur de population de Boltzmann

A @ Indice de maille du maillage numérique de la zone de Brillouin

q : vecteur d’onde acoustique

qc : Vecteur d’onde de coupure

G : densité d’états a deux phonons

DEB, RIM, AB, ABc : relation de dispersion numérique

T : température



1 Déscription de la procédure numérique

1 Procédure numérique pour DPatténuation des phonons
dans ’approche de Landau-Rumer

Pour rappel, I’équation ([6.24) dans la théorie de Landau-Rumer donne 'atténuation
pour un processus donné :

Do + X-P1 —> P2

mh M2 (qpo, x9p1, —qp2 8.1
0= s T |20 (apo, xap1, —ap2)| Fo (01, ) (8.1)
prwovo q1,92 wWiw2
x A(qo + xa1 — qz2) X 6(wo + xw1 — w2)
ou p; est la polarisation du phonon ¢;, x = —1 pour un processus de fission, et +1

pour une collision.

Les phonons ¢ sont indexés de 0 & 2 : ¢g est le phonon acoustique introduit en exces
dans le systeme, ¢1 2 sont les phonons du bain thermique.

les facteurs de population F, ont pour expression :

Fo(+1, w1, w2) = 2(n1(w1) — na(w2))

(8.2)
Fp(—l,W1,WQ) =14 n1(w1) + ng(wg)

Deux aspects interviennent dans cette expression :
— Un coefficient de couplage entre modes qui dépend de la nature des potentiels inter-
atomiques.
— Des densités d’états de processus a 2 phonons définies par la conservation simulta-
nées de I'énergie et des vecteurs d’onde des phonons.
Cette derniére quantité suppose une trés bonne connaissance des courbes de dispersion
du systeéme considéré et donc & nouveau du potentiel inter-atomique.

1.1 Conservation du vecteur d’onde

A est le facteur vérifiant la conservation du vecteur d’onde dans le cas de processus
normaux ou Umklapp. A(qo + xq1 — q2) est non nul si 'argument vaut zero ou QH
Le vecteur d’onde qs est donc entierement déterminé par le facteur A :

q2 = qo + xd1 (8.3)

qo est le vecteur d’onde acoustique, q; est I’ensemble des vecteurs d’onde des phonons du
bain thermique et couvre donc I’ensemble de la zone de Brillouin. Tel qu’il est défini, il
est possible pour qs de sortir de la zone de Brillouin ; dans ce cas nous avons affaire a un
processus Umklapp et il faut retrancher un vecteur du réseau réciproque pour obtenir le
vecteur d’onde équivalent appartenant a la zone de Brillouin.

1. Q est un vecteur du réseau réciproque.
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Si qg + xq1 n’est pas inclus dans la premiere zone de Brillouin :
Q2 =qo+xa1 — (8.4)

Par simplification des notations, nous allons prendre q2 = qg + xq1 quelles que soient
les valeurs de qg et q;. Numériquement, les vecteurs qo sortant de la zone de Brillouin
sont systématiquement repliés dans la premiere zone.

1.2 Sommation sur la zone de Brillouin
Discrétisation de la zone de Brillouin

La double somme de ’équation (8.1]) se simplifie en une simple somme sur q; puisque
le vecteur d’onde du phonon ¢9 est entierement déterminé par la conservation du vecteur

d’onde.

h m?
we T > (aro, xap1, apo +xar1) | ¢
32V p3wovo wiw2

p(X) X d(wo + xw1 —w2)  (8.5)

Numériquement, la premiere zone de Brillouin est découpée suivant un pavage cubique
de parametre N tel qu'un cube élémentaire du pavage ait pour volume

- () (5.6)

Chaque cube élémentaire est assimilé a un point de la zone de Brillouin, les grandeursﬂ
couvrant le volume du cube sont donc discrétisées et prises égales a leur valeur au centre
du cube élémentaire ; la sommation sur ki revient donc a une sommation sur I’ensemble
des cubes couvrant la premiere zone de Brillouin.

wh >
33V Pantn /\S oron X Fp x d(wo + xwi — w2) (8.7)

(07

En chaque élément du pavage indicé par A., les grandeurs ko et wo sont calculées a
partir des ko, k1, wp et w; et des regles de conservation (6.47]).

N est le parametre de convergence de la procédure numérique. Plus N sera grand
plus la somme se rapprochera d’une intégrale continue sur les vecteurs d’onde q au
détriment des temps de calcul. La convergence de la somme est assurée pour N valant
approximativement 90, soit un pavage de I’espace réciproque de (2N + 1)3 = 5929 741
points.

2. Vecteurs d’onde, fréquences et polarisations.
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Direction [001] | [011] | [111]
Degrés de la symétrie 8 4 6

TABLE 8.1 — Degrés de symétrie de la zone de Brillouin d’un cristal cubique face centrée composés
avec les directions privilégiées du cube.

Symétries de la zone de Brillouin

La figure en page [160| représente la premiere zone de Brillouin pour un réseau
cubique face centréef] Les 48 symétries naturelles de la zone de Brillouin se déduisent de
celles du cube (Schéma (a) figure (8.1])). Cependant, les symétries de la zone de Brillouin
doivent étre composées avec les symétries de la direction du phonon ¢g.

Le phonon ¢g sera pris selon une des trois directions de haute symétrie d’un cristal
cubique[l] réduisant les degrés de symétrie comme indiqué dans le tableau

1.3 Coefficient de couplage |91|?

Les coefficients de couplage sont mal connus a I’heure actuelle. Des calculs ab initio
commencent & apparaitre pour déterminer ces coefficients de couplage [115, [116]. Des
expressions explicites dans le cadre de potentiels a forces centrales existent [97], mais ne
s’appliquent pas aux cristaux tels que ’arséniure de gallium.

L’équation donne une expression de ces coeflicients dans le cadre de ’approxi-
mation & grande longueur d’onde :

M(apo, ap,ap2) = —i Y Sapyoweal(qo)ey(ar)eu(az)qosqisgey (8.8)
afyouv

avec Sagysuw = Capsuw + 0ayCasuw + 0anCpuqs + 04 Cag,ov

Le calcul de temps de vie pour des phonons acoustiques de fréquence allant du giga-
hertz au terahertz fait intervenir des phonons du bain thermique appartenant & toute la
zone de Brillouin. L’hypothese des grandes longueurs d’onde (i.e. petit vecteur d’onde q)
n’est principalement pas valable pour les plus hautes températures considérées.

Le désaccord majeur de l'expression du coefficient 9t a petit vecteur d’onde
avec une expression plus réaliste réside dans la dépendance linéaire en q. En effet, les
expressions explicites de ce méme coefficient dans le cas de forces centrales donnent une
dépendance en sin(*?)[97] respectant la linéarité pour des valeurs faibles du vecteur
d’onde q.

En s’inspirant de la dépendance en q du modele a force centrale et afin d’éviter une
surévaluation du coefficient de couplage pour les phonons thermiques en bord de zone de
Brillouin, une fréquence de coupure g. est introduite par J. Sjakste et moi-méme pour
adapter de facon ad hoc le comportement de 9t & grand vecteur d’onde :

3. Octaedre tronqué.
4. [100], [110] et [111].
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(b) (c) (d)
Symétrie [001] Symétrie [011] Symétrie [111]

FIGURE 8.1 — Premiéere zone de Brillouin pour un cristal a symétrie cubique face centrée. Zones
dessinées en rouge : (a) zone de Brillouin réduite par symétrie de la zone Brillouin; (b), (c) et (d)
symétries de la zone de Brillouin composés avec les symétries du vecteur [001], [011] et [111].
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fm(apo’ ap1, §p2) =— Z Soz,b’fyéw/ X 605(716621/ X €a(ao)ev(al)e,u(a2)

aBvyouv
q; si ¢ < qc (8.9)
ai = ]
qe si i 2 qc

| qi |

¢c doit prendre des valeurs correspondant au milieu de zone de Brillouin, c’est a dire
g. =04 a 0,6(27”), il s’agit de la zone ou les effets de la dispersion doivent étre pris en
compte.

q. est la seule variable d’ajustement de ce modeéle et est déterminée avec les
valeurs expérimentales des mesures d’atténuation dans l'arséniure de gallium.

(annexe [B| en page [208))

1.4 Conservation de I’énergie et évaluation de §(wy + yw; — ws)
Méthode de la lorentzienne

Le calcul numérique de 'atténuation par la théorie de Landau-Rumer pose le probleme
de I’évaluation d’une densité d’états a deux phonons par le biais d’une distribu-
tion de Dirac §(wp + w1 — w2). En effet, la discrétisation des vecteurs d’onde (c’est a
dire le maillage cubique) sur toute la zone de Brillouin interdit 'utilisation stricte de la
distribution de Dirac. Il faut la remplacer par une fonction limite J. telle que :

lim 6. = & (8.10)

e—0

Une fonction lorentzienne peut-étre utilisée pour J. :

Oc(x) = —28— A1

@)= @ (3.11)

Cet affaiblissement de la regle de conservation en énergie permet pour une somme
discrete de tenir compte du caractére continu des valeurs de vecteur d’onde q de la zone
de Brillouin.

Le paramétrelﬂ € est directement lié a la taille du maillage; le pied de la lorentzienne
doit arriver sur les points voisins du maillage de fagon a recouvrir I'espace.

La densité d’état est calculée selon :

Sro(w) = Cro Y_ Wx.de(w(Ae)) (8.12)
Ac

avec W), un facteur de poids lié aux symétries de la maille A..

5. € est le double de la largeur & mi-hauteur de la lorentzienne.
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S(w) Conditions w;
4h2 0<w<w
= =0bll; —lp —1
I h>ly+ls | o~ l2 — 1]
2 _ 2 2 < <
2b (lllg + Il + lllg) (w +b ) 0<w<w wy = b|l1 —ly— ZB‘
l1lols 1 <lag+13
b2(3lols + 11l + I3l1) — bw(—=11 + Iy + I3) — (w? + b%)/2
(3lals + hlp +1sh) — bw(=l + 1 +15) = (W"+ %)/ w <w < wy | we=b(ly —la+13)
lLlol3
b(ly + 1) —
2b(1J;1l22)w wy < w < ws | wg = b(ly + 1z —13)
b(ly + U + 13)]?
[(1zl2l+ 2) wy < w < wy | wg =b(ly +12+13)
1l2

TABLE 8.2 — Expression littérale de la surface S(w) ; intersection d’un plan et d’un cube en fonction
de la normale au plan (l1,l2,13) et de la distance au centre w. La figure représente la grandeur
S(w) pour le cas ou la normale a la surface est proche de ’axe [100] ou [111].

Méthode de Gilat et Raubenheimer [117]

Une autre approche de la densité d’états a deux phonons définie en (6.49) consiste a

I’écrire sous forme intégrale :

G = /q5s(w0(0m) — (a0, a1))d’q

(8.13)

Cette équation définit une surface dans I’espace réciproque. En considérant un maillage

suffisamment fin de la zone de Brillouin, l'intersection de cette surface & avec un cube

du maillage revient a déterminer I'intersection d’un plan tangent a la surface G avec ce

cube.

Cette méthode est une linéarisation de la relation de dispersion dans chaque cube du

maillage [117].

Q(q + dg) = Q(q) + dq V42

(8.14)

Le plan tangent a la surface & est définit par les coordonnées (11, l2, l3) du cosinus directeur

du gradient de 2.

Les symétries du cube impliquent qu’il est possible de permuter arbitrairement

(I11,12,13) de fagon a avoir
hzl2l;

(8.15)

Les cubes constituant le maillage de la zone de Brillouin ont pour aréte une longueur

de 2b = <&

o wo — QC(AC)
B V‘ZZQCQ

Nag - Posons w la distance du plan tangent & & au centre du cube. D’apres (8.14]),

(8.16)

La fonction S(w) est la surface d’intersection du cube et du plan tangent; elle est
définie par un ensemble de relations indiquées dans le tableau
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6 T T T 6 T T T T
- (b)
4 L
2 b
0k
" 1 L | " 1 1 " 1 " 1 L |
-2 -1 0 1 2 -2 -1 0 1
w w

FIGURE 8.2 — Surface de U'intersection d’un plan de normale (I,l2,l3) et d’'un cube en fonction
de la distance w du plan au centre du cube; (a) normale proche de I'axe [100] I; < I3 4 I3; (b)
normale proche de 'axe [111] I; > ls + I3

Par conséquent, nous obtenons :

CarWy, S(w)d i
g, w)dw = crWMyS(w)dw st w <wy (8.17)

0 sinon

avec W)_ un facteur de poids lié aux symétries de la maille A\.; Cgr est un nombre
arbitraire constant sur toute la zone de Brillouin.

Au final, la densité d’états est évaluée par une somme sur ’ensemble des points du

maillage (8.18) :
() = 3 grew) (818)
Ac

Le facteur Cqp est un facteur purement géométrique dépendant des symétries de la
zone de Brillouin partielle utilisée (tableau [8.1)).

1.5 Relations de dispersion

Les relations de dispersion sont la clef de vofite de 'approche numérique de calcul
d’atténuation. C’est par l'intermédiaire des densités d’états a deux phonons que les re-
lations de dispersion vont déterminer le comportement en fréquence et température des
temps de vie.

Différentes relations de dispersion plus ou moins exactes ont été étudiées :

163



CHAPITRE 8. PROCEDURE NUMERIQUE

— Modele de Debye (DEB) pour la dispersion des phonons acoustiques; modele li-

néaire, non dispersif valide en centre de zone de Brillouin

— Modele d’ion rigide (RIM) fournissant une dispersion réaliste en centre et milieu de

zone, mais non exact en bord de zone de Brillouin [108)]
— Calculs ab initio (AB) pour la dispersion des phonons, fournissant une dispersion
réaliste dans toute la zone de Brillouin [110} 118]

A ces trois relations, il faut rajouter une derniére (ABc) provenant des calculs ab
initio et dont les fréquences des branches transverses ont été corrigées par un facteur
multiplicatif 1,1 pour les ajuster au mieux aux données expérimentales. Ces courbes de
dispersion sont tracées sur la figure [8.3

L’ensemble des relations de dispersion calculées par des méthodes ab initio a été réalisé
par J. Sjakstelﬂ du Laboratoire des Solides Irradiés (Palaiseau).

Ces calculs ont été mené dans le cadre de la théorie de la perturbation de la fonction-
nelle de la densité (DFPT) et réalisés avec le paquet de programmes Quantum Espresso.
Les conditions de calculs sont celles des travaux de J. Sjakste et ses collaborateurs [I1§].

6. Sans ces calculs et la collaboration avec J. Sjakste, les résultats présentés dans ce chapitre n’auraient
pas vu le jour.
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FIGURE 8.3 — Relations de dispersion calculées pour larséniure de gallium (GaAs) avec trois
modeles distincts. (a) DEB : sans dispersion, modele de Debye en tenant compte de ’anisotropie

du cristal; (b) RIM : Modele d’ion rigide; (¢) AB : calculs ab initio; (d) ABc :

calculs ab initio

corrigés. Les points sont des données expérimentales des énergies de phonon dans le GaAs par

Strauch et Dorner [109].
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2 Parametres utilisés pour les calculs

Cette section est consacrée aux détails des parametres utilisés pour les calculs. L’ana-
lyse physique des résultats en fonction des processus considérés sera faite dans la section
suivante.

2.1 Fonction de substitution pour d(wy + xw; — wo)

La méthode de Gilat et Raubenheimer est particulierement efficace pour calculer une
densité d’états a partir d’'un maillage cubique. Elle permet une convergence rapide et
précise dans la mesure ou elle consiste en une interpolation linéaire au sein d’une maille
de la grandeur calculée.

La méthode de la lorentzienne consiste a donner un poids plus important aux points du
maillage satisfaisant fortement la conservation de ’énergie ; cependant elle tend & prendre
en compte des points dont la conservation de ’énergie n’est pas parfaitement vérifiée. Elle
permet donc de pallier les oscillations provenant d’une convergence insuffisante, résultat
d’un pavage trop grossier.

La quasi totalité des calculs est menée avec la méthode de Gilat et Raubenheimer.
Les rares exceptions nécessitant I'utilisation de la fonction lorentzienne viennent du faible
nombre de points solutions pour certains processus de fission.

Convergence de la méthode pour le calcul de densité d’états

Dans le cas d’une dispersion linéaire et isotrope, la densité d’états peut se calculer
analytiquement (voir chapitre @

La convergence de la procédure numérique est assurée par 'utilisation d’un maillage
suffissamment fin. Le maillage le plus fin utilisé (N = 90) fournit un pavage cubique de
la zone de 1813 éléments. La procédure donne acces a des vecteurs d’onde gg allant de
svrg = 0,011 & 1 en unité 2.

La convergence dépend aussi du vecteur d’onde gy et du processus étudié ; en effet, la
convergence sera d’autant meilleure que la surface-densité d’états sera bien échantillonnée
par le pavage cubique, ce qui sera le cas, si elle s’étend dans toute la zone de Brillouin.
A contrario, pour certains processus tels que les processus de fission spontanée ou si le
vecteur d’onde gy est trop petit, la surface solution sera confinée au centre de zone, et
moins bien reproduite par le maillage.

Pour les processus de collision prépondérants, la convergence est largement atteinte
pour des pavages de parametre N = 90|Z| (figure a.).

La convergence est aussi assurée pour ’ensemble des vecteurs d’onde gy accessibles
pour les processus de collision.

Concernant la convergence des processus de fission, elle est assurée pour N = 90 sauf
pour le plus petit vecteur d’onde gy = W. Cependant, pour ce point I'atténuation
prend des valeurs tres petites devant celles des processus de collision et peut alors étre

négligée (figure b.).

7. i.e. un maillage comprenant 1813 points.
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a. b. 30 . .
180 L | L—T+L
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FIGURE 8.4 — Tests de convergence de la méthode de Gilat-Raubenheimer. La figure a. montre la
convergence pour deux processus distincts (leurs valeurs de convergence sont décalées pour une
meilleure visualisation) : fission et collision; le processus de fission dont la densité d’états est
confinée en centre de zone converge beaucoup moins vite. La figure b. montre la convergence en

fonction de la valeur du vecteur d’onde gq.

Symétrie de la zone de Brillouin

Comme indiqué précédemment, les symétries de la zone de Brillouin peuvent étre
prises en compte dans la procédure numérique et permettent un gain de temps de calcul
conséquent. Ce découpage nécessite de pondérer chaque point du maillage en fonction de
sa symétrie propre. Le tableau indique les résultats du calcul d’une densité d’états en

tenant compte ou non de la symétrie.

Direction [001] [011] [111]
Avec ou sans symétrie | oui | non | oui | non | oui | non
go = 0,05 2,80 | 2,80 | 2,62 | 2,78 | 2,58 | 2,78
qo = 0,2 2,78 | 2,78 | 2,75 | 2,78 | 2,70 | 2,78
q0 =0,4 2,78 | 2,78 | 2,76 | 2,78 | 2,74 | 2,78

TABLE 8.3 — Préfacteur A x 1072 de I'expression de la densité d’état & = Aw? pour le processus
L — T + L dans le cas d’une dispersion linéaire et isotrope. La valeur de référence calculée

analytiquement vaut A = 2,78 - 10~2 nm//ps.

Les symétries seront donc utilisées dans le cas d’un phonon acoustique orienté suivant
[001]. Pour les autres directions, le pavage cubique s’accorde moins avec le découpage
de la zone de Brillouin, un calcul complet sur toute la zone de Brillouin sera utilisé au

détriment des temps de calculs.

2.2 Relation de dispersion et fréquence de coupure

Le choix des parameétres concernant la relation de dispersion ainsi que la fréquence de

coupure q. est détaillé en annexe
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Parmi les relations de dispersion étudiées, seuls les calculs ab initio corrigés (ABc)
s’accordent aux valeurs expérimentales de dispersion [109] et fournissent les résultats
d’atténuation les plus proches de la réalité expérimentale.

Concernant la seule variable d’ajustement de ce modele, la fréquence de coupure la plus
adaptée pour expliquer les mesures expérimentales est ¢. = 0,37 %’rnmfl. Cette valeur est
retenue pour I'ensemble des calculs présentés dans la suite de ce chapitre.

2.3 Controle des calculs
2.3.1 Densité d’états a 2 phonons calculée analytiquement

La densité d’états peut étre simplement calculée dans le cas d’une relation de disper-
sion linéaire et isotrope (chapitre @ en page [137) et sert de fonction test pour la procédure

numérique (tableau [8.4)).

(@) To — p1 +p2
Processus | A théorique (nm/ps) | A calculé (nm/ps)

T—T+T 6,93 - 102 %)
T—L+T 0 3,21 - 107°
T—L+1L 0 0

(b) Lo — p1 + p2
Processus | A théorique (nm/ps) | A calculé (nm/ps)

L—T+T 9,44 - 1072 9,44 - 1072
L—T+L 2,78 - 1072 2,78 - 1072
L—L+T 2,78 - 1072 2,78 - 1072
L—L+1L 0,99 - 1072 @

TABLE 8.4 — & = Aw? calculé analytiquement et numériquement pour différents processus de
fission dans le cadre d’une relation de dispersion linéaire et isotrope. A est calculé pour vy =
247nm/ps et vy, = 4,73nm/ps . Certains processus @ ne peuvent étre calculés en raison de
divergences apparaissant dans le gradient de fréquence dans le cas d’une relation de dispersion
linéaire et isotrope.

En dehors de processus conduisant a des divergences d’ordre numérique (pour les pro-
cessus du type X — X + X)) venant de la relation de dispersion linéaire et isotrope, les
grandeurs calculées numériquement sont identiques & 1073 prés a celles calculées analyti-
quement.

Ces résultats permettent de valider la procédure de calcul tant du point de vue de la
convergence que de ’algorithme utilisé.

2.3.2 Formule de Simons et relation de dispersion linéaire anisotrope

L’utilisation d’une relation de dispersion linéaire et anisotrope (DEB) permettrait de
retrouver la formule de Simons pour le processus de Herring (eq. .
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2 Parameétres utilisés pour les calculs

—0— Calculs numériques dans le cadre d'une relation linéaire anisotrope (DEB)
3 —— Formule de S. Simons

x10
| ' | '
L O  a(f) en échelle logarithmique .
Ajustement linéaire
0’04 _4_ [ ' I ! [ qly=a+bx
— — —la -2,51856 —
R —~ r —|b 2,47656
' E 35 _|
S - ] ]
N —
3 -6 —
0,02 C_| | | | [ ]
— -1,5 -1,0 -0,5 -
log(f)
0,00 | A
0,00 0,09 0,18
f(THz)

FI1GURE 8.5 — Atténuation en fonction de la fréquence a 30 K calculée avec la procédure numérique
dans le cas d’une relation de dispersion linéaire et la formule de Simons.

Cependant, I'obtention de cette formule avec la procédure numérique décrite dans ce
manuscrit se heurte aux limites de la méthode numérique employée. Les écarts a la loi
attendue sont détaillés a la figure [8:5]

L’atténuation calculée avec la méthode numérique est du méme ordre de grandeur.
Cependant, la loi de puissance a o< 2T n’est pas pleinement vérifiée.

L’écart entre la procédure numérique et le calcul de Simons peut s’expliquer en partie
par les limites de la procédure. Cette derniere calcule I'atténuation sur un ensemble de
points situés dans la zone de Brillouin alors que les bornes d’intégrations utilisées pour
établir la formule de Simons supposent un espace réciproque infini.

De plus, le calcul de Simons repose sur des développements limités et des approxi-
mations a priori valables uniquement a tres basses fréquences et inaccessibles avec les
maillages utilisés dans ces travaux.

Cet ensemble de résultats permet de valider la procédure de calcul tant du point de
vue de la convergence que de 'algorithme utilisé.
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement

3.1 Processus de collision

Cette section est consacrée aux processus La + P — P». L’ensemble des figures a
été calculé a partir d’un maillage cubique de parametre N = 90 et avec la méthode de
Gilat et Raubenheimer.

3.1.1 Densité d’états a deux phonons

La densité d’états numérique est calculée avec la relation :

S(wo) = Y dar(wo — Q) (8.19)
Ae

avec 2 = wa(qo+q1) —wi(qr). L’existence d'un processus est caractérisée par une densité
d’états non nulle et déterminée avec la grandeur I.& (équation [8.20)) :

1.6 = / " &(wp)dwo > 0 (8.20)
0
Les résultats sont résumés dans le tableau .51
P21 | Tf | La
D1
Ts 0 | 11,9 | 13,7
Tf 0 0 14,0
La 0 0 0

TABLE 8.5 — I.& calculé avec une relation de dispersion issue de calculs ab initio (AB, N = 90)
pour les différents processus de collision mettant en jeu un phonon acoustique de polarisation
longitudinale suivant [100]. Les couleurs de fond de case sont un rappel des résultats du chapitre @
sur l'existence des processus. Rouge : interdit ; vert : autorisé ; orange : interdit par la dispersion.

Les résultats obtenus au chapitre [6] sont retrouvés numériquement. Les processus in-
terdits par la conservation de 1’énergie donnent une aire de la densité d’état strictement
nulle. Pour le processus La + La — La, I.G est plusieurs ordres de grandeur en des-
sous des autres processus, et ne contribue que pour les phonons acoustiques de tres faible
énergie.

3.2 Processus de Herring

La partie consacrée a ’analyse de la théorie de Landau-Rumer nous a permis de mettre
en évidence 'existence d’'un processus autorisé grace a l'anisotropie du milieu cristallin
permettant de coupler des phonons acoustiques de basse énergie avec des phonons de
haute énergie wy < w; appartenant au bain thermique.

Cette classe de processus mise en évidence par Herring se révele étre tres efficace, et
domine la dynamique des temps de vie a basse fréquence.
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement

Le processus de Herring fait intervenir des phonons thermiques proche des axes de
dégénérescence dans la zone de Brillouin (i.e. le long des axes [100] et [111]).

Les surfaces des lenteurs issues des branches acoustiques de polarisation transverse
lente et rapide s’approchent suffisamment pour que leur écart en énergie permette le
couplage avec un phonon longitudinal de basse énergie.

Ces deux surfaces se coupent le long des axes de dégénérescence. Leur intersection se
fait dans deux géométries distinctes. Soit les surfaces se touchent, soit elles se coupent.

If this is not satisfied for any, the two surfaces cut only in the isolated point of
degeneracy considered. It has been shown by Herring [95] that the absorption
caused by this type of degeneracy is negligible compared with that due to the
surface touching.

S. Simons

Les surfaces se touchent dans la direction [100] et se coupent dans la direction [111].
Simons [96] méne donc ses calculs en ne tenant compte que des points dirigés dans la
direction [100].

Sous ces hypotheses [96], le comportement en fréquence et température est modélisé
par une loi de puissance :

QHerring X wiT? (8.21)

Nous allons montrer que la contribution des processus de Herring a ’atténuation ultra-
sonore est d’une plus grande efficacité que ne le prévoit la théorie et les calculs de Herring
[95] et Simons [96]. Nous montrerons aussi que la loi de puissance est mise en défaut a
haute fréquence.

3.2.1 Densité d’états a deux phonons pour le processus de Herring

La densité d’états telle qu’elle est définie par 1’équation permet de tracer un
graphique & deux variables &(wp, w1) évaluant le nombre de points de la zone de Brillouin
participant au processus de Herring pour les couples de phonons (¢g, ¢1) d’énergie (wo, w1).
C’est a dire la surface solution pour un phonon acoustique ¢g fixé d’une part et I’ensemble
des phonons ¢; d’énergie w; vérifiant les régles de conservation d’autre part.

& (wo,w1) = / Sar(wo(ao) + wlar) — w(do + ar)) X dor(wr —wla))da  (8.22)

La surface é(wo, w1) ainsi construite pour un phonon acoustique pris dans la direction
[100] est représentée en figure

Comme attendu, le processus de Herring couple des phonons acoustiques avec des
phonons thermiques d’énergie bien plus élevée.
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S(fo, f1)

{1 (THz)

S(f)

0 . 1 . 1 . 1 . L . L .
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2

f o (THz)

FIGURE 8.6 — Processus de Herring La + T's — T'f. &(wo,w1) (en haut) et S(wp) = fédwl
(en bas) calculés dans larséniure de gallium avec une relation de dispersion obtenue par calcul ab
ingtio (ABc) et un maillage cubique de la zone de Brillouin de paramétre N = 90.
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement
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FIGURE 8.7 — Densité d’états pour chacune des branches acoustiques. Rouge : transverse lente;
bleue : transverse rapide ; verte : longitudinale. Les lignes verticales en tiret représentent les valeurs
médianes de chaque courbe. Les écarts AP, — P, sont relevés dans le tableau suivant.

ATs—Tf ALa—-Tf ALa—Ts
0,45THz  2,38THz 2,83 THz

Contribution nulle du processus de Herring aux trés hautes fréquences

La densité d’états tombe & zero pour une fréquence de phonon acoustique de 1,1 THz.
En effet les écarts inter-branches sont bornés; par conséquent il est impossible pour des
phonons acoustiques de plus haute énergie d’interagir a la fois avec des phonons ther-
miques par le processus de Herring et de satisfaire la conservation de I’énergie.

Energie acoustique résonnante pour le processus de Herring

Pour une fréquence acoustique de 0,45 THz (¢ = 0,055(27”)m*1), la densité d’états
passe par un maximum. Cette fréquence est trés sensible a la forme de la relation de
dispersion et est liée aux fréquences des pics observés dans la densité d’états classique
(Figure . En effet pour les branches transverses lentes et rapides, I’écart entre les
fréquences médianes vaut aussi 0,45 THz.

Grande contribution deés les basses fréquences

Contrairement aux autres types de processus, le processus de Herring posséde une
densité d’états a deux phonons non nulle pour une fréquence acoustique tendant vers
zéro. Ce résultat vient de la dégénérescence des branches transverses lentes et rapides
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FI1GURE 8.8 — Contribution du processus de Herring a ’atténuation dans le cadre de la théorie de
Landau-Rumer & 50 K pour une relation de dispersion réaliste (ABc) de I'arséniure de gallium. La
courbe en rouge représente 'atténuation théorique calculée par Simons en 1956 [96].

suivant certaines directions du cristal et explique la grande efficacité du processus de
Herring [96].

3.2.2 Atténuation pour le processus de Herring

La figure |8.8| représente la contribution du processus de Herring a latténuation (équa-
tion (8.7)) & T'=50K.

Simons en 1956 a calculé analytiquement ’expression de 'atténuation pour le pro-
cessus de Herring. Sous 'hypotheése d’un vecteur d’onde acoustique petit, I’ensemble des
points solution de la zone de Brillouin satisfaisant les lois de conservation est proche des
axes de dégénérescence pour les phonons transverses. Il est alors possible de faire un dé-
veloppement analytique de la surface densité d’états et des coefficients de couplage sous
I’hypothése des grandes longueurs d’onde aux alentours de ces axes.

Pour un cristal d’arséniure de gallium, o a pour expression :

a(pm™) = 3,959 - 1078273 (8.23)

Cette expression est comparée a l'atténuation calculée en tenant compte d’une disper-
sion réaliste (ABc) & la figure[8.8] Jusqu’a 0,4 THz, I'atténuation suit une loi en puissance
de la fréquence (o oc w?).

A T = 50K, le pré-facteur est beaucoup plus important comparé a ce que prévoit
la théorie de Simons. Cette divergence s’explique par la richesse des relations de disper-
sion réalistes relativement aux points de la zone de Brillouin satisfaisant les relations de
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement

Sans dispersion (Simons)® 3,96 - 1078
Avec dispersion (ABc) 13,6 - 1078

a. Calculs ne tenant compte que de I'anisotropie cristalline

TABLE 8.6 — Pré-facteur A pour T = 50K de la loi de puissance pour l'atténuation o = Ap3T?
pour différents modeles de dispersion.

conservation en énergie et vecteur d’onde.

La figure représente une coupe de la zone de Brillouin suivant le plan ¢, =
0,32(%)m*1; les zones sombres correspondent aux points du maillage dont le vecteur
d’onde et I'énergie satisfont les relations de conservation (équation (6.47))).

Les deux relations de dispersion ménent donc a des densités d’états tres différentes
pour des phonons de haute fréquence (0,6 THz). Les solutions s’étendent dans toute la
zone de Brillouin dans le cas d’une relation de dispersion réaliste (ABc), expliquant la
plus grande efficacité de ce processus dans ce modele de dispersion par rapport a une
dispersion linéaire.

La surface densité d’états calculée dans le cadre d’une relation de dispersion linéaire
et anisotrope présente un grand nombre de solutions proches des axes [111]. Ces derniéres
ne sont pas prises en compte dans la théorie de Herring [95]. A basse fréquence, il est
légitime de négliger ces points. Cependant a plus haute fréquence, ils conduisent a une
atténuation bien plus forte ainsi qu’a une déviation de la loi de puissance a = Aw?T3.

3.3 Autres processus de collision : La+ T f — La et La+Ts — La

Les conclusions issues de I’étude du processus de Herring sont aussi valables pour les
autres processus de collision mettant en jeu un phonon acoustique polarisé longitudinale-
ment.

La différence majeure réside dans la fréquence de résonance. En effet, les écarts en
énergie des branches transverses lentes et rapides sont bien plus petits que les écarts entre
la branche longitudinale et les branches transverses. Il en résulte pour ces processus que
les densités d’états vont présenter un maximum a beaucoup plus haute fréquence comparé

au processus de Herring (figure [8.10)).

3.4 Les processus de fission : La — X +Y

Les processus de fission dans le cas d’une relation de dispersion réaliste donnent une
contribution a 'atténuation déviant peu du cas linéaire. L’ensemble des phonons mis en
jeu sont de plus faible énergie comparée a celle du phonon acoustique ; tout se passe donc
en centre de zone de Brillouin, ou la relation de dispersion est encore linéaire. La coupure
g. n’intervient pas dans le calcul des processus de fission pour la méme raison; elle est
trop haute en fréquence pour intervenir dans les processus.

Les processus de fission suivent majoritairement une loi similaire a la loi basse fré-
quence usuellement utilisée @ = Aw* (tableau .
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f(Ae) = dcr(wo(dy) + wi(ay) — walgy +ay))

1F E 1+ 4
08| & {1 o8}t g
06} 1 o6} J
04f 41 o4t 1
02} 41 02t 1

of 1 o} ]
02t 1 02} J
04t {1 04t 1
06F 4 -06f 4
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At 4 At 4

1 08 06 04 02 0 02 04 06 08 1 1 08 06 04 02 0 02 04 06 08 1

FIGURE 8.9 — Coupe de la zone de Brillouin suivant le plan ¢, = 0,32 i—znm_l dans D’arséniure
de gallium; (a) et (b) représentent les points solutions de la conservation du vecteur d’onde et
de Dénergie pour le processus de Herring et un vecteur acoustique orienté suivant [100] et de
fréquence wy = 0,6 THz. (a) pour une relation de dispersion réaliste (AB); (b) pour une relation
de dispersion linéaire (DEB). Les points a l'intérieur du cadre rouge sont les solutions prises en
compte dans le développement analytique du calcul d’atténuation mené par Simons en ne tenant
compte que de 'anisotropie ; ils correspondent aux points proches de I'axe de dégénérescence [100].
Les quatre zones encerclées en vert correspondent aux points de dégénérescence proches de l'axe
[111]; ils ne sont pas pris en compte dans les calculs de Simons, le coefficient de couplage étant
nul suivant Paxe [111].
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FIGURE 8.10 — Densité d’états a deux phonons et coefficient d’atténuation a pour ’ensemble des
trois processus de collision autorisés pour un phonon acoustique polarisé longitudinalement. En
noir : processus de Herring La+Ts — T'f ; en rouge : La+Tf — La; enbleu: La+Ts — La.
Calculs réalisés pour 'arséniure de gallium, avec une relation de dispersion réaliste (AB).
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F1cURE 8.11 — Atténuation pour les processus de fission en fonction de la fréquence du phonon
acoustique initial. Calcul réalisé avec un maillage de parametre N = 90, avec une relation de
dispersion réaliste (ABc) a T'= 50K et ¢. = 0,37 Q—an_l.

a,

Aw? Aw®

A A o
La— Ts+Ts | 3,87 - 107° | 3,91 - 107° | 4,14
La — Tf+Ts |334-107° | 3,37 - 107° | 4,09
La—Tf+Tf]348-107°[3,53-107° | 4,18
La— Tf+La | 818 - 1077 [ 9,55 - 10~7 | 4,94
La — Ts+ La | 2,10 - 107° | 2,10 - 107° | 4,08

TABLE 8.7 — Loi de puissance des processus de fission du type La — X + Y. Conditions de

calcul : voir figure

3.5 Contribution totale a ’atténuation et accords expérimentaux pour
P’arséniure de gallium

Les courbes d’atténuation totale pour I’arséniure de gallium sont données en figure

La seule variable d’ajustement de ce modele est la fréquence de coupure g. = 0,37 i—g
déterminée a partir des mesures d’atténuation a T' = 50 K. Cette unique variable d’ajus-
tementlﬂ permet de rendre compte de ’ensemble des résultats d’atténuation en fréquence
et ce quelle que soit la température.

La prise en compte de I’ensemble des processus permet de reproduire et d’expliquer

8. Cette coupure est basée sur le fait que les coefficients de couplage doivent suivre une dynamique
proche des relations de dispersion.
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FIGURE 8.12 — Variation relative de l'atténuation dans 'arséniure de gallium en fonction de la
fréquence. Les courbes sont calculées & partir d’une relation de dispersion réaliste (ABc) sur un

maillage de parametre N = 90 et une fréquence de coupure g, = 0,37 i—g Les carrés sont issus de
mesures réalisées au moyen de super-réseaux.
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FIGURE 8.13 — Variation de I'atténuation totale dans ’arséniure de gallium calculée avec une re-
lation de dispersion réaliste (ABc) et un maillage de parameétre N = 90. Au dela du terahertz, le
comportement de I'atténuation n’est pas monotone et présente des accidents provenant de 1’évolu-
tion des processus de collision dominant entre 2 THz et 3 THz. Ces processus ont un comportement
similaire au processus de Herring mais & plus haute fréquence.

le plateau d’atténuation mesuré. Le processus de Herring tres efficace a basse fréquence
perd rapidement en efficacité et décroit au dela de 0,7 THz; tandis que la contribution des
deux autres processus de collision La +T's — La et La +Ts — La devient du méme
ordre de grandeur que le processus de Herring vers 0,8 THz. Le croisement de régimes
produit donc un accident dans la courbe d’atténuation totale entre 0,7 THz et 1,0 THz,
menant au plateau observé expérimentalement.

Les deux autres processus de collision La +7Ts — La et La +Tf — La suivent
le méme comportement que le processus de Herring. I’atténuation devrait donc avoir le
méme comportement aux alentours des fréquences résonantes pour ces processus, a ceci
pres que les processus devenant prépondérants sont les processus de fission et prennent le

relais entre 2 THz et 3 THz (figure [8.13)).

3.6 Dépendance en température

La dépendance en température des processus d’interaction a trois phonons (figure
suit un schéma tout a fait classique.

Les processus de collision nécessitent la présence de phonons thermiques et ne contri-
buent donc pas a I'absorption a tres basse température a 'inverse des processus de fission
spontanée.

La figure [8:14] représente l'atténuation en fonction de la température pour différentes
fréquences. Pour le processus de Herring, les fleches indiquent le sens de variation en
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement

fonction de la fréquence.

Concernant les processus de collision présentés en figure (Herring et La+Ts —
La), Vatténuation devient nulle avec la température. Ainsi une baisse de la température
entraine une baisse du nombre de phonons disponibles pour interagir avec les phonons
acoustiques, par conséquent la contribution a l'atténuation pour ces processus devient
nulle.

Un changement de régime conduisant & une dépendance linéaire en température est
observé vers 30K. C’est la température a laquelle les niveaux d’énergie des phonons
correspondant & la surface densité d’états sont peuplés. Au dela, le peuplement de ces
niveaux d’énergie se fait linéairement avec la température tandis qu’en dessous de cette
température, les niveaux d’énergie commencent tout juste a se peupler.

L’existence des processus de fission ne nécessite pas la présence de phonons thermiques
dans le systeme. Ces derniers ont par conséquent une contribution non nulle & basse
température et a température nulle.

La figure montre les rapports relatifs des processus de Herring, de collision et
de ﬁssionﬂ A basse température, les processus de fission sont largement dominants; la
température a laquelle les processus de collision commencent & dominer dépend fortement
de la fréquence.

Les processus ne participent pas avec la méme proportion a I’atténuation totale. La fi-
gure|8.15| montre que les processus de fission sont les plus efficaces a basse température, les
processus de collision prenant le pas rapidement avec I'augmentation de la température;
la température de basculement dépend de la fréquence du phonon acoustique initial.

Quant a la compétition entre les processus de Herring et les autres processus de
collision, la température n’a pas un role prépondérant : le parametre essentiel est la
fréquence du phonon acoustique initial. Ces processus couplant les phonons acoustiques
avec des phonons thermiques de plus haute énergie, il suffit de peupler les populations
de phonons en augmentant la température pour atteindre un régime de saturation pour
les processus de collision. Le niveau relatif atteint a haute température est constant. Il
ne dépend que de la densité d’états S, et donc uniquement de la fréquence du phonon
acoustique et du type de processus considéré. Le basculement de la prépondérance des
autres processus de collision sur le processus de Herring arrivent vers 0,9 THz ; fréquence
a laquelle le plateau d’atténuation est observé expérimentalement.

3.7 Résultats a basse température et processus de diffusion isotopique

A basse température, seuls les processus de fission sont & considérer. Le bain de phonon
thermique est quasiment vide, les processus de collision sont inexistants.

Du point de vue de la procédure numérique, les processus de fission sont plus difficiles
a étudier. Le phonon initial se décomposant en des phonons de plus basse énergie, ces
processus nécessitent I'utilisation d’un pavage tres fin pour reproduire fidelement la surface
solution de la densité d’états a deux phonons. Cette limitation tend a sous estimer la
surface de la densité d’états, et par conséquent a sous estimer I'atténuation calculée par
rapport a I'atténuation réelle.

9. Le processus de Herring est aussi un processus de collision.
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FI1GURE 8.14 — Atténuation en fonction de la température et pour différentes fréquences pour les
processus de Herring, La +Ts — La et La — Ts+Tf.
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— Autres processus de collision
— Processus de fission
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FIGURE 8.15 — Rapport de l'atténuation a sur l'atténuation totale o = ZXX’Z a?’y +

A . . PN 5 , .
> X,y,z O,y Pour un processus particulier vis a vis de 'atténuation totale.
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Le tableau est un rappel des travaux de Tamura [119] et de Kent [54] sur l'atté-
nuation ultra-sonore dans un régime ou seuls les processus de fission sont a considérer
(basse température).

Atténuation anharmonique a(um~1) | Diffusion isotopique a(um=1)
Tamura A [T19] 1,43 - 107 pum1T 7,82 - 107 pum ™!
Tamura BJIT9) 817 - 1074 pum1! 7,82 - 1074 pum~!
Kent [54] 51,48 - 10~ pm~! 6,03 - 1074 pum~1!
ABc [100] 3,87 - 107° um ™! /
ABc [110] 7,46 - 107> um ™! J/
ABc [111] 3,71 - 1072 um ™! /

TABLE 8.8 — Comparaison de I'atténuation calculée par Tamura et Kent avec les calculs réalisés
avec une relation de dispersion réaliste (ABc) pour les trois directions de symétrie principale d’un
cristal de GaAs.

3.8 Directions [110] et [111]

L’arséniure de gallium est un cristal faiblement anisotrope, les autres directions de
symétrie du cristal présentent donc exactement le méme comportement. La figure [8.16
montre 'atténuation totale relative en fonction de la fréquence; les données expérimen-
tales concernant la direction [100] sont placées sur les courbes comme indication d’ordre
de grandeur. Un plateau est aussi observé entre 0,7 THz et 1 THz. Les conclusions données
pour la direction [100] sont aussi valable pour les autres directions du cristal.

3.9 Conclusions

Le plateau surprenant observé expérimentalement a partir de 0.7 THz peut finalement
s’expliquer simplement dans le cadre d’un théorie d’interaction a 3 phonons sans recours
a de nouveaux mécanismes (interaction résonnante avec des niveaux électroniques d’im-
puretés, interaction a 4 phonons....). L’évolution de I'inverse du libre parcours moyen avec
la fréquence ne suit pas une loi monotone ainsi qu’il est souvent admis dans la littérature.

L’accord expérimental est bien vérifié sur une large gamme de fréquences et de tempé-
ratures, validant ainsi le mécanisme de compétition entre le processus de Herring efficace
jusqu’a 0,7 THz et les autres processus a trois phonons. Le processus de Herring possede
une densité d’états G —dans le cas d’une relation de dispersion de phonon réaliste— beau-
coup plus étendue et dont la surface présente une résonance qu’il est possible de relier
aux écarts de fréquence des branches acoustiques (figure .

Les dépendances usuelles en loi de puissance ne sont pas adaptées pour décrire le
comportement en fréquence de l'atténuation. Quant au comportement en température,
il est possible d’extraire des lois suivant le régime de température, mais elles dépendent
fortement de la fréquence du phonon acoustique.
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3 Temps de vie des phonons polarisés longitudinalement
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FIGURE 8.16 — e
t [111]]Atténuation relative pour les directions [110] et [111]. Le comportement en fré-
quence est similaire a celui des ondes longitudinales prises dans la direction [100].
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4 Atténuation pour un phonon polarisé transversalement

Cette section est consacrée aux résultats de calculs de I'atténuation des phonons po-
larisés transversalement.

4.1 Parameétres de simulation pour ’atténuation des phonons polarisés
transversalement

Il n’existe pas de données sur l'atténuation des phonons transverses dans le régime
de fréquences terahertz et sub-terahertz. Par conséquent, la fréquence de coupure g, et la
relation de dispersion utilisées pour les calculs d’atténuation pour les phonons polarisés
transversalement sont identiques a ceux déterminés pour les phonons longitudinaux.

4.2 Processus de collisions T ; + X — Y

Les calculs d’atténuation pour les processus Ts + X — Y et Tf + X — Y sont
indiqués en figures [8.17] et [8.18 pour les directions de haute symétrie d’un cristal cubique
et une température T' = 50 K.

Les résultats obtenus sont compatibles avec les regles de sélection résumées dans les
tableaux (p.- [135).

Les résultats des calculs d’atténuation concernant les phonons acoustiques de polari-
sation transverse ne présentent pas de surprises. Les processus interdits donnent soit une
contribution nulle, soit une contribution de plusieurs ordres de grandeur en dessous des
processus autorisés.

Parmi les processus autorisés, le processus T's + T's — T's (figure donne une
contribution intermédiaire entre les processus interdits et autorisés et, qui plus est, aux
tres basses fréquences|}

Le méme comportement devrait étre observé pour le processus Tf+Tf — T f, mais
ce dernier posséde dans la direction [111] une atténuation du méme ordre de grandeur
que les processus autorisés et cela jusqu'en bord de zone de Brillouin (figure .
Dans les directions [100] et [110], la contribution & l'atténuation est strictement nulle.
L’analyse faite au chapitre [6] visant & déterminer les processus interdits et autorisés prend
difficilement en compte les effets de lanisotropie. La direction [111] pour le processus
Tf+Tf — Tf présente une anisotropie suffisante pour permettre a la densité d’états
a deux phonons d’exister et d’étre non négligeable.

Concernant la polarisation transverse rapide, le processus Tf + T's — T's est inter-
dit dans le cas d’une relation de dispersion linéaire et anisotrope, mais les effets de la
dispersion permettent & ce processus de contribuer légeérement aux abords des axes de
dégénérescence.

10. Comme indiqué en page ce processus ne contribue que si les effets de la dispersion sont faibles,
c’est & dire au centre de zone.
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4 Atténuation pour un phonon polarisé transversalement
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FIGURE 8.17 — Atténuation pour les processus de collision T's + p1 — po pour une température
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a(um™)
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FI1GURE 8.18 — Atténuation pour les processus de collision T'f + p; — pa.



4 Atténuation pour un phonon polarisé transversalement

Direction
i o Tf
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FIGURE 8.19 — Atténuation totale pour les polarisations transverses rapides (en haut) et lentes
(en bas) pour les trois directions principales et pour une température de 50 K.

4.3 Processus d’Herring pour la polarisation transverse

Au sens strict, le processus décrit par Herring concerne uniquement les phonons de
polarisation longitudinale : La+Ts — T f. Cependant, le raisonnement qu’il meéne peut
étre étendu aux processus de type : X + Ts — T'f. En effet, il s’agit moins de trouver
un moyen de faire interagir un phonon acoustique longitudinal avec le bain thermique que
de trouver un phonon de basse énergie permettant de coupler un phonon de la branche
transverse lente a un autre phonon de la branche transverse rapide. De ce fait, les trois
processus X + T's — T'f ont un comportement similaire au processus d’Herring :

— grande efficacité dés les basses fréquences

— limités en fréquence par les écarts inter-branches T's — T'f

De ce fait, 'ensemble des polarisations acoustiques présentent un plateau en atténua-

tion entre 0,7 THz et 1 THz (figure et [8.20)).

4.4 Conclusion

Les résultats concernant les polarisations transverses lentes et rapides sont largement
compatibles avec les analyses menées sur la polarisation longitudinale. La différence ma-
jeure concerne les processus de fission : les branches transverses étant celles de plus basse
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|
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FIGURE 8.20 — Densité d’état a deux phonons pour les processus de Herring de polarisation
transverse lente et rapide. Tout comme pour les phonons longitudinaux, ces processus de Herring
présentent un maximum a 0,5 THz.

énergie, elles se décomposent difficilement en des phonons de plus basse énergie.

A plus haute température, une anomalie prenant la forme d’un plateau d’atténuation
en fréquence est aussi présente pour les polarisations transverses. Un tel comportement
sur toutes les branches acoustiques a des énergies similaires devrait se répercuter sur
d’autres grandeurs dérivant des temps de vie de phonon tel que la conductivité thermique
a basse température.

5 Application au cristal de silicium

Quelques calculs concernant 'atténuation dans le silicium sont présentés dans cette
partie. Ils ont pour but de montrer I’absence de plateau d’atténuation aux mémes énergies
que Parséniure de gallium.

Les calculs présentés ici sont réalisés a partir de données issues de calculs ab initio
[120] donnant les relations de dispersion pour un cristal de silicium.

5.1 Relation de dispersion et densité d’états du silicium

La relation de dispersion et la densité d’états pour le silicium sont données en figures
et Le premier constat concerne les vitesses des ondes acoustiques en centre de
zone. Elles sont bien plus élevées dans le silicium (v; = 8,13 nm/ps) comparées a I’arséniure
de gallium (v; = 4,72nm/ps). Les branches acoustiques sont donc beaucoup plus élevées
en fréquence, les phénomenes observés aux abords du terahertz dans I'arséniure de gallium
vont donc se produire a plus haute fréquence dans le silicium.

La figure [8.22) représente la densité d’état de chacune des branches acoustiques dans
le silicium. Les écarts médians inter-branches sont reportés dans le tableau attaché a la

figure
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FIGURE 8.21 — Relation de dispersion calculée pour le silicium (Si) avec une procédure de calcul
1

ab initio. Les points sont des données expérimentales relatives a

rappelées pour comparaison.

Densité d'états

arséniure de gallium [I09]

Ala-Tf

Ala-Ts

ATs-Tf

f (THz)

FIGURE 8.22 — Densité d’états pour chacune des branches acoustiques. Rouge : transverse lente ;
bleue : transverse rapide ; verte : longitudinale. Les lignes verticales en tiret représentent les valeurs
médianes de chaque courbe. Les écarts AP, — P, sont relevés dans le tableau suivant.

ATs—Tf ALa—-Tf ALa—Ts
0,85THz  4,06THz 4,91 THz
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Herring La + Ts —Tf
La+ Tf—La
La+Ts—>La

Densité d'états

f (THz)

Herring La+71Ts —Tf La+Tf— La La+7Ts— La
1,03 THz 3,84 THz 4,84 THz

FIGURE 8.23 — Densité d’états & deux phonons pour les trois processus de collision autorisés pour
un phonon acoustique polarisé longitudinalement. En noir : processus de Herring La+Ts — T'f ;
en rouge : La+ T f — La; en bleu : La 4+ Ts — La. Calculs réalisés pour le silicilum avec une
relation de dispersion réaliste (AB). Le tableau ci-contre donne les valeurs médianes de chacune
des densités d’état.

Les écarts inter-branches sont corrélés au maximum de densité d’états a deux phonons

(figure [8.23).

5.2 Densité d’états a deux phonons

Les densités d’états pour les processus de collision majoritaires possédent des maxima
a des fréquences bien plus élevées comparées a celles calculées dans ’arséniure de gallium.

Le plateau en atténuation sera donc a plus haute fréquence dans le silicium que dans
I’arséniure de gallium.

5.3 Processus de Herring et plateau haute fréquence

La courbe donnant la variation de I'atténuation présente un plateau vers 1,5 THz (fi-
gure . Comme pour l'arséniure de gallium, la compétition entre les processus de
Herring et les autres processus sont a 'origine de cette anomalie dans ’atténuation. Les
branches de dispersion acoustiques sont bien plus hautes dans le silicium comparé a l’ar-
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6 Conclusion générale
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FI1GURE 8.24 — En bleu : variation de I'atténuation en fonction de la fréquence pour le silicium
dans la direction [100]. En rouge : contribution du processus de Herring pour 'atténuation.

séniure de gallium ; le plateau en atténuation est donc a plus haute fréquence.

5.4 Conclusion

Expérimentalement, un plateau en atténuation devrait étre observé dans les cristaux
de silicium a plus haute fréquence.

Les conclusions obtenues dans ’arséniure de gallium sont aussi valables dans le sili-
cium. Seules les fréquences auxquelles les plateaux d’atténuation apparaissent sont plus
élevées dans le silicium.

L’observation des densités d’états & un ou deux phonons permet de prévoir les fré-
quences ol les processus de collision seront d’une grande efficacité et feront apparaitre un
plateau en atténuation.

6 Conclusion générale

Nous avons montré dans ce chapitre ’accord de I’approche de Landau-Rumer dans les
calculs d’atténuation ultra-sonore avec les mesures réalisées jusqu’au terahertz. La prise
en compte de la dispersion devient une nécessité a ces fréquences.

La compétition entre le processus de Herring et les autres processus d’interaction a
trois phonons explique le plateau en atténuation.

Le processus de Herring est particulierement efficace des les basses fréquences, mais
décroit au dela de 650 GHz alors que les autres processus d’interaction ne font que croitre
jusqu’au terahertz. La contribution totale conduit donc a un plateau de 'atténuation
entre 700 GHz et 1 THz.

Un comportement similaire est observé dans le silicium, mais & plus haute fréquence.
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CHAPITRE 9

CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

We know a place where no planes go
We know a place where no ships go

Between the click of the light and the start of the dream

es phonons, ces quanta de vibrations mécaniques créés par pure analogie aux
quanta de vibrations électromagnétiques que sont les photons, possedent
encore de larges zones d’ombre en dépit d’un siecle de recherche au service
des structures cristallines.

La complexité des phénomeénes en jeu associée aux progres du calcul numérique nous
autorisentﬂ a reprendre de vieilles problématiques telles que les temps de vie et poussent
une approcheE] datant de plusieurs décennies dans ses derniers retranchements.

Les progreés récents réalisés principalement a I'INSP dans la transduction opto-
acoustique d’ondes longitudinales cohérentes monochromatiques et parfaitement collima-

1. enfin!
2. Ici, Papproche de Landau et Rumer.



CHAPITRE 9. CONCLUSIONS ET PERSPECTIVES

tés dans le domaine du terahertz ont permis de conduire les premiéres mesures de la
variation relative de 'atténuation ultrasonore, en fonction de la température, dans ce do-
maine de fréquence inédit. Une anomalie prenant la forme d’un plateau en atténuation est
la preuve que les régimes d’approximation usuellement utilisés dans les calculs de temps
de vie atteignent largement leurs limites.

Les processus de Herring La+1T's — T'f se trouvent étre la clef de ce phénomene. La
grande efficacité de ce processus de collision & basse fréquence est renforcée par la non-
linéarité des courbes de dispersions de I'arséniure de gallium. Cependant, cette efficacité
est fortement limitée par les écarts d’énergie des branches transverses lentes d’une part
et rapides d’autre part de la relation de dispersion. Cette borne dans les écarts d’énergie
conduit a une chute et a une annulation de la contribution des processus de Herring a
I'atténuation totale.

Les autres processus d’interaction a trois phonons qu’ils soient de collision ou de fission
ne sont pas soumis a cette limitation et continue leur croissance. Entre un processus
de Herring possédant un maximum vers 700 GHz et I’ensemble des autres processus ne
faisant que croitre a ces fréquences, il en surgit un plateau au régime de fréquences nous
intéressant.

A limage de 'anomalie de Kohn, les processus d’interaction multi-phonons se heurtent
aux limites de la zone de Brillouin.

Les effets de la dispersion ne s’arrétent pas au processus de Herring, deux autres
processus similaires La+7T f — La et La+T's — La suivent un comportement similaire
a plus haute fréquence. Il en vient une série de résonances dans la dépendance des temps
de vie phononiques en fonction de la fréquence.

Les temps de vie jouent un role prépondérant dans la conductivité thermique. Bien que
moyennées sur une plage d’énergie et de direction tres grande, ces résonances pourraient
avoir un impact sur ’expression de la conductivité thermique.

Comme indiqué plus haut, le mécanisme intrinseque principal responsable de 'atté-
nuation ultra-sonore a basse température et dans le régime terahertz et sub-terahertz
sont les processus d’interaction & trois phonons. Ce mécanisme est fortement conditionné
par la densité d’états a deux phonons. Il est possible de restreindre cette derniere en
limitant le nombre de modes accessibles (en restreignant une ou deux dimensions du cris-
tal : nano-fil ou film mince). Ainsi la dynamique des temps de vie s’en trouverait modifiée.

Les calculs menés dans ce manuscrit peuvent s’appliquer a toute les structures cristal-
lines de type cubique a faces centrées. Dans un premier temps, il s’agissait de confronter
les mesures menées jusqu’au terahertz; dans un second temps les calculs montrérent un
comportement anormal a plus haute fréquence (vers 2 THz) qui a I’heure actuelle n’a pu
étre expérimentalement vérifié.

Enfin, les quelques calculs menés dans le silicium montrent un comportement similaire
a plus haute fréquence qu’il serait tout aussi intéressant de vérifier.

L’approche numérique décrite dans ce manuscrit comporte une approximation de
taille : le coefficient de couplage utilisé est issu d’'un développement grande longueur
d’onde auquel est ajouté une fréquence de coupure ad hoc pour les courtes longueurs
d’onde. Bien que donnant de bons résultats pour l'arséniure de gallium, il serait d’'un
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intérét majeur de le confronter a des coefficients de couplage obtenus par des calculs ab
initio. Par 'intermédiaire des processus d’interaction a trois phonons, les mesures d’atté-
nuation serviraient de sonde pour explorer ces coefficients de couplage et par conséquent
les potentiels inter-atomiques.

Concernant la poursuite des calculs numériques, d’autres structures cristallines pré-
sentant une plus forte anisotropie pourraient étre envisagée. L’arséniure de gallium et
le silicium sont des structures peu anisotropes et pourtant les surprises expérimentales
s’expliquent en grande partie par cette anisotropie.

Enfin, pour terminer cette conclusion sur les mesures d’atténuation, le grand défi sera
de prolonger les techniques permettant la transduction de phonons au dela du terahertz
de fagon a explorer toute la zone de Brillouin et vérifier la fin de ce plateau.

Concernant les super-réseaux acoustiques, ils constituent un maillon essentiel de la
transduction opto-acoustique trés haute fréquence. Ces derniers permettent d’explorer un
domaine fréquentiel hors d’atteinte des dispositifs classiques tels que les transducteurs
piezo-électriques ou la diffusion Brillouin.

L’optimisation de ces dispositifs a base de super-réseau passe par ’utilisation de struc-
tures permettant d’améliorer le couplage lumiere-matiere telles que les cavités optiques.
Cependant, les dépendances en longueur d’onde des super-réseaux nus sont complexes, et
I'utilisation d’une cavité optique complique encore la réponse du systeme en fonction de
la longueur d’onde.

Les pics de réponse acoustique des super-réseaux sont corrélés aux niveaux d’énergie
électronique des puits quantiques que constituent ces structures. Cependant le mécanisme
assurant la génération d’une contrainte mécanique via le potentiel de déformation a été
peu étudié dans les super-réseaux. Une étude poussée en longueur d’onde que ces travaux
de theése ne font qu’effleurer comblerait certaines lacunes.

Pour terminer, ces dispositifs, couplés aux techniques d’acoustique picoseconde, sont
un outil de choix pour I’étude de structures et d’objets de dimensions tres réduites. Les
fréquences atteintes par ces dispositifs sont inédites, et ouvrent de nouvelles perspectives
en terme de spectroscopie phononique.

197






ANNEXE A

EXPRESSION DU CHANGEMENT RELATIF DE
REFLECTIVITE

Solution en ’absence de déformation acoustique

Prenons une structure multicouche (figure[A.1]) dont les indices sont définis ci-dessous :

2 3 4

Up+1 UN+1
Up+1 0N+1

FIGURE A.1 — Représentation schématique d’un super-réseau. Les coefficients (a,,, b;,) sont les
coefficients électromagnétiques & ’entrée de chaque couche (sauf la couche 0 qui est le milieu
extérieur). Les coefficients (u;,0,,) sont les déplacements et contraintes & la surface de chaque
interface. La couche N + 1 est par convention le substrat.

Le champ électromagnétique ﬁ au sein de chaque couche est donné par la relation

suivante :
ﬁ(i) = ﬁm(z) = an, ezkm Cos@mz—>J_ il + be —ikm Cossz?l i
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— ap, et b, sont les amplitudes du champ électromagnétique en entrée de chaque
couche

— z est la coordonnée de la distance dont I'origine est prise au début de chaque couche
de coordonnée Z,, tandis que Z est une coordonnée relative a I’ensemble de la struc-
ture : 2 =2 — 2,

S 1, est un vecteur unitaire perpendiculaire & la direction de propagation

— km = emko = nmko avec ny, l'indice complexe de la couche m et ky le vecteur
d’onde électromagnétique dans le vide

— 6, est angle entre la normale aux plans du multicouches et la direction de propa-
gation de I'onde électromagnétique dans la couche m

— d,, est ’épaisseur de la couche m

Les amplitudes a,, et b,, du champ électromagnétique dans chaque couche m sont

reliées entre elles a I'aide de matrices de transfert.

Matrice de transfert électromagnétique

Le passage d’une couche a l'autre se fait en deux étapes. D’une part la propagation
au sein d’une couche, et d’autre part le passage de 'interface séparant deux couches.

Matrice de propagation

La matrice de propagation de la couche m, de la couche m + 1 vers la couche m — 1

efkm cos Omdm 0
Pm - 0 e+km cos Omdm

s’exprime :

Matrice de passage électromagnétique

La matrice de passage de 'interface m — m+1 :

. 1 1 Tm7m+1
Tmm+1 = 1
tmm41 Tm,m+1

ou r et ¢ sont les coefficients réflexion et transmission de Fresnel des ondes électroma-
gnétiques polarisées parallelement ou perpendiculairement au plan de propagation.

Le passage de la couche m vers la couche m + 1 s’exprime :

am = PynTmm+1 fm+1
bm ’ bm+l
De proche en proche, 'amplitude du champ électromagnétique a la surface est reliée
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au champ dans le substrat :

a a
0 :’7’0’1P1...Pme’m+1...PNTN’N+1 5
bo 0

bs correspond & l'onde électromagnétique réfléchit a l'arriere du substrat, ce dernier
étant pris comme semi-infini, rien ne se réfléchit : by = 0.
Le coefficient de réflexion de la structure compléte est donné par :

bo  Tp21
TOo— — = —/—/——

ap  To;11

T — To;r To2
0 pu—
To1 To22

ou Tj est la matrice :

Le champ acoustique présent dans le milieu va modifier la réflectivité totale de la
structure via deur processus distincts. D’une part la déformation élastique va modifier
les propriétés optiques de chaque couche, d’autre part le champ acoustique va induire un
déplacement de chaque interface.

Ces deux perturbations vont provoquer des modifications du coefficient de réflectivité
r. L’expression de ces termes perturbatifs est obtenue en effectuant un développement
limité au premier ordre de la matrice de transfert en présence du champ acoustique. A
cet ordre de développement, les processus sont seulement additifs et les contributions pour
les différentes couches sont simplement additionnées.

Variation relative de réflectivité due aux changement de la
constante diélectrique au sein d’une couche

La constante diélectrique au sein d’une couche m est localement modifiée par le champ
de déformation acoustique 7, suivant :

Oe
Agy, = 87;177771
L’équation de propagation électromagnétique doit étre résolue a l'interieur de chaque
couche m pour obtenir la matrice de transfert :

0’E(2)
072

+ k2 co8® O (em + Ae)E(2) = 0

Dans un premier temps, nous allons résoudre I’équation pour une perturbation d’épais-
seur infinitésimale en 2z’ : Ae,,, = Fo(z — 2/)
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REFLECTIVITE

02E(2)
022

avec I’ une constante. La solution nous fournit la matrice de passage d’interface 7¢ située

+ kf co8® Opmem E(2) = —kj cos? 0, F6(z — 2/)E(2) (A1)

en 2’ due a la déformation acoustique.
Cette équation se résout par lintermédiaire d’une transformée de Fourier E(() =
+oo —2i
[T dzE(z)e= %,
L’équation se réécrit :

—4nC2E,(C) + ki cos® 0, E,y(C) = ko cos? O Fe™ 2™ B(2)
Et donc,

ENp(C) _ kl% COSQ GQmFE(Z/) e—2i7r€z’
4A72¢2 — k§ cos? Opmem,

La solution particuliere de 1’équation est obtenue par transformée de Fourier
inverse :

By(z) = —iko cos emFE(Z/)e—iko 05 O y/Err]—2'|
P 2./Em

La solution de ’équation homogene associée a I’équation [AT] est :
Eh(z) — Ameikm cos O 2 + Bme—ikm cosOm z

avec ki, = kov/Em.-
La solution générale de 1’équation a pour expression :

E(z) = Ep(2) + En(2)
ko cos 0, FE(2)
i N

Au niveau de l'interface, en 2z = 2’ :

(A.2)

» o . .
e iko cos Om~/Em|z z\+Am€zkmcosemz+Bme ik cosOmz

A ik cos O 2’ + —ikm cos Om 2’
- F'lkyn, cos O, - Py, cos O,
1—1—172% 1—1—272€m

E(Z) =

Un développement limité au second ordreE permet d’obtenir :
E(Z,) _ A(l _ g)eikm cos Om 2’ + B(l _ f)e_ikm cos Om 2’ + 0(52)
ik3 F cos Oy,

2k,
Le schéma donne 'amplitude des champs électromagnétiques au passage d’une

Avec £ = , le coefficient de réflexion au passage de l'interface acoustique.

interface infiniment fine de coefficient de réflexion €.

ing cos 0.,

1.
2km

<1
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FIGURE A.2 — Amplitude des champs électromagnétiques de part et d’autre de la déformation.

Les amplitudes des champs sont reliées par la relation suivante :

Ay =(1-8A1I—&By
By =A1+(1+¢B;

Donnant en expression matricielle,
M\ _(1-¢ — \( A
By ¢ 14+¢ By
Avec 7¢ la matrice de passage acoustique,

(11— =\ 11
s (e e )

Avec I la matrice identité. La matrice de propagation au sein de la couche m se trouve
donc modifiée par I'interface située en 2’ :

P(l) (Z,> B efkm cos 0 2’ 0 . efkm €08 Oy (dm—2") 0
m - 0 e+km cos Om 2’ 13 0 e—i—km €08 Oy (dm—2")

= o+ EP(2') P + 0(€?)

-1 _G—Qikm cos 0z’
P(?) =
(Z ) = eQz’km cos O 2’ 1

La prise en compte de la déformation acoustique dans la couche m conduit a une

avec

expression intégrale de la matrice de propagation :

dm
S [ P P21 +o(6?)

=Ly + A%)Pm + 0(5,2)

P =P, +¢

m

(A.3)
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k2 cos 0, Ocy,
avec Aly) = 0S8 Tm 0;;:; 88677 dm

P(2)nm(2)dz
Variation relative de réflectivité due aux déplacements d’in-
terfaces

La présence d’'un champ acoustique provoque un déplacement de chaque interface
entres les couches m et m + 1 d’une quantité u(Z) = u,,. La matrice de propagation de
la couche PT(,? ) est alors exprimée en tenant compte des nouvelles positions des interfaces
localisées en (Z,—1 + um—1) et (Zm + Um) :

—km 08 O (dm+tm+tm—1) 0 )

@ _( €
Pm - O e+km Cosem(dm"!‘um"'umfl)

Un développement limité en u? donne :

=P, +ADP, +o(u?)

avec R = ( (1] _01 ) et AS}? = —ikp, €08 Op (U, — Up—1)R

Avec u_1 = 0, ce qui revient a définir une origine des amplitudes de déplacement
acoustique des interfaces. De plus uyio = 0, le substrat est suffisamment épais pour que
les déplacements acoustiques a l’arriere de ce dernier soient négligés.

Somme des deux contributions pour la variation relative de
réflectivité

Les développements limités au premier ordre permettent de définir la matrice suivante :
Am=AWm + A@n

Les modifications induites sur la matrice de transfert totale Ty par la présence d’un
champ acoustique dans la couche m s’écrit :

Ty =101Pim12 - Tm—t.m[ P + A P+ 0(17) Tt - - - PNTN,N 41
=Ty + ToTrglAme

=Ty [Id + Am}
ou,
_ 2 dm
Ay =T} <""0;Z:’*n%5;n /0 N (2) P(2) — ke 08 Oy (1 — um_l)Rdz> T
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Par conséquent, le coefficient de réflexion modifié s’écrit :
. T6,21
1511
Tp21 + [TO,QlAm,ll + TO,22Am,21}
To11 + [TO,llAm,ll + TO,IQAm,Ql}

Avec un développement limité en A,, au premier ordre :

det(To)Am 21 X9
r=ro|l+——=5—"—| +0(A],
0 ( To,11T0,21 (Am)

Et donc, la variation de réflectivité s’exprime :

g . det(Tg)Amgl

70 To,1170,21
ou
n
det(T},) = —
Nm

et
~ 1 in k(Q) cos Oy, Oep, /dm " (Z) [a eikm cos Oz +b efikm cos@mz]QdZ
Apor = 2Zn = 2k, on Jo " " "

s N+L +2ky, €08 Oy (U — Up—1) i bim,

La contribution des N + 1 couches au changement de réflectivité s’écrit donc :

Na1 [ €os Oy Oen

3 2 on

m=0 +2e, €08 Oy, (U, — Ur—1) Wb,

dm ik 0 ik Om=]2
Ar iko / Nm(2) [amel m COSUmE L e tm €08 ’”Z] dz
—_— = 0

ro  moagby

avec par convention : %—? =0, dyy1 — +ooet u_; =0.

Et par conséquent :

COs 9m 8€m dm 2 2iky, cos Om z 2 —2iky, cosOmz

0 npaopbo _|_(25m + &) cos Gm(um - um—l)ambm

n
(A4)
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ANNEXE B

DETAILS DE LA PROCEDURE NUMERIQUE

Relation de dispersion

Le comportement en fréquence de I'atténuation est fortement dépendant de la relation
de dispersion. La figure représente 'atténuation totale dans ’arséniure de gallium
calculée avec les relations de dispersion présentées précédemment. La fréquence de coupure
dont il est question au paragraphe suivant ne joue pas de role majeur dans la forme de la
courbe. Il est donc possible dans un premier temps de comparer les courbes d’atténuation
en gardant la fréquence de coupure constante afin d’estimer quel modele reproduit le
mieux l'atténuation mesurée.

Les relations de dispersion calculées par des méthodes ab initio reproduisent le mieux
le plateau observé expérimentalement.

Parmi les relations de dispersion (DEB), (RIM), (AB) et (ABc), seuls les calculs ab
initio corrigés (ABc) s’accordent le mieux aux valeurs expérimentales de dispersion [109]
et fournissent les résultats d’atténuation les plus proches de la réalité expérimentale (figure
B1).

Parmi ce jeu de courbes, seuls les modeles de dispersion ab initio donne un plateau
dans la bonne gamme de fréquences. Le rigid ion model (RIM) fournit un maximum
pour le processus de Herring & bien trop haute fréquence, alors qu’il s’agit d’un modele
a 11 parametres supposé ajuster les données expérimentales. Il ne faut pas oublier que la
position du maximum en fréquence est lié aux écarts d’énergie des branches transverses
acoustiques lente et rapide pour les phonons de bord de zone. Or le rigid ion model
reproduit tres mal les courbes de dispersion dans les directions [X — W — L] de la zone
de Brillouin. Les écarts d’énergie pour le rigid ion model sont bien trop grands.



CHAPITRE B. DETAILS DE LA PROCEDURE NUMERIQUE

-3
1510 : : : : : : .
—— Debye Model (DEB)
T — Rigid lon Model (RIM) T
12 Dispersion issue de calculs ab initio (AB)

Dispersion corrigée issue de calculs ab initio (ABc)
O Données expérimentales

~ 9 B ]

N} E R |
=.

~ 6 |- _
3

< - -

3+ _

0 _

T T T T T T T T T
0,0 0,5 1,0 1,5
f (THz)

F1GURE B.1 — Atténuation calculée avec différents modeles de dispersion a T'= 50 K pour N = 90
et g. =04 2fnm_l. Les carrés correspondent aux données expérimentales.

Fréquence de coupure

qc est la seule variable d’ajustement des calculs d’atténuation et vient d’une construc-
tion ad hoc des coefficients de couplage pour les phonons de bord de zone de Brillouin.
Ce parametre influe peu sur les caractéristiques générales de la courbe en dehors de son
amplitude, 'existence du plateau ne dépend pas de ce parametre.

¢c permet donc d’ajuster au mieux les valeurs expérimentales. La figure [B.2] repré-

sente l'atténuation pour différentes valeurs de ¢.. La valeur optimale du parameétre g. est
2 -1

a
Par la suite, nous prendrons ¢. = 0,37 %’r

comprise entre 0,36 ZZnm ™! et 0,38 %ﬁnm

nmfl.
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| ! | ! | | q: !
0,020 | 046
I | O Données expérimentales] 1
0,44
0,015 042
— - 0,40
'€
Z 0,010 038 |
3 0,36
< - 0,34
=] = 0,32
0,005 0o 0,30
<L
L - ]
gZ=
0,000 — —
| N 1 ) | | )
0,0 0,5 1,0 1,5
f (THz)

FIGURE B.2 — Atténuation calculée pour différents vecteurs d’onde de coupure g. pour une dis-

persion réaliste (ABc) & T=50K.
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ANNEXE C

PARAMETRES POUR LE CALCUL NUMERIQUE

Arséniure de gallium [121]

Constantes élastiques a température ambiante :

Cii | Ci2 | Caa | Cr11 | Cr12 | Cr23 | Craa | Ciss | Case
Anisotrope (GPa) | 118,8 | 53,8 | 59,4 | -622 | -387 | -57 2 -269 | -39

— Parametre de maille : 0,565 nm

— Masse atomique de 'arséniure : M (As) = 69,723 UMA
— Masse atomique du gallium : M(Ga) = 74,921 6 UMA
— Masse volumique : p = 5,315 - 103kg/m3

Silicium [122)]

Constantes élastiques a 50K :

Cii | Ci2 | Cy | Cr11 | Cri2 | Cr23 | Craa | Ciss | Cuse
Anisotrope (GPa) | 165,6 | 63,9 | 79,5 | 869 | -597 | 120 | 2 | -346 | -35

— Parametre de maille : 0,543 nm
— Masse atomique du silicium : M (Si) = 28,085 UMA
— Masse volumique : p = 2,33 - 10% kg/m?
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Résumé

Ce manuscrit porte sur I'étude de transducteur acoustique couvrant la plage de
fréquence allant de 100 GHz a 1 THz. Un laser impulsionnel pico-seconde est & l'origine
de ces hautes fréquences. Les structures utilisées pour la génération sont un empilement
bicouches GaAs/AlAs. La sensibilité de génération et de détection d’onde acoustique en
fonction de la longueur d’onde est étudiée expérimentalement. Afin d’améliorer I'efficacité
de transduction, une micro-cavité optique est utilisée pour augmenter l'interaction entre
le rayonnement laser et le super-réseau. Ces transducteurs opto-acoustiques sont utilisés
pour mesurer les temps de vie des phonons subterahertz et terahertz. Une anomalie dans
le comportement en fréquence des temps de vie a été mise en évidence dans ’arséniure
de gallium. L’utilisation de courbes de dispersion issues de calculs ab initio associée a
I’approche de Landau-Rumer pour les temps de vie ultra-sonores permet d’expliquer ce
comportement inattendu.

Mots-clefs : Transducteur - opto-acoustique - phonon - terahertz - gigahertz - super-
réseau - puits quantiques - cavité optique - photo-luminescence - Landau-Rumer - temps
de vie - ab initio - méthode numérique - arséniure de gallium.

Abstract

This study focuses on acoustic transduction in frequencies ranging from 100 GHz
to 1THz. A picosecond pulsed laser was used to generate and detect high frequency
phonons. These transductors are a two-layers pileup of GaAs/AlAs gathered in one
superlattice. The optical wave-length sensitivity was experimentally studied. To improve
the transduction efficiency, an optical micro cavity was used to increase the interaction
between radiation and superlattice. These light-to-sound transducers were used to
measure subterahertz and terahertz phonons’ lifetime. An anomaly in lifetime frequency
dependence was observed in gallium arsenide. Dispersion relation from ab initio calcula-
tion coupled with Landau-Rumer phonon lifetime theory fully explain this unexpected
anomaly.

Key words : Transductor - light-to-sound - phonon - terahertz - gigahertz - superlattice
- quantum well - optical cavity - photoluminescence - Landau-Rumer - lifetime - ab initio

- computational method - gallium arsenide.
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