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L’UNIVERSITÉ DE BORDEAUX
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M. J.-M. Rampnoux, Mâıtre de Conférences à l’Université de Bordeaux Examinateur
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séparation en longueur d’onde totale des deux cavités est alors de ∆λ = 15 nm. 14

1.5 Evolution du profil d’un faisceau gaussien le long de sa direction de propaga-
tion. w0 : rayon de pincement, z0 : position du waist, zr : zone de Rayleigh. . 16

1.6 Evolution du profil des faisceaux selon la direction x et la direction y (laser
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à chaque cöıncidence. Ce signal est envoyé vers la voie de synchronisation. . 33

iv



1.17 Dispositif expérimental pour la mesure de la gigue absolue d’une cavité laser.
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torise le banc hétérodyne aux vues de la valeur de sa gigue et de la fréquence
de répétition du train d’impulsion pompe. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 51
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r(t, z) réfléchi lorsque la surface s’est déplacée
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pour obtenir une mesure, avec un banc pompe-sonde homodyne, au rapport
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min des impulsions pompes. Ce système est composé de deux lentilles de focale
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perturbé par l’onde (en traits tiretés) et le faisceau réfléchi par la surface
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entre l’échantillon et le photodétecteur. L’effet BDD peut être amplifié en
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de l’espace. L’étude de ces réponses permet alors de mettre en évidence des
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de la centaine de picosecondes permet de mettre en évidence le mouvement de
respiration de la particule en représentant cette dernière 345 ps, 480 ps et 700
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une excitation, la seule translation d’ensemble qu’elle puisse avoir, à l’étude de
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mégajoule de a même façon ≪ puisqu’un mégajoule c’est juste un yahourt. . . ≫
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l’importance des sessions verrouillées. . .

Enfin une pensée (mais pas de remerciements, il ne faut pas exagérer) à tous les soutiens :
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Introduction générale

L’imagerie des ondes acoustiques se propageant dans une structure donne accès aux pro-
priétés élastiques des matériaux étudiés. Ces ondes, non ionisantes, ont la capacité d’ima-
ger des structures optiquement opaques. Les ondes acoustiques ont donc très vite trouvé
des applications dans divers domaines comme l’évaluation ou le contrôle non destructif de
matériaux ou l’imagerie d’organismes vivants.

L’imagerie à l’aide d’ondes acoustiques suppose de pouvoir générer et détecter ce type
d’onde. Cette génération est traditionnellement obtenue avec des matériaux piézoélectriques[1].
A la fin des années 1930, Sokoloff introduit le concept d’imagerie acoustique[2] à l’aide d’ul-
trasons hautes fréquences. Dans un second temps, Sokoloff introduit aussi le principe de
la microscopie acoustique[3], promettant d’imager des hétérogénéités avec des résolutions
proches de celles des microscopes optiques dès lors que des ondes acoustiques de fréquences
supérieures à 3 GHz pourraient être générées. A cause des limitations techniques de l’époque,
il ne peut démontrer la faisabilité de son invention qu’avec des fréquences relativement basses
(quelques mégahertz). Ces ondes permettent alors d’obtenir des résolutions de quelques frac-
tions de millimètre. De nos jours encore, malgré les progrès qui ont été faits dans la fabrication
des transducteurs piézoélectriques, ces derniers atteignent très difficilement les fréquences
espérées par Sokoloff.

De nouveaux moyens de génération et de détection d’ondes devaient alors voir le jour pour
que l’acoustique reste un moyen de contrôle de structures de plus en plus petites et dont l’aus-
cultation nécessite l’utilisation d’ondes aux fréquences de plus en plus élevées. C’est dans ce
contexte qu’en 1984[4], lors d’expériences de spectroscopie mettant en jeu un laser produisant
des impulsions ultracourtes, H. Maris et son équipe se rendent compte que la couche mince
qu’ils analysent est parcourue d’ondes acoustiques dont le spectre contient des fréquences de
plusieurs dizaines de gigahertz. La photo-génération, formulée en 1963 par R.M. White[5], ve-
nait d’être expérimentalement démontrée dans des couches minces. Cette découverte donnait
naissance à l’acoustique picoseconde, domaine qui permet d’accéder aux propriétés élastiques
de la matière structurée à une échelle nanométrique. Le protocole expérimental proposé his-
toriquement, dit homodyne, faisait appel à un seul laser pour générer et détecter les ondes
acoustiques. L’utilisation de bancs homodynes en acoustique picoseconde nécessite des temps
d’acquisition qui peuvent être de l’ordre de l’heure pour pouvoir visualiser avec un bon rap-
port signal sur bruit, une résolution et une largeur de fenêtre temporelles suffisantes, des
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signaux qui permettent d’extraire, en un point, les propriétés élastiques de la matière. Ces
longues durées d’acquisition rendent alors difficilement envisageable une cartographie des
propriétés élastiques de structures à ces échelles.

En 2005, afin de réduire les temps de mesure et d’ouvrir ainsi l’acoustique picoseconde au
domaine de l’imagerie, le Laboratoire d’Ondes et Matière d’Aquitaine (LOMA, ex-CPMOH)
et l’Institut de Mécanique et d’Ingénierie (I2M, ex-LMP) proposent un dispositif dit hétéro-
dyne qui fait appel à deux lasers aux taux de répétition légèrement différents. Pour effectuer
la mesure de la réponse acoustique, thermique ou optique d’un matériau avec une grande
précision, les différents acteurs proposent d’asservir les cavités en fréquence de répétition. Ce
dispositif, qui a fait l’objet d’un dépôt de brevet[6], doit théoriquement permettre un gain
de plusieurs ordres de grandeur dans les temps d’acquisition. La société Amplitude-Systèmes
(AS) propose de développer deux sources lasers synchronisables qui puissent répondre aux
besoins des expériences d’acoustique picoseconde. Le travail présenté dans ce manuscrit se
situe dans ce contexte de collaboration entre trois acteurs. La première partie de ce travail
a consisté à assembler la source laser et à l’adapter pour qu’elle puisse répondre aux besoins
d’un banc de mesure orienté vers une utilisation en acoustique picoseconde. Cette première
étape a été effectuée dans les locaux d’AS. S’en est alors suivie l’évaluation des performances
de la source, le montage du banc d’acoustique picoseconde hétérodyne et la réalisation des
premières mesures avec le banc assemblé à l’I2M. Tout au long du manuscrit, un accent
particulier sera mis sur l’apport de l’échantillonnage hétérodyne en acoustique picoseconde.
Cette apport sera illustré par la richesse spectrale des signaux présentés, qui s’étend sur plu-
sieurs ordres de grandeur, par les résolution temporelles et fréquentielle élevées accessibles
simultanément par le procédé hétérodyne, et par les faibles temps d’acquisition nécessaires
pour obtenir des mesures avec un bon rapport signal sur bruit.

Ce manuscrit, qui constitue le mémoire de mes travaux de thèse, développe la description
de ces travaux. Il s’articule autour de trois chapitres :

1. Le premier chapitre expose les différences de principe entre les bancs dits homodynes et
ceux dits hétérodynes. Le chapitre présente ensuite les deux cavités lasers et les moyens
qui ont été mis en œuvre pour les adapter en vue de leur intégration dans un banc
destiné à l’acoustique picoseconde. Puis est décrit l’asservissement électronique entre
les deux cavités lasers qui a été mis en place afin d’optimiser la résolution temporelle du
banc. L’influence des performances de cet asservissement sur la résolution temporelle
des mesures y est ensuite analysée.

2. Le second chapitre présente quant à lui brièvement la théorie de la photo-génération
et de la photo-détection d’ondes acoustiques. Cette présentation permet d’expliquer
la forme des premiers signaux obtenus à l’aide du banc pompe-sonde hétérodyne. Les
échantillons choisis afin d’obtenir ces signaux permettront, entre autres, d’illustrer
l’apport de l’échantillonnage hétérodyne en terme de gain de temps d’acquisition, de
résolution spectrale et de rapport signal-sur-bruit des mesures.

3. Le troisième chapitre montre comment la vitesse d’acquisition du banc hétérodyne
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ouvre la voie à l’imagerie acoustique de la matière à l’aide d’ondes acoustiques pi-
cosecondes. Pour ce faire deux séries de mesures y sont présentées. La première suit
la propagation d’une onde acoustique à la surface d’une couche mince de tungstène
déposée sur un substrat de silicium. Il est alors montré que ces ondes de surface de
très haute fréquence sont sensibles à la présence de la couche mince de tungstène dont
l’épaisseur est de l’ordre de la centaine de nanomètres. La seconde série de mesure
montre, quant à elle, l’aptitude du banc à détecter, à imager et à caractériser des
hétérogénéités élastiques submicroniques.
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Chapitre 1

Double cavité laser : assemblage et
performances

La mise en place d’un banc d’échantillonnage hétérodyne nécessite l’utilisation de deux
sources lasers aux impulsions ultracourtes. Le premier travail effectué lors de cette thèse a
consisté à assembler et à adapter le premier exemplaire d’une double cavité synchronisable
proposée par la société Amplitude-Systèmes. Il a fallu assembler et adapter ce prototype de
produit industriel à un usage orienté vers l’acoustique picoseconde et la nanothermie. Dans
un second temps, les performances de ce prototype ont été caractérisées et sa compatibilité
avec les applications visées a été démontrée.

Ce premier chapitre de thèse va donc décrire, après avoir brièvement rappelé les prin-
cipes de l’échantillonnage optique, les moyens qui ont été mis en œuvre pour assembler et
adapter les sources lasers pour que leurs caractéristiques techniques soient compatibles avec
les applications d’acoustique picoseconde et nanothermie visées. Puis, les méthodes de ca-
ractérisation des performances optiques et électroniques des sources seront décrites. Enfin, le
chapitre se terminera en confrontant les performances mesurées aux temps caractéristiques
des phénomènes susceptibles d’être étudiés à l’aide de la méthode dite d’échantillonnage
hétérodyne pour conclure quant à la possibilité d’observer tel ou tel phénomène.

1.1 Présentation des méthodes homodyne et hétéro-

dyne

L’association de lasers impulsionnels sub-picosecondes et des techniques dites ≪ pompe-
sonde ≫ est maintenant couramment utilisée pour détecter des phénomènes transitoires dont
le contenu spectral peut s’étendre jusqu’à plusieurs dizaines de terahertz[7]. Ces expériences,
qui seront nommées expériences pompe-sonde tout au long de ce manuscrit, nécessitent l’uti-
lisation de deux impulsions laser ultracourtes. La première impulsion, dite impulsion pompe,
a pour rôle de perturber l’échantillon et d’y générer les effets à étudier. Ces effets, qu’ils
soient électroniques, thermiques ou acoustiques, engendrent une modification transitoire de
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la réponse optique du milieu qui est détectée à l’aide d’une seconde impulsion ultracourte :
l’impulsion sonde. En modifiant l’écart séparant les instants d’arrivée de la pompe et de la
sonde sur l’échantillon, la réponse transitoire de celui-ci peut être reconstruite. Dans la suite
de ce manuscrit l’écart temporel entre la pompe et la sonde sera appelé ≪ retard pompe-
sonde ≫. L’étude de la réponse transitoire obtenue renseigne alors sur l’évolution temporelle
de quantités comme la température ou la déformation de l’échantillon ce qui permet de
déterminer ses paramètres physiques intrinsèques comme sa conductivité thermique, ses pro-
priétés élastiques, sa masse volumique. . .

Parmi les différentes méthodes permettant de contrôler un retard pompe-sonde com-
patible avec l’observation de phénomènes transitoires à l’échelle de la picoseconde, deux
méthodes sont couramment employées :

– La méthode historique, qui donna naissance à la femtochimie, a été mise au point par
Ahmed Zewail dans les années 70 lors de ses travaux de thèse. Ce protocole de mesure
permettra au chimiste d’écrire une série de trois articles en 1987 [8, 9, 10], articles
qui donneront naissance à la femtochimie et qui lui vaudront le prix Nobel en 1999.
Dans ces expériences, une seule source laser est nécessaire, le retard pompe-sonde étant
généré à l’aide d’une ligne à retard mécanique. Dans la suite de ce manuscrit, le terme
homodyne sera employé pour décrire cette méthode 1.

– La méthode mise en œuvre par Elzinga et al. afin d’étudier le temps de vie de la
fluorescence de la rhodamine B [12]. Le retard pompe-sonde est généré en utilisant deux
sources aux taux de répétition légèrement différents. Dans la suite de ce manuscrit, le
terme hétérodyne sera employé pour décrire cette méthode.

En 1984, à l’aide d’un banc pompe-sonde homodyne, H. Marris et al. mettent en évidence
l’existence d’ondes acoustiques dont le spectre contient des composantes qui avoisinent la
centaine de gigahertz. L’étude de la propagation de ces ondes permet alors de renseigner sur
les propriétés élastiques de la matière à des échelles nanométriques. Cette méthode laisse
alors entrevoir à l’acoustique de nouvelles applications potentielles comme l’évaluation ou
le contrôle non destructif en microéléctronique ou l’imagerie biologique à une échelle sub-
cellulaire. Dès lors, de nombreuses équipes dans le monde font de l’acoustique picoseconde
leur sujet d’étude en employant des bancs pompe-sonde homodynes.

A Bordeaux en 2005, afin de diminuer le temps de mesure de leurs expériences en acous-
tique picoseconde et en nanothermie, l’I2M et le LOMA décident de mettre en place un
banc pompe-sonde hétérodyne. Afin d’obtenir des signaux avec une résolution temporelle
optimale, les deux équipes proposent d’utiliser deux cavités lasers asservies en fréquence. La
technique d’asservissement fait alors l’objet d’un dépôt de brevet[6].

1. Il est à noter l’avènement récent de bancs pompe-sonde homodynes, utilisant deux lasers aux taux de
répétition identiques, ayant recours à un déphaseur électronique pour générer le retard pompe-sonde[11].
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1.1.1 Principe de l’échantillonnage homodyne

Laser

fs

MAO

Laser de 

pompe

Echantillon

Ligne à retard

Détection 

synchrone

Objectif de focalisation

Détecteur

Faisceau pompe

Faisceau sonde

Voie

d’acquisition

OS

OP

OR

Référence

Figure 1.1: Montage pompe-sonde homodyne pour l’acoustique picoseconde à l’I2M. Une
seule impulsion est scindée en deux pour former la pompe et la sonde. La différence de
longueur entre le trajet des impulsions pompes et le trajet des impulsions sondes pour arri-
ver à l’échantillon est ajustable à l’aide d’une ligne de translation mécanique. OS : optique
séparatrice, OR : optique de recombinaison, OP : optique de prélèvement, MAO : modulateur
acousto-optique.

Le principe d’un banc de mesure pompe-sonde homodyne est représenté sur la figure
1.1. Dans ce type de montage, une impulsion laser ultracourte est scindée en deux à l’aide
d’une optique séparatrice (OS) pour former l’impulsion pompe et l’impulsion sonde. Ces
deux impulsions parcourent alors deux chemins optiques, dont la différence est ajustable à
l’aide d’une ligne à retard mécanique, jusqu’à une optique de recombinaison (OR) où elles
sont recombinées. Les impulsions pompe et sonde sont alors focalisées sur l’échantillon à
étudier à l’aide d’un objectif de microscope. Après sa réflexion sur l’échantillon, l’impulsion
sonde est orientée vers le photodétecteur à l’aide d’une optique de prélèvement (OP), qui
génère un signal proportionnel à l’intensité de la sonde, c’est-à-dire à la quantité de sonde
réfléchie par l’échantillon. Afin d’accrôıtre le rapport signal sur bruit (S/B) des signaux,
une détection synchrone est utilisée : un élément acousto-optique (MAO) module le faisceau
pompe à une fréquence ajustable. Cette fréquence sert de référence à une détection synchrone
qui démodule le signal, lequel est ensuite numérisé par le système d’acquisition.

Le retard pompe-sonde δhom contrôlé à l’aide de la ligne de translation mécanique placée
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sur le chemin de la sonde a pour valeur :

δhom =
∆D

c
, (1.1)

où c est la célérité de la lumière et ∆D représente la différence de longueur des chemins
optiques de la pompe et de la sonde vers l’échantillon. La réponse transitoire de l’échantillon
est reconstruite en augmentant progressivement la valeur de ∆D. Chaque différence de che-
min optique de 0.9 mm génère un retard de 3 ps.

En général, la dynamique des signaux est observée entre deux excitations successives. La
largeur temporelle des fenêtres accessibles est donc donnée par l’inverse du taux de répétition
de la cavité laser employée 2. En acoustique picoseconde et en nanothermie, les cavités lasers
utilisées ont des cadences habituellement comprises entre la dizaine de mégahertz et le giga-
hertz. De ce fait, la différence de chemin optique ∆L qu’il faut être en mesure de générer peut
facilement s’étendre au delà de plusieurs mètres si l’expérimentateur veut pouvoir avoir accès
à la totalité de la fenêtre temporelle considérée. A titre d’exemple, pour un laser cadencé à
50 MHz, le temps entre deux impulsions est de 20 ns. Pour pouvoir observer la totalité de
la dynamique d’un signal sur cette fenêtre, il faut pouvoir, d’après la relation (1.1), générer
une différence de chemain optique de 6 m.

L’avantage de l’échantillonnage homodyne est qu’il permet de générer des retards pompe-
sonde avec une résolution de l’ordre de la femtoseconde grâce à la résolution des platines
de translation disponibles actuellement sur le marché. La résolution temporelle de ces bancs
n’est donc limitée que par les durées des impulsions pompe et sonde. Cependant, l’utilisation
de platines de translation n’est pas sans conséquences sur la qualité des signaux acquis et
peut être la source de nombreux artefacts de mesure :

– Lors d’une expérience pompe-sonde, le rapport des distances entre (i) la sortie du laser
et l’objectif de microscope et (ii) l’objectif de microscope et l’échantillon à étudier doit
être parfaitement ajusté de façon à maximiser les fluences des lasers sur l’échantillon et
à optimiser les effets de génération et de détection des phénomènes physiques engendrés.
Lorsqu’une platine de translation, insérée sur le trajet des impulsions sonde, se déplace
afin d’augmenter ou de diminuer le retard pompe-sonde, elle modifie le rapport entre
les distances (i) et (ii). Ce dernier point est à l’origine d’une défocalisation du spot
sonde sur l’échantillon, défocalisation responsable d’une évolution du signal mesuré
sans rapport avec la réponse transitoire de l’échantillon.

– Les défauts d’alignement des optiques de la platine de translation ainsi que les défauts
intrinsèques à celle-ci (lacet, tangage . . . ) provoquent des changements de pointé du
faisceau et par conséquent modifient la quantité d’énergie collectée par le détecteur,
ainsi que la focalisation et la position de la zone de l’échantillon irradiée par le laser.

– Par leur nature mécanique, les platines de translation induisent des vibrations. La vi-
tesse de déplacement des platines ne peut donc pas être trop élevée (. 1 cm/s) pendant

2. Il arrive cependant que des expérimentateurs choisissent d’étudier des signaux qui s’étendent au delà
de cette limite mais ce cas ne sera pas traité ici.

8



la phase de mesure, car alors le rapport S/B des acquisitions s’en trouverait dégradé.
De ce fait, le temps nécessaire pour effectuer une mesure qui nécessite de moyenner
plusieurs acquisitions afin d’améliorer le rapport S/B peut facilement s’étendre au-delà
de l’heure. Par conséquent, les bancs homodynes sont difficilement exploitables à des
fins d’imagerie résolues en temps qui nécessitent des mesures en de nombreux points.

1.1.2 Principe de l’échantillonnage hétérodyne

Laser sonde

(500 fs, 1 W, 1028 nm, f)

Echantillon

Laser pompe

(400 fs, 1 W, 1042 nm, 

f + ∆f)

Voie 

acquisition

OR

ORe

OP

Figure 1.2: Banc d’échantillonnage hétérodyne : c’est le battement de fréquence ∆f entre
les trains d’impulsions pompe et sonde qui crée le retard pompe-sonde. OR : optique de
recombinaison, OP : optique de prélèvement, ORe : optique de réjection.

Les bancs hétérodynes nécessitent l’utilisation de deux lasers dont les fréquences de
répétition sont légèrement décalées. Ces bancs s’affranchissent des inconvénients qui ont
pour origine l’utilisation d’un élément mécanique pour générer le retard pompe-sonde.

La figure 1.2 illustre le principe de fonctionnement d’un banc hétérodyne : les deux trains
d’impulsion pompe et sonde, issus de lasers différents, sont combinés (OR) avant d’être fo-
calisés sur l’échantillon étudié par lequel ils sont réfléchis puis dirigés vers le photodétecteur
à l’aide d’une optique adaptée (OP) 3. La réjection du signal pompe diffusé par l’échantillon
(ORe) peut être faite soit à l’aide de polariseurs si les polarisations des faisceaux ont été
maintenues croisées, soit à l’aide d’un filtre interférométrique si les longueurs d’onde de la
pompe et de la sonde sont assez séparées.

La différence ∆f , appelée fréquence de battement, entre la fréquence de répétition des
trains sonde fsonde et pompe fsonde + ∆f , retarde de plus en plus les impulsions sonde par
rapport aux impulsions pompe comme l’illustre la figure 1.3. A chaque excitation pompe, le
retard pompe-sonde s’incrémente de la quantité δhet dont la valeur est donnée par la relation :

3. De façon générale, cette optique est soit un cube polarisant, soit une lame de dichröıque.
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δhet = Tsonde − Tpompe , (1.2)

où Tsonde et Tpompe sont respectivement les périodes des lasers sonde et pompe. δhet peut aussi
s’exprimer en fonction de fsonde et ∆f à l’aide de la formule :

δhet =
∆f

fsonde(fsonde +∆f)
. (1.3)

Le retard augmente jusqu’à ce que les impulsions pompe et sonde arrivent de nouveau
au même instant sur l’échantillon (traits pointillés en gras sur la figure). Ce moment précis
est appelé cöıncidence. Le temps entre deux cöıncidences est le temps qu’il faut à la sonde
pour parcourir tous les retards pompe-sonde. Ce temps est appelé période de battement et
sa valeur est donnée par l’inverse de la fréquence de battement ∆f . Le signal transitoire
obtenu en étudiant la variation de l’intensité de sonde collectée par le photodétecteur pen-
dant une période de battement correspond alors à la réponse de l’échantillon dilatée dans le
temps. Cette dilatation de l’échelle des temps s’apparente à l’effet stroboscopique, observable
à l’échelle macroscopique, et qui, sous certaines conditions, permet de figer ou de ralentir
des mouvements de nature périodique.

La relation qui lie l’échelle temporelle du temps dilaté Tdilaté, qui correspond à l’échelle
temporelle des acquisitions, et l’échelle du temps physique Tphysique, qui correspond à la
véritable dynamique de l’échantillon, est :

Tphysique = Tdilaté
∆f

fpompe
. (1.4)

Il semble important de souligner ici que deux retards peuvent être définis :

– Le premier dans le temps dilaté, ∆Thet, correspond à la durée qui sépare la cöıncidence
et le moment où la valeur de réflectivité de la sonde est lue.

– Le second dans le temps physique, δThet, correspond à la durée qu’il y a entre la sonde
et l’excitation pompe qui la précède.

Au final, les expériences hétérodynes sont environ 10 à 100 fois plus rapides que les expériences
homodynes pour acquérir des signaux présentant les mêmes niveaux de bruit [13].

L’utilisation de deux lasers synchronisés à deux fréquences de répétition légèrement
différentes nécessite la mise en œuvre d’une électronique complexe d’asservissement. Le but
de cette dernière est de diminuer la valeur moyenne des fluctuations de ∆f responsables
d’un décalage aléatoire des impulsions sonde par rapport aux impulsions pompe, ce décalage
induisant une dégradation de la résolution temporelle du banc. Une étude plus approfondie
et une quantification de ces fluctuations seront présentées dans la partie 1.3.
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Figure 1.3: Principe de l’échantillonnage hétérodyne : le battement de fréquence ∆f per-
met au retard pompe-sonde de s’incrémenter de la quantité δhet à chaque excitation de
l’échantillon. Le signal obtenu en mesurant les variations de réflectivité de la sonde cor-
respond à la dynamique de l’échantillon dilatée dans le temps.
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1.2 Les sources

1.2.1 Présentation générale des sources

La double source t-Pulse Duo utilisée pour réaliser le banc hétérodyne a été développée
par la société Amplitude-Systèmes. La première étape de la thèse a consisté à assembler et
à optimiser cette source pour l’application visée.

Le t-Pulse Duo est constitué de deux cavités placées dans le même bôıtier pour un gain de
place mais aussi pour diminuer passivement leurs fluctuations de fréquences relatives comme
il sera vu dans la partie 1.3. Les deux cavités, à la géométrie identique, possèdent le même
milieu amplificateur Yb:KYW émettant dans le proche infrarouge (1030 nm). Le pompage
des cavités se fait par des diodes à 975 nm refroidies à l’eau. Cette méthode de génération
permet d’avoir des sources femtosecondes relativement compactes. Elle est rendue possible
d’une part grâce au rendement très élevé du milieu amplificateur [14] et d’autre part grâce
à l’apparition de diodes assez performantes dans les années 80-90 [15]. Les fréquences de
répétition des deux cavités laser sont voisines de 47.77 MHz, ce qui correspond à une période
d’environ 21 ns. Le verrouillage de modes, ou mode-locking, est assuré par des miroirs à
absorbant saturable semi-conducteur (SESAM). La dispersion de la phase de l’impulsion in-
tracavité est compensée à l’aide de miroirs GTI (Gires-Tournois Interferometer) : ces miroirs
à dispersion de phase négative compensent les dispersions positives induites par les optiques
présentes dans la cavité.

Le battement de fréquence des deux cavités ∆f est stabilisé grâce à un asservissement
sur les longueurs L de celles-ci. En effet, le taux de répétition est donné par la relation :

f =
c

2L
, (1.5)

où c est la célérité de la lumière dans la cavité.

La mâıtrise de la longueur d’une cavité laser permet donc d’avoir le contrôle de son taux
de répétition. Il a été choisi durant la phase de recherche d’asservir la fréquence de répétition
f +∆f d’une des deux cavités (la cavité esclave) à la fréquence de répétition f d’une cavité
libre (la cavité mâıtre). Pour ce faire, deux miroirs de la cavité esclave sont mobiles : celui de
fond de cavité, placé sur une platine de translation actionnée par un servomoteur à courant
continu, et un autre miroir, collé sur un cristal piézoélectrique. Le miroir mobile de fond
de cavité permet de modifier grossièrement la longueur de la cavité de façon à ce que la
fréquence de répétition de celle-ci soit voisine de f + ∆f à une dizaine de Hertz près. Le
miroir monté sur le cristal piézoélectrique permet quant à lui d’asservir finement la cavité à
la fréquence f +∆f .
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1.2.2 Caractéristiques optiques des cavités laser

1.2.2.1 Durée des impulsions

Trois phénomènes peuvent être à l’origine de la chute de la résolution temporelle d’un
banc pompe-sonde hétérodyne. La première est la bande passante du photo-détecteur utilisé.
La seconde est la fluctuation relative de la fréquence de répétition du train d’impulsions sonde
par rapport au train d’impulsions pompe. La troisième est la durée des impulsions pompe et
sonde employées. Ces deux dernières causes dépendent respectivement (i) des performances
de l’électronique d’asservissement utilisée pour générer et contrôler le battement de fréquence
∆f et (ii) des propriétés optiques des cavités lasers. Les durées des impulsions sont mesurées
à l’aide d’un autocorrélateur commercial (APE) et sont de 330 fs et de 430 fs respectivement
pour la sonde et la pompe. La fluctuation relative des deux trains de répétition sera quant
à elle quantifiée dans la section 1.4.

1.2.2.2 Séparation des longueurs d’ondes centrales des cavités esclave et mâıtre

1.2.2.2.1 Principe de séparation
Si aucune précaution n’est prise, le faisceau pompe réfléchi par l’échantillon est aussi

collecté par la photodiode de mesure. Il faut donc mettre en place une stratégie de réjection
du faisceau pompe. Trois méthodes peuvent être employées :

– Une réjection en utilisant des polariseurs : pour ce faire, il faut s’assurer de maintenir les
polarisations des faisceaux pompe et sonde croisées après leur réflexion sur l’échantillon.

– Une réjection spatiale en faisant arriver les impulsions pompes sur l’échantillon avec
un angle d’incidence de sorte qu’après leur réflexion elles ne soient pas orientées vers
le photo-détecteur.

– Une réjection en utilisant des filtres interférentiels : dans ce cas les impulsions pompe
et sonde doivent avoir des longueurs d’onde différentes.

Dans le cas du montage expérimental développé pendant cette thèse, c’est la troisième
méthode qui a été retenue car elle permet de rejeter la pompe même si l’échantillon a un
effet dépolarisant sans avoir à se soucier de l’influence de l’angle d’incidence de la pompe sur
les effets générés. Il a donc fallu séparer les longueurs d’onde des deux cavités. Cela a été
possible en y introduisant des pertes localisées dans différentes régions du spectre d’émission
de chacune d’elles comme l’illustre la figure 1.4. Au final, la cavité esclave a un spectre centré
sur 1042 nm alors que celui de la cavité mâıtre est centré à 1028 nm. Les caractéristiques
des bandes passantes des filtres dichröıques utilisés permettent en théorie de rejeter plus de
97% de l’éventuel signal pompe diffusé.

1.2.2.2.2 Influence sur l’énergie et la durée des impulsions
La figure 1.4 illustre le principe de séparation en longueur d’onde des cavités et comment

la méthode a été mise en œuvre dans la source dont il est ici question : le pic d’émission
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Figure 1.4: Le décalage de la longueur d’onde du pic d’émission de la cavité esclave se
fait grâce à l’introduction de pertes localisées dans la région de son spectre d’émission
contenant les petites longueurs d’onde. L’introduction de ces pertes induit une augmenta-
tion ∆λ+ =12 nm de la longueur d’onde nominale de la cavité esclave. Des pertes dis-
symétriques sont ensuite introduites dans la cavité mâıtre qui voit sa longueur d’onde cen-
trale chuter de ∆λ−= 3 nm. La séparation en longueur d’onde totale des deux cavités est
alors de ∆λ = 15 nm.

de la cavité esclave est décalé de 12 nm vers les grandes longueurs d’onde alors que celui de
la cavité mâıtre est décalé de 3 nm vers les petites longueurs d’onde. Le décalage total en
longueur d’onde des deux cavités est donc de 15 nm. Ce décalage, qui se fait en introduisant
des pertes intracavités, n’est pas sans conséquences sur deux des principales caractéristiques
des sources :

– La première concerne l’énergie intracavité qui chute, entrâınant une diminution de
l’énergie des impulsions générées par les lasers.

– La seconde est la durée des impulsions. L’introduction des pertes a pour effet d’affiner
le spectre d’émission de la cavité et donc d’élargir temporellement les impulsions.
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Dans le cas de la cavité centrée à 1042 nm par exemple (train esclave), l’énergie par
impulsion a chuté de 50% suite au décalage en longueur d’onde et la durée des impulsions
est passée de 250 fs à 430 fs.

1.2.2.3 Profil transverse et astigmatisme

Lors d’une expérience pompe-sonde, il faut être en mesure de focaliser à l’aide d’un
même objectif de microscope les impulsions pompe et sonde de façon à maximiser leurs
fluences électromagnétiques sur l’échantillon, ce qui a pour effet de maximiser l’amplitude
des phénomènes générés. Pour ce faire, dans un banc hétérodyne, il faut que les deux profils
transverses w(z) des faisceaux lasers le long de leur direction de propagation z soient simi-
laires.

La largeur du profil w(z) d’un faisceau gaussien le long de sa direction de propagation z
est reliée à la largeur de son waist (rayon de pincement) w0 par la relation [16] :

w(z) = w2
0 +M2

( λ

πw0

)2

(z − z0)
2 , (1.6)

où z0 est la position du waist, M le facteur de qualité et λ la longueur d’onde optique centrale
du faisceau considéré.

La figure 1.5 illustre le profil spatial d’un faisceau en fonction des différents paramètres
qui lui sont intrinsèques. Dans le cas général, les valeurs des paramètres w0, M et z0 diffèrent
selon la direction considérée dans le plan plan x0y. Afin de définir complètement l’évolution
du profil d’un faisceau gaussien, il est nécessaire de le caractériser selon deux directions
orthogonales (x et y sur la figure 1.5) à l’aide d’un jeu de six paramètres [17] : w0x, w0y, Mx,
My, z0x et z0y qui sont respectivement le rayon du waist dans la direction x, celui dans la
direction y, les facteurs de qualité gaussiens selon les directions x et y et enfin les positions
des waists dans les directions x et y considérées. L’évolution du profil est donnée par :

wx(z) = w2
0x +M2

x

( λ

πw0x

)2

(z − z0x)
2 , (1.7)

wy(z) = w2
0y +M2

y

( λ

πw0y

)2

(z − z0y)
2 . (1.8)

En complément de ces paramètres primaires, les longueurs des zones de Rayleigh peuvent
aussi être données. Elles sont définies comme étant les longueurs qui séparent la position du
waist de la position où le rayon du faisceau vaut

√
2 fois son waist.

Les positions des waists selon les directions x et y ne sont pas nécessairement confondues :
ce phénomène porte le nom d’astigmatisme. Si l’astigmatisme d’un faisceau est trop impor-
tant, un système optique ne pourra pas focaliser un faisceau gaussien selon les directions
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Figure 1.5: Evolution du profil d’un faisceau gaussien le long de sa direction de propagation.
w0 : rayon de pincement, z0 : position du waist, zr : zone de Rayleigh.

x et y dans le même plan. Pour quantifier la valeur de l’astigmatisme, il faut être en me-
sure de mesurer l’évolution du profil transverse du faisceau laser considéré. Pour ce faire, un
système commercial est utilisé. Ce système comprend une caméra et une lentille montée sur
une platine motorisée dont l’axe de translation est confondu avec la direction de propagation
du faisceau. La distribution de l’intensité du champ électrique dans le plan (x0y) est alors
enregistrée pour différentes distances entre la lentille et la caméra. Les mesures doivent être
effectuées dans des configurations où les distances qui séparent les waists du faisceau de la
lentille de mesure sont grandes devant la distance focale de la lentille. Cette dernière valeur
est voisine de la distance lentille-caméra. Dans ce cas, ce sont les images des distributions de
l’intensité du champ électrique transverse au voisinage du waist qui sont enregistrées par la
caméra. L’enregistrement de ces distributions en fonction de la position relative de la lentille
à la caméra permet de déterminer le profil du faisceau après la lentille. Le tout est géré par
un logiciel qui détermine ensuite la valeur des six paramètres précédemment exposés associés
au profil transverse des faisceaux lasers. La courbe 1.6 montre l’évolution du profil de l’inten-
sité du champ électrique du faisceau gaussien lorsque la méthode décrite précédemment est
réalisée avec une lentille de focale 100 mm. La valeur de l’astigmatisme a est alors calculée
à l’aide des paramètres du faisceau en utilisant la formule :

a = 2
z0x − z0y
zry + zry

, (1.9)

où zry et zrx sont les longueurs des zones de Rayleigh respectivement dans les directions x et y.

Dans le cas présent, la valeur de l’astigmatisme mesurée est de 0.01 pour la cavité es-
clave et de 0.22 pour la cavité mâıtre. Lors d’expériences pompe-sonde, l’astigmatisme se
manifestera, par l’ellipticité marquée de la zone de l’échantillon éclairée par le laser mâıtre
lors de sa focalisation optimale suivant l’un des axes optiques x ou y précédemment définis.
Ce défaut pourra être minimisé en défocalisant légèrement l’objectif de microscope entre les
deux points de focalisation extrêmes au détriment d’une diminution de la fluence.
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Figure 1.6: Evolution du profil des faisceaux selon la direction x et la direction y (laser
mâıtre). En insert les minimas de chaque profil sont encadrés en pointillé.

1.3 Synchronisation des sources

1.3.1 Nécessité de synchronisation

Une quelconque instabilité de la valeur de ∆f a pour conséquence un défaut quant au
positionnement temporel relatif des impulsions pompe et sonde et par conséquent une in-
certitude sur la valeur du retard pompe-sonde considéré. Ce phénomène est illustré de façon
accentuée sur la figure 1.7. La fluctuation de la fréquence de battement, définie ici comme
étant la gigue, a pour origine les variations décorrélées des taux de répétition des deux cavités
lasers servant à générer les trains d’impulsions pompe et sonde.

Les phénomènes physiques qui en sont responsables peuvent être d’origine mécanique
(dilatations thermiques des cavités ou vibrations des miroirs induisant une variation des
longueurs des cavités), ou d’origine optique (défauts de recombinaison des porteurs de
charges dans les SESAM, fluctuations du gain dans les milieux amplificateurs, indices de
réfraction des éléments optiques des cavités perturbés par les fluctuations de puissance in-
tracavité. . . )[18].

Afin d’être en mesure de sommer les acquisitions pour augmenter le rapport S/B, un
signal de synchronisation est généré à chaque cöıncidence (se référer à la partie 2.2.2) pour
que les acquisitions aient une référence temporelle commune. Les fluctuations du battement
de fréquence dans le temps engendrent un défaut de positionnement temporel des points
sommés situés entre deux cöıncidences. Ce défaut de positionnement, dont la valeur moyenne
augmente avec le retard pompe-sonde, a pour effet de lisser temporellement la dynamique
du signal transitoire final. Il est donc responsable d’une dégradation de la bande passante du
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Figure 1.7: Illustration de la gigue : la fluctuation de la valeur du battement de fréquence
crée une erreur de positionnement relative du train sonde par rapport au train pompe. Cette
erreur relative est à l’origine de la chute de la bande passante du banc.

banc de mesure (se référer à la partie 1.4.1.2). En raison du caractère cumulatif de la gigue,
cette dégradation est accentuée pour les grands retards pompe-sonde. La mise en place d’un
système qui minimise la gigue est donc nécessaire pour optimiser la résolution temporelle
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des signaux.

1.3.2 Asservissement et génération du battement de fréquence

Afin de limiter la gigue, un système électronique d’asservissement en fréquence (SEAF)
est mis en place entre les deux cavités lasers qui composent le système. La partie qui suit
a pour but de présenter le mécanisme de cet asservissement dont la qualité va directement
déterminer la résolution temporelle du banc final, comme il sera vu dans la partie 1.4.

Laser 1 (Maître) 

Laser 2 (Esclave)

PLL

Actuateur 

piezoélectrique

V
PLL 

= sin(2πf
PLL

t)

  = sin[2π(f
maître

+∆f)t] V
LPF1 

= sin(2πf
maître

t)

V
LPF2

 = sin[2π(f
esclave

)t]

AHT

PD2

PD1
V

x 
= cos[2π(f

PLL 
- f

esclave
)t

 
]

+ cos[ 2π(f
PLL 

+ f
esclave 

)t]

V
LPF3 

= cos[2π(f
PLL 

- f
esclave 

)t]

α[2π(f
PLL 
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Electronique de synthèse du battement 

de fréquence

Electronique d’asservissement Cavités optiques

Vers 

expérience

LPF1

LPF3

LPF2

PI

Figure 1.8: Principe d’asservissement en fréquence des deux cavités lasers : la fréquence de
chaque cavité est mesurée à l’aide de circuits associant photodiodes rapides et filtres passe-
bas. Une PLL permet ensuite de synthétiser une fréquence voisine de celle du laser mâıtre.
Un système composé d’un comparateur de phase et d’un circuit d’asservissement contrôle la
longueur de la cavité esclave pour que sa fréquence de répétition soit égale à la fréquence du
signal généré par la PLL. PD : photodiode, LPF. : filtre passe-bas, PLL : boucle à verrouillage
de phase, PI : correcteur proportionnel/intégral, AHT : amplificateur haute tension.

Le schéma de principe du SEAF est décrit sur la figure 1.8. Il permet d’asservir le taux
de répétition d’une cavité, la cavité esclave, à une seconde cavité, la cavité mâıtre, qui elle
reste libre. Pour ce faire, une fraction de chaque train d’impulsion est prélevée et convertie
en un signal électrique à l’aide de deux photodiodes rapides PD1 et PD2 de bande pas-
sante de 10 GHz. Des filtres passe-bas (LPF1 et LPF2) permettent d’extraire les fréquences
fondamentales de ces signaux. Ces fréquences correspondent aux fréquences de répétition res-
pectives de la cavité mâıtre fmâıtre et de la cavité esclave fesclave. A partir de la fréquence de la
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cavité mâıtre, une fréquence fmâıtre +∆f est synthétisée à l’aide d’une boucle à verrouillage
de phase (PLL). Deux signaux sinusöıdaux résultent de ces opérations : VLPF2 et VPLL. Ces
signaux sinusöıdaux, qui ont pour phase instantanée φPLL = 2πfPLLt et φesclave = 2πfesclavet
sont alors multipliés. Le résultat Vx de cette multiplication est donné par :

Vx =

VPLL
︷ ︸︸ ︷

sin(φPLL)

VLPF2
︷ ︸︸ ︷

sin(φesclave) (1.10)

=
1

2

[

cos(φPLL − φesclave)− cos(φPLL + φesclave)
]

. (1.11)

Un filtre passe-bas (LPF3) est utilisé afin de ne conserver que la composante basse
fréquence de Vx dont la phase instantanée est φLPF3 :

VLPF3 =
1

2
cos(φPLL − φesclave) (1.12)

=
1

2
cos(φLPF3) . (1.13)

Si les fréquences des deux signaux issus de la PLL et du filtre passe-bas LPF2 sont
différentes, leur différence de phase évolue jusqu’à ce qu’elle soit proche de π

2
(étape d’ac-

croche). Au voisinage de ce point de fonctionnement une approximation du premier ordre
permet d’établir la relation :

VLPF3 ∼ 1

2
(−φLPF3 +

π

2
) (1.14)

∼ 1

2
(φesclave − φPLL −

π

2
) . (1.15)

Il en résulte que lorsque la différence entre les phases φPLL et φesclave est proche de π
2
, 4

la variation d’amplitude en sortie du filtre LPF3 est proportionnelle à −φLPF3. Ce signal
est alors amplifié puis intégré à l’aide d’un circuit proportionnel/intégral, puis réamplifié à
l’aide d’un amplificateur haute tension (AHT) afin de commander une cale piézoélectrique
sur laquelle un miroir de la cavité esclave est fixé. Ce dernier élément contrôle la longueur
de la cavité afin de satisfaire la condition d’asservissement :

φPLL − φesclave =
π

2
. (1.16)

Or pour que cette condition reste vraie pour tous les temps, il faut que les fréquences des
signaux, qui sont les dérivées temporelles des phases, satisfassent la relation :

fPLL = fesclave . (1.17)

4. Point de fonctionnement de la PLL.
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Par conséquent, en replaçant fPLL par fmâıtre + ∆f , la condition d’asservissement est
donnée par :

fmâıtre +∆f = fesclave . (1.18)

Il a donc été choisi, lors de la phase d’étude du t-pulse Duo, d’utiliser la fréquence fonda-
mentale du train d’impulsion afin de réaliser l’asservissement. Cette stratégie peut dans un
premier temps parâıtre discutable. D’autres équipes, se référant aux travaux de von der Linde
[19], ont préféré mettre en place un asservissement sur les harmoniques d’ordres supérieurs.
En effet, von der Linde a montré que le bruit dû aux fluctuations du taux de répétition
se répercute principalement sur les harmoniques d’ordres élevés, les premières harmoniques
contenant surtout une information sur les fluctuations d’amplitude des sources. Afin que
le bruit dû à ces fluctuations d’amplitude se répercute le moins possible sur l’asservisse-
ment fréquentiel, il faut donc utiliser les harmoniques d’ordres élevés. De ce fait, l’équipe de
Dekorsy de l’université de Konstanz, bien qu’elle ait commencé à développer des systèmes
d’asservissement sur la fondamentale [20], a préféré par la suite asservir ses systèmes sur des
harmoniques de plus en plus élevées : d’abord sur la 3ème [21] puis sur la 10ème [22]. L’équipe
de Dae-Su Yee a aussi opté pour un système d’asservissement sur la 10ème harmonique [23].
L’équipe de J.Ye de l’université du Colorado à quant à elle mis au point des systèmes d’asser-
vissement plus complexes faisant appel à quatre PLL et utilisant la 80ème [11] puis la 140ème

harmonique[24].

L’inconvénient des asservissements haute fréquence est qu’ils nécessitent de mettre en
œuvre des circuits électroniques qui prennent en compte des capacités parasites éventuelles
et qui sont très sensibles aux bruits magnétiques extérieurs. La sensibilité à ces paramètres est
moindre dans le cas d’un asservissement sur la fondamentale du taux de répétition. L’utilisa-
tion du SEAF présenté ici est donc rendue possible dans des environnements électromagné-
tiques hostiles (salle de manipulation avec plusieurs appareillages, utilisation dans des accélé-
rateurs d’électrons . . . ). De plus, l’analyse des performances du système en partie 1.4 démon-
trera que l’utilisation de la fréquence fondamentale à des fins d’asservissement ne constitue
pas un frein en vue de l’application visée.

1.3.3 La boucle à verrouillage de phase

Cette section a pour but de présenter la boucle à verrouillage de phase ou PLL, élément
électronique crucial responsable de la synthèse du battement de fréquence.

1.3.3.1 Principe d’une PLL synthétiseur de fréquences

Une boucle à verrouillage de phase (PLL) est un composant électronique qui permet
d’asservir la phase d’un oscillateur local à celle d’un oscillateur de référence. Associée à
des diviseurs de fréquence, une PLL peut alors synthétiser des fréquences avec une grande
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Figure 1.9: Schéma de principe d’une PLL en grandeur de phase : cet élément permet d’as-
servir la phase instantanée du signal de sortie de ce composant φsortie à la phase instantanée
d’un signal d’entrée φentrée. L’introduction de diviseurs de fréquence permet de sélectionner
la fréquence du signal en sortie. Kp : gain proportionnel, LPF : filtre passe-bas, VCO : os-
cillateur contrôlé en tension, Kv : gain du VCO, I : intégrateur. Les unités des constantes
de chacun des blocs sont indiquées entre parenthèses.

résolution.

Le schéma linéaire de principe d’une PLL en grandeur de phase est représenté sur la figure
1.9. Dans ce composant électronique, deux quantités sont à considérer : la phase du signal de
sortie φsortie et celle du signal d’entrée φentrée. Ces deux phases sont respectivement divisées
par N et R, deux entiers naturels 5. Un comparateur de phase, dont l’unité de la constante
d’amplification Kp est donnée en V/rad, permet d’obtenir un signal dont l’amplitude est
proportionnelle à la différence :

− δφ =
φentrée

R
− φsortie

N
− π

2
. (1.19)

Ce signal passe ensuite par un filtre passe bas LPF avant de servir de signal de commande
à un oscillateur commandé en tension (VCO). Un VCO est un composant électronique dont
la fréquence de sortie est proportionnelle à la tension qui lui est appliquée (donc dont la
constante multiplicative est donnée en Hz/V). Ce composant modifie sa fréquence de telle
façon à garder orthogonales les phases à l’entrée du comparateur de phase :

φsortie

N
=

φentrée

R
− π

2
(1.20)

La fréquence d’un signal étant définie comme la dérivée temporelle de la phase, pour que
la relation précédente soit vérifiée pour tous les temps, il faut que :

fsortie
N

=
fentrée
R

. (1.21)

5. Dans le domaine électronique, ce sont les fréquences des signaux qui sont en réalité divisées à l’aide de
diviseurs de fréquence.
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Dans le schéma d’asservissement général, présenté sur la figure 1.8, fsortie = fPLL =
fmâıtre +∆f et fentrée = fmâıtre. Il vient en remplaçant :

∆f =
(N

R
− 1

)

fmâıtre . (1.22)

Une valeur de N trop élevée génère en sortie de la PLL un signal trop bruité [25]. Les
valeurs de N et de P des PLLs disponibles dans le commerce sont donc rarement codées sur
plus de 8 bits. Pour la PLL utilisée dans le cadre de ce travail, N et R sont codés sur 6 bits.
Cela veut dire que le battement de fréquence le plus fin qu’il serait possible de générer si la
PLL était de type classique serait de 750 kHz 6. Or, dans une expérience hétérodyne où les
impulsions pompe sont cadencées à 47.7 MHz, cette valeur de ∆f serait trop grande et ne
permettrait pas d’atteindre la résolution temporelle nécessaire à l’observation de phénomènes
dont l’étude est ici visée : en effet, l’équation (1.2) montre que la résolution temporelle avec ce
battement de fréquence serait de 0.3 ns, ce qui limiterait la bande passante théorique, d’après
le théorème de Shannon, à environ 6 GHz. Cette bande passante ne serait pas suffisante pour
répondre aux besoins de l’acoustique picoseconde qui nécessite la génération et la détection
de signaux dont la gamme spectrale peut facilement dépasser la centaine de gigahertz. Ce
qui est souhaité, ce sont des battement de fréquence de l’ordre de la centaine de Hertz pour
ce type d’application : ce battement de fréquence autorise une bande passante théorique de
plusieurs dizaines de terahertz. C’est pourquoi une PLL de type fractionnaire, qui permet de
générer des battements de fréquence plus petits, a été choisie pour synthétiser la fréquence
du laser esclave.

1.3.3.2 Principe d’une PLL numérique fractionnaire

Les PLL dites numériques fractionnaires font appel à un accumulateur de phase pour
pouvoir générer des canaux fréquentiels très fins. Les deux prochaines parties exposent le
principe de fonctionnement d’un accumulateur de phase et l’effet de son association avec
une PLL.

1.3.3.2.1 Principe de fonctionnement d’un accumulateur de phase
Un accumulateur de phase, dont le diagramme de fonctionnement est représenté sur la

figure 1.10, est un élément électronique dont la sortie bi-états (i.e. qui vaut 0 ou 1) change
de valeur à intervalle programmable. Le principe de fonctionnement de ce composant est
d’effectuer de façon régulière (l’accumulateur de phase possède sa propre horloge), la sous-
traction de son état de sortie (donc soit 0, soit 1) à un nombre Fnum

Fden
défini par l’utilisateur.

Le résultat de cette soustraction, appelé erreur de phase (ePh), est ajouté à un nombre ΣePh
stocké dans un registre : l’accumulateur. A la suite de cette opération, la valeur de sortie de
l’accumulateur de phase passe à 1 si la valeur stockée dans l’accumulateur est plus grande
que 1.

6. ∆f = fmâıtre

(

1− 62

63

)

avec fmâıtre = 47.77 MHz.

23



Σ
+

-

F
num

F
den

>1
Accumulateur : 

valeur S
ePh

s = 0 ou 1e
Ph S

ePh

Figure 1.10: Principe d’un accumulateur de phase : l’état de sortie s du composant est
commandé par la valeur stockée dans l’accumulateur de phase. Si cette dernière est plus
grande que 1 l’état s passe à 1, sinon il reste à 0. La valeur stockée dans ce registre est
incrémentée à intervalle régulier d’une quantité ePh issue de la soustraction de s à la fraction
Fnum

Fden

défini par l’utilisateur.

Temps : 0 1 2 3 4 5 6 7 8
ePh : 1/3 1/3 1/3 -2/3 1/3 1/3 -2/3 1/3 1/3
ΣePh : 1/3 2/3 1 1/3 2/3 1 1/3 2/3 1
Etat de sortie : 0 0 1 0 0 1 0 0 1

Table 1.1: Evolution temporelle des différentes variables de l’accumulateur de phase pour
Fnum

Fden

= 1

3
: l’erreur de phase ePh, qui correspond à la soustraction de l’état de sortie à la

valeur de fnum
fden

est intégrée au cours du temps. Le résultat de cette intégration ΣePh est stocké
dans un registre : l’accumulateur. L’état de sortie passe à 1 si ΣePh ≥ 1. La valeur initiale
de l’état de sortie a été choisie comme étant nulle ici.

Le tableau 1.1 présente l’évolution temporelle des variables d’un accumulateur de phase.
Afin d’en illustrer le fonctionnement sur plusieurs périodes, il a été choisi de fixer la valeur
Fnum

Fden
à 1

3
. Du fonctionnement de cet élément électronique résulte un flux binaire de 0 et de 1

à la sortie du composant. La fréquence d’apparition de la valeur 1 est donnée par Fnum

Fden
qui

par conséquent est la valeur moyenne de l’état de sortie.

1.3.3.2.2 Association d’une PLL et d’un accumulateur de phase Comme il a été
indiqué précédemment, la valeur du diviseur N d’une PLL ne doit pas être trop grande
afin d’éviter que le signal généré ne soit trop bruité. De ce fait les canaux de fréquences
synthétisables par une PLL classique sont trop larges pour pouvoir générer des battements
de fréquence qui puissent être compatibles avec l’application visée.

L’idée est donc d’associer une PLL à un accumulateur de phase de façon à sommer l’état
de sortie de l’accumulateur avec la valeur du diviseur N comme l’illustre la figure 1.11. La
valeur moyenne NMoy du numérateur N est alors donnée par :

NMoy = N +
Fnum

Fden
. (1.23)
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Figure 1.11: Schéma de principe d’une PLL fractionnaire numérique : association d’une
PLL classique (Fig.1.9) et d’un accumulateur de phase (Fig.1.10).

Il en résulte qu’à sa sortie, le signal de la PLL oscille de façon périodique entre deux
fréquences dont la moyenne converge vers fsortie :

fsortie =
NMoy

R
fentrée . (1.24)

Par conséquent la relation 1.22 devient dans le cadre d’une PLL fractionnaire :

∆f =
(NMoy

R
− 1

)

fentrée =
(N + Fnum

Fden

R
− 1

)

fentrée . (1.25)

La première conséquence de cette association est que les canaux de fréquence synthétisa-
bles sont beaucoup plus étroits comme le montre l’équation (1.25) : la PLL choisie dans le
cadre de ce travail autorise des valeurs de Fden pouvant aller jusqu’à 4194303. Le plus fin bat-
tement de fréquence ∆f qu’il est désormais possible de générer en utilisant l’accumulateur
de phase est plus petit que 1 Hz en théorie, ce qui est largement suffisant pour l’application
visée qui demande des canaux de 100 Hz environ.

Cependant, l’étude de la seconde ligne du tableau 1.1 montre que l’erreur de phase est
périodique. Cette périodicité est à l’origine, dans le domaine de Fourier, de raies non désirées :
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Ordre de modulation Plage Séquence
1 0,1 773, 773, 774. . .
2 -1, 0, 1, 2 772, 774, 771, 773, 775,

774 . . .
3 -3, -2, -1, 0, 1, 2, 3, 4 770, 773, 774, 771, 772,

776, 775, 772, 770, 771,
777, 772 . . .

4 -7, -6, -5, -4, -3, -2, -1, 0,
1, 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8

776, 777, 770, 767, 781,
780, 769, 771, 774, 773,
775, 776, 768, 780, 768,
771, 773, 781, 780, 772,
777, 772, 770, 769

Table 1.2: Séquence de génération du nombre 773+1/3 en fonction de l’ordre de modula-
tion de la PLL d’après [25]. Les ordres de modulations élevés permettent de synthétiser des
nombres grâce au parcours de plages plus élevées.

les ≪ spurs ≫. Ce phénomène se généralise quelque soit la valeur de Fnum et de Fden. Ces raies
dégradent les performances de l’asservissement. Deux méthodes numériques sont mises en
œuvre pour minimiser l’amplitude de ces raies :

– L’emploi d’un accumulateur de phase d’ordre élevé : l’ordre de modulation d’une PLL
fractionnaire, à ne pas confondre avec l’ordre de la PLL qui correspond au nombre de
pôles que possède la fonction de transfert de son filtre, correspond à l’amplitude des
valeurs que l’on autorise à l’état de sortie de l’accumulateur de phase. Celui présenté
figure 1.10 est d’ordre 1. Son état de sortie ne peut être que 0 ou 1. Un accumulateur
d’ordre n peut quant à lui prendre 2n valeurs. La PLL utilisée a un ordre de modulation
4, c’est à dire que le comparateur de phase a une amplitude d’action sur 16 valeurs du
numérateur N . Le tableau 1.2 illustre par exemple la séquence des valeurs en sortie
d’un accumulateur de phase en fonction de son ordre de modulation, lorsque le nombre
773+ 1

3
doit être synthétisé. L’erreur de phase en fonction du numéro de la séquence est

représentée par la figure 1.12. Pour les ordres de modulation élevés, l’erreur de phase
moyenne a une amplitude plus importante. Cependant l’analyse de l’erreur de phase
normalisée en fonction du numéro de la séquence, représentée sur la figure 1.13, montre
que plus l’ordre de modulation est élevé, plus l’erreur de phase manifeste un caractère
aléatoire ce qui a pour conséquence de diminuer l’amplitude des spurs.

– L’ajout d’un bruit blanc de plus ou moins forte amplitude au niveau du sommateur afin
de donner à l’erreur un caractère plus aléatoire. Ce bruit est appelé bruit de tramage
ou dithering en anglais.

Aucune loi générale ne peut être établie quant à la relation entre les performances d’une
PLL et de son ordre de modulation [25]. Ce constat motive la partie suivante qui aboutira à la
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Figure 1.12: Erreur de phase en sortie d’une PLL fractionnaire à accumulateur de phase
en fonction du numéro de séquence d’après le tableau 1.2. Les erreurs de phase induites par
des ordres de modulation élevés ont de plus grandes amplitudes.
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Figure 1.13: Erreur de phase normalisée en sortie d’une PLL fractionnaire à accumulateur
de phase en fonction du numéro de séquence d’après le tableau 1.2. Le caractère périodique
de l’erreur de phase s’atténue au fur et à mesure que l’ordre de modulation augmente. Pour
des raisons de clarté, les différentes courbes sont décalées verticalement.

quantification des performances de l’asservissement en fonction de la fréquence de battement,
de l’ordre de modulation de la PLL et de la présence ou non de bruit de tramage.
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1.4 Mesure des performances de l’asservissement

La mise en place d’un banc de mesure nécessite de quantifier ses performances. L’un des
paramètres cruciaux dans une expérience pompe-sonde est la résolution temporelle. Cette
partie a pour but d’exposer, dans un premier temps, comment cette résolution est définie
théoriquement et quels ont été les moyens mis en œuvre pour la quantifier expérimentalement.
Dans un second temps seront présentées les résolutions temporelles du banc dans le cas où
∆f = 0 (technique homodyne) puis dans le cas où ∆f 6= 0 (technique hétérodyne).

Dans la suite de cette section seront appelées impulsions mâıtres les impulsions issues de
la cavité mâıtre et impulsions esclaves les impulsions issues de la cavité esclave.

1.4.1 La gigue : définition et relation avec la bande passante

1.4.1.1 Définition de la gigue

De façon générale, la gigue, ou jitter en anglais, est la variation indésirée d’une ou de plu-
sieurs composantes d’un signal. Dans le domaine des lasers impulsionnels, la gigue temporelle
est définie comme étant la fluctuation du taux de répétition de la cavité. Elle correspond
donc à la fluctuation de l’intervalle de temps qui sépare deux impulsions d’un train qui
sont consécutives ou pas. Aucune norme universelle n’existe sur le paramètre permettant de
quantifier la valeur de cette gigue[26, 27, 28, 29]. Dans le cadre de ce travail, il a été choisi
de définir cette valeur comme étant l’écart-type des fluctuations du retard pompe-sonde par
rapport au retard attendu. De façon générale, le terme gigue rms (pour root mean square)
est employé pour décrire ce type de mesure.

1.4.1.2 Relation entre la valeur de la gigue et la bande passante

Lors d’une expérience pompe-sonde, la réponse d’un échantillon ne peut être déduite à
l’aide d’une seule acquisition s(t) en raison du trop faible rapport S/B. Une méthode qui
permet d’améliorer ce rapport lorsque le bruit est aléatoire consiste à effectuer la moyenne
s(t) de N ′ acquisitions :

s(t) =
1

N ′

N ′
∑

k=1

sk(t) . (1.26)

Or la gigue relative du train sonde par rapport au train pompe a pour effet de décaler
de façon aléatoire les abscisses des points sommés lors du calcul de s(t). Au final, le signal
acquis sgigue(t) correspond au produit de convolution, noté ∗, de la moyenne théorique s(t)
qui serait obtenue en absence de gigue, avec la fonction de répartition p(t) des différentes
valeurs que la gigue peut prendre (se référer à l’annexe A pour le développement du calcul).

sgigue(t) = (s ∗ p)(t) . (1.27)
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Dans la suite de cette démonstration, il sera supposé que la distribution vers laquelle
converge la répartition des valeurs de gigue est gaussienne[30] avec un écart type σrms. De ce
fait, le produit de convolution devient :

sgigue(t) = s(t) ∗ 1

σrms

√
2π

exp
−

t2

2σ2
rms . (1.28)

Il en résulte une convolution des signaux par un filtre moyenneur qui est à l’origine de
la chute de la bande passante du système d’acquisition. La relation qui existe alors entre la
valeur de la fréquence f−3 dB pour laquelle le spectre de sgigue(t) est atténué de 3 dB et la
valeur de la gigue σrms est :

f−3 dB =

√
log 2

2
√
2πσrms

∼ 0.09
1

σrms
. (1.29)

Le produit de la bande passante et de la gigue rms est donc constant et égal à 0.09, si
les périodes mesurées sont distribuées selon une loi gaussienne.

Il semble ici important de souligner que cette dernière remarque ne signifie pas que tous
les signaux dont la fréquence est en dehors de la bande passante ne seront pas détectés : ils
le seront mais avec une atténuation notable.

1.4.1.3 Considérations spectrales

La gigue d’un signal peut être estimée aussi à l’aide de la densité spectrale de puissance
(DSP) de ce signal. La DSP d’un signal sinusöıdal unitaire à fréquence fixe υ0 est δ(f − υ0)
où δ est la distribution de Dirac. Dans le cas où la fréquence du signal sinusöıdal fluctue,
en négligeant le bruit d’amplitude, la relation entre la DSP Sv(f) de ce signal (donnée en
V2/Hz) et la valeur de la gigue rms σrms est donnée par la relation (se référer à l’annexe B
pour le développement des calculs) :

σrms =
1

υ2
0

√
∫

∞

0

( f

2π

)2
[ 2

V 2
0

SV (f + υ0)− δ(f)
]

df . (1.30)

où V0 désigne l’amplitude de la porteuse (en V). La valeur de la gigue correspond donc
à la racine carrée d’une quantité intégrée sur un domaine spectrale infini. En raison de la
bande passante nécessairement limitée de l’instrumentation et du temps fini de mesure il est
techniquement impossible d’obtenir le spectre d’un signal sur le support [0;∞[.

De ce fait, la valeur de la gigue est donnée sur une bande spectrale bornée :

σrms =
1

υ2
0

√
∫ fmax

fmin

( f

2π

)2
[ 2

V 2
0

SV (f + υ0)− δ(f)
]

df . (1.31)

Dans l’équation (1.31), la valeur de fmax est donnée par la bande passante du système de
mesure du train d’impulsion et fmin est inversement proportionnelle au temps d’acquisition
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de ce train. La valeur de la gigue est donc cumulative : elle doit nécessairement augmenter
avec le temps d’observation. Ce résultat va permettre d’interpréter par la suite plusieurs
courbes de valeurs de gigue mesurées.

Dans le domaine de la métrologie temps-fréquence, le terme bruit de phase est souvent
employé. En négligeant le bruit d’amplitude, la relation qui lie ce bruit de phase Sφ au
spectre du signal mesuré est donnée par la relation :

Sφ(f − υ0) =
2

V 2
0

SV (f)− δ(f − υ0) . (1.32)

De façon générale, le bruit de phase correspond en quelque sorte à la puissance portée
par le signal hors de sa fréquence nominale υ0. La gigue est donc donnée par la racine de
l’intégrale du bruit de phase sur un support spectrale borné :

σrms =
2

υ2
0

√
∫ fmax

fmin

( f

2π

)2

Sφdf . (1.33)

1.4.2 Présentation du banc de mesure de la gigue

La mesure de la valeur de la gigue relative [21, 31] ou absolue [19, 32] de lasers peut se
faire soit par le biais de mesures optiques directes, soit par une estimation à partir du spectre
du bruit de phase de la source considérée. Chacune des méthodes présente ses avantages et
ses inconvénients. En règle générale, les méthodes spectrales sont plus faciles à mettre en
œuvre mais nécessitent une instrumentation puissante : photodiodes de mesure ultrarapides,
analyseurs de spectre avec une très grande bande passante, circuits électroniques insensibles
aux bruits extérieurs. . . Les méthodes spectrales sont généralement peu aptes à prendre en
considération les hautes fréquences du bruit de phase lors de l’estimation de la gigue : en
effet à ces hautes fréquences le bruit de l’instrumentation devient prépondérant devant celui
des sources lasers. Les méthodes optiques nécessitent quant à elles la mise en place de bancs
de mesure relativement complexes mais sont plus aptes à prendre en considération les hautes
fréquences du bruit de phase lors l’estimation de la valeur de la gigue.

Dans le cadre de ce travail, il a été choisi de privilégier la gigue haute fréquence : les
acquisitions se faisant sur un période de quelques millisecondes, les contributions des basses
fréquences ont finalement peu d’influence sur les mesures.

1.4.2.1 Présentation générale du montage optique

Pour caractériser optiquement la gigue, il a fallu mettre en place un intercorrélateur.
La figure 1.14 présente le principe de cet intercorrélateur : lorsque deux impulsions mâıtre
et esclave se présentent à l’entrée du dispositif optique, l’association de deux lames demi-
onde HWP1 et HWP2 avec un cube polarisant PBS1 permet d’ajuster l’énergie de chaque

30



Cavité

maître

Cavité

esclave

2Photodiode 2 photons

L

L
+

∆
L

Voie 

acquisition

PBS1 PBS2

QWP1

QWP2HWP2 HWP3

HWP1

DL1

DL2

Figure 1.14: Schéma général de l’intercorrélateur permettant de mesurer la gigue : les
impulsions issues du laser mâıtre et esclaves sont recombinés à l’aide du cube PBS1 avent
d’être envoyées vers un intercorrelateur dont la différence des longueurs de bras est ajustable
à l’aide d’une ligne à retard. PBS : cube polarisant, HWP : lame demi-onde, QWP : lame
quart d’onde, DL : ligne à retard

impulsion à recombiner et à envoyer vers un second cube PBS2. Après leur recombinaison, les
polarisations des impulsions sont horizontales et verticales. La lame demi-onde HWP3 permet
de faire tourner ces polarisations de 45◦ de façon à ce que le cube PBS2 puisse transmettre
et réfléchir 50% de chaque impulsion. Passé le cube PBS2, il y a au total 4 impulsions
qui empruntent des chemins de longueurs différentes vers la photodiode deux photons :
l’impulsion mâıtre transmise, l’impulsion mâıtre réfléchie, l’impulsion esclave transmise et
l’impulsion esclave réfléchie. Des lames quart d’onde QWP1 et QWP2 placées sur les chemins
optiques permettent de faire tourner la polarisation des impulsions de 90◦, de façon à ce
qu’elles soient toutes orientées vers la photodiode de mesure dont le principe repose sur
l’absorption deux photons décrite dans la partie 1.4.2.2 qui suit. Il est à noter la présence de
deux lignes de translations mécaniques : la platine DL1, dont la fonction est de rapprocher
les impulsions mâıtre et esclave lors de la mesure de la gigue en configuration homodyne (se
référer à la partie 1.4.4) et la platine DL2, qui permet d’ajuster la différence de longueur ∆L
du bras de l’intercorrélateur (se référer à la partie 1.4.5).
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1.4.2.2 La photodiode deux photons

La mesure de la gigue repose en partie sur l’utilisation d’une photodiode deux photons.
Le principe de cette photodiode repose sur le passage d’un électron de la bande de valence
à la bande de conduction suite à l’absorption simultanée de deux photons. Les porteurs de
charge mobiles créés sont alors responsables d’un photocourant iψ proportionnel au carré du
flux lumineux incident P [33] :

iψ = κP 2 , (1.34)

où κ est une constante dépendant des propriétés optiques du matériau qui composent la
photodiode. Afin de générer un photocourant 2 photons, il a été choisi dans le cadre de ce
travail d’utiliser la photodiode Hamamatsu G1115 dont la bande d’absorption, représentée
sur la figure 1.15, est centrée à 600 nm : l’excitation d’un électron se fait dans ce cas grâce
à l’absorption de deux photons à 1030 nm (l’absorption d’un seul photon étant interdite).

Pour maximiser iψ, les faisceaux mâıtre et esclave sont focalisés et superposés sur la pho-
todiode grâce à un objectif de microscope. Lorsque deux impulsions arrivent en même temps
sur la photodiode une brève augmentation du photocourant généré entrâıne la création d’un
signal électrique transitoire indiquant la cöıncidence 7.
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Figure 1.15: Dépendance spectrale de la photosensibilité de la photodiode deux photons [34].

Le courant de la photodiode est amplifié à l’aide d’un circuit de conditionnement composé
d’un étage transimpédance et d’amplificateurs de tension. Ce circuit est choisi de façon à ce
que sa bande passante le rende insensible aux trains d’impulsions des lasers (donc beaucoup
plus petite que 50 MHz), et de façon à être sensible au train de cöıncidence (i.e. avec une

7. Instant où les impulsions pompe et sonde y arrivent superposées temporellement.
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bande passante incluant la fréquence du train de cöıncidence des deux lasers). Dans le cadre
de ce travail, un circuit avec une bande passante d’environ un mégahertz a été réalisé. Le
montage final n’est donc sensible qu’aux trains de cöıncidence de la photodiode comme
l’illustre la figure 1.16.
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Figure 1.16: Signal de sortie du circuit de conditionnement de la photodiode deux photons
pour des puissances laser incidentes de 40 mW : un pic électronique est généré à chaque
cöıncidence. Ce signal est envoyé vers la voie de synchronisation.

1.4.3 Gigues absolue et relative de deux cavités libres

Avant de s’intéresser aux performances de l’asservissement, la gigue des cavités non as-
servies a été mesurée (i.e. la gigue absolue d’une cavité puis la gigue relative des deux cavités
libres situées dans le même bôıtier).

1.4.3.1 Gigue absolue d’une cavité laser libre

Pour effectuer la mesure optique de la gigue absolue d’une cavité laser, une méthode
couramment employée [32] et reportée sur la figure 1.17, consiste à effectuer l’intercorrélation
de la ième impulsion d’un train avec la i+nème impulsion qui lui succède. Pour être mesurable
et pour prendre en compte les composantes basses fréquences du bruit de phase, la valeur
de n, et par conséquent la durée T qui sépare les impulsions mises en jeu, doivent être les
plus grandes possible. En effet, Jiang et al. ont montré que la borne inférieure d’intégration
du bruit de phase lors de la mesure de la gigue par cette méthode était donnée par[32] :

fmin =
1

4T
. (1.35)
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Figure 1.17: Dispositif expérimental pour la mesure de la gigue absolue d’une cavité laser.
Schéma du banc mis en place par Jiang et al. [35] SHG. : cristal doubleur de fréquence.

Il faut donc déployer des intercorrélateurs avec des bras dont les différences des chemins
optiques doivent être très grandes. Pour être en mesure de créer de telles différences de
chemins optiques, il est nécessaire d’avoir recours à des fibres optiques de plusieurs centaines
[35] voir plusieurs milliers de mètres [32]. En considérant cf la célérité de la lumière dans
une fibre de longueur L utilisée dans un intercorrélateur, l’expression de la borne inférieure
d’intégration du bruit de phase, lors d’une mesure décrite par la méthode de Jiang et al.
peut être réexprimée grâce à l’expression :

fmin =
cf
4L

. (1.36)

L’inconvénient de cette méthode réside principalement dans l’emploi de ces très longues
fibres optiques, difficile à mettre en œuvre et qui induit une dispersion qui est à l’origine
de l’élargissement des impulsions. Il faut alors tenir compte de cet élargissement lors du
traitement des résultats de mesure. La figure 1.17 illustre le principe de ces intercorrélateurs.

Il est à noter ici que la borne supérieure d’intégration du bruit de phase peut être
considérée comme étant infinie [32] : ce point constitue l’atout principal de l’estimation
de la gigue par des méthodes optiques.

Le mode de mesure optique présenté dans la suite de cette partie du manuscrit combine
l’avantage des méthodes optiques et électroniques cités précédemment. Il s’agit d’une me-
sure de la gigue qui prend en compte les hautes et basses fréquences sans avoir recours à
l’utilisation d’une longue fibre optique, ni d’une instrumentation électronique complexe. En
revanche, elle nécessite l’utilisation d’une seconde source laser stabilisée en fréquence dont
la gigue temporelle doit être inférieure à la gigue de la cavité étudiée.

Afin d’obtenir cette source stabilisée, un générateur de signaux (Agilent N5181A), dont
la gigue est voisine de la picoseconde d’après le constructeur [36], est utilisé pour asservir la
cavité laser esclave comme l’illustre la figure 1.18.

34



Laser 1 (Maître) 

Laser 2 (Esclave)

PLL

Actuateur 

piezoélectrique

f
esclave 

f
maître

AHT

PD2

PD1

Electronique de synthèse du battement 

de fréquence

Electronique d’asservissement Cavités optiques

Vers 

expérience

LPF1

LPF3

LPF2

Générateur de signaux

(Agilent N5181A

Gigue ~ ps)

PI

Figure 1.18: Afin de procéder à la mesure de la gigue absolue de la cavité mâıtre, la PLL est
déconnectée et la cavité esclave asservie à un générateur de signaux ultra-stable en fréquence.

La fréquence du générateur de signaux Agilent est choisie de telle sorte que le battement
de fréquence ∆f entre les deux cavités lasers soit d’environ 500 Hz. 8 Les deux trains d’im-
pulsions décalés en fréquence (∆f) sont envoyés dans l’intercorrélateur présenté figure 1.19.
Ils sont recombinés par le cube PBS1 et dirigés vers la photodiode deux photons qui génère
un signal électronique transitoire à chaque fois que deux impulsions y arrivent simultanément.

En supposant une valeur de gigue nulle des deux cavités, le temps Tp qui sépare la
génération de deux signaux électroniques transitoires par la photodiode est égal à la période
de battement 1

∆f
. Et en supposant que la valeur de la gigue du laser stabilisé σesclave

rms soit

très petite devant celle du laser libre σmâıtre
rms , ce qui sera justifié dans la partie 1.4.4, l’étude

des fluctuations de la durée Tp autour de la durée 1
∆f

revient à mesurer la gigue entre une

impulsion mâıtre et la nième suivante avec :

n =
fmâıtre

∆f
. (1.37)

Ces impulsions sont alors séparées de la distance D, donnée par la relation :

8. L’étude présentée ultérieurement en section 1.4.5.1 montre que c’est avec ce battement de fréquence
que le système SEAF présente les meilleures performances. La mesure présentée ici de la gigue absolue d’une
cavité permettra donc de quantifier l’apport de l’asservissement à cette fréquence de battement.
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Figure 1.19: Principe de mesure de la gigue absolue d’un laser : après leur recombinaison
par le cube PBS2 les impulsions des cavités mâıtre et esclave arrivent superposées spatiale-
ment sur la photodiode deux photons qui génère un signal à chaque fois que ces impulsions
y arrivent en même temps. Ici les deux trains d’impulsions ont été représentés côte à côte
afin de faciliter la lecture de la figure. HWP. : lame demi-onde, QWP. : lame quart d’onde,
PBS : cube polarisant.

D =
c

2∆f
. (1.38)

Si la mesure de la valeur absolue de la gigue devait être faite avec un seul laser et avec les
méthodes optiques utilisées traditionnellement[32, 35], il faudrait une fibre de 600 km pour
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un battement de fréquence de 500 Hz ! 9

Afin d’extraire la valeur RMS de la gigue, 4 séries de 1000 mesures de la durée Tp sont
réalisées. Les valeurs de ces durées sont ramenées du temps dilaté au temps physique en
les multipliant par le rapport ∆f

fmâıtre
[cf. équation (1.4)]. La distribution de la valeur de ces

durées est représentée sur la figure 1.20. Une analyse statistique conduit à σmâıtre
rms = 210 ps. En

adaptant la formule de Jiang [32] dans le cas présent, la valeur de gigue présentée correspond
à l’intégration du bruit de phase sur le support fréquentiel [125 Hz;∞[. En effet, la formule
(1.35) peut être adaptée à cette méthode de mesure et réécrite sous la forme :

fmin =
∆f

4
, (1.39)
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Figure 1.20: Distribution des périodes de battement mesurées Tp pour une cavité laser
libre (mâıtre) par rapport à une cavité stabilisée (esclave). L’analyse statistique de cette
distribution permet de déduire la gigue absolue d’une cavité libre σmâıtre

rms , définie comme l’écart
type de la distribution, qui est ici de 210 ps.

Il est intéressant d’observer qu’en diminuant le battement de fréquence entre les deux
cavités, la courbe de bruit de phase peut être optiquement reconstruite et ce avec une borne
supérieure infinie.

9. Ce sont typiquement les ordres de grandeurs des battements de fréquences utilisés lors des expériences
pompe-sonde hétérodynes. Cette méthode de mesure de la gigue possède donc l’avantage de prendre en
considération, pour un battement de fréquence ∆f donné, le même bruit de phase présent dans une mesure
pompe-sonde hétérodyne configurée avec le même battement de fréquence.
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1.4.3.2 Gigue relative de deux cavités libres situées dans le même bôıtier

Le première stratégie mise en place pour diminuer la valeur de la gigue a été de placer les
deux cavités lasers dans le même boitier afin de corréler les bruits mécaniques, thermiques et
électromagnétiques qu’elles subissent. Cette partie du manuscrit quantifie l’apport de cette
architecture.

Le protocole expérimental de cette expérience est similaire à celui qui a été exposé dans
la partie précédente, à la différence que cette fois-ci les deux cavités sont libres. Il s’agit donc
de la mesure de la valeur de la gigue relative de deux cavités placées dans le même bôıtier
puisqu’il n’y a aucune référence temporelle stable extérieure dans l’expérience. Tout comme
dans l’expérience de la mesure de la gigue absolue d’une cavité (paragraphe 1.4.3.1) c’est
l’écart-type des intervalles de temps séparant la génération de signaux sur la photodiode
deux photons qui est calculé afin d’estimer la valeur de la gigue.
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Figure 1.21: Distribution des périodes de battement mesurées entre les deux cavités lasers
non asservies et placées dans le même bôıtier. Le calcul de l’écart type de la distribution
permet de conclure quant à la valeur relative de la gigue σrelative

rms qui est ici de 140 ps.

Une mesure de 1000 valeurs de Tp a été réalisée. La distribution de ces valeurs est reportée
sur la figure 1.21. L’écart-type de cette distribution permet donc d’affirmer que sur le même
support spectral [125 MHz,∞[ le bruit de phase intégré conduit à une valeur de gigue de
140 ps.

En supposant que les valeurs des périodes Tp soient distribuées selon une loi gaussienne
pour chacune des cavités, la gigue relative de deux cavités serait donnée, pour deux cavités
indépendantes, par :
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σtotal
rms = σesclave

rms

√
2 ∼ 285 ps . (1.40)

Il en résulte que la mise en place des cavités dans le même bôıtier présente un intérêt
certain puisqu’elle permet de diviser la valeur de la gigue par 2. En revanche, 140 ps reste
une valeur trop élevée : un asservissement actif (SEAF) est nécessaire lors des expériences
pompe-sonde.

1.4.4 Détermination expérimentale de la valeur de la gigue en
configuration homodyne

Laser 1 (Maître) 

Laser 2 (Esclave)

PLL

Actuateur 

piezoélectrique

f
esclave 

f
maître

AHT

PD2

PD1

Electronique de synthèse du battement 

de fréquence

Electronique d’asservissement Cavités optiques

Vers 

expérience

LPF1

LPF3

LPF2

PI

Figure 1.22: Schéma d’asservissement des cavités en configuration homodyne : la PLL n’est
pas utilisée. Ainsi la fréquence de la cavité esclave est asservie à la fréquence de la cavité
mâıtre. PD : photodiode, LPF : filtre passe-bas, AHT : amplificateur haute tension, PI :
correcteur proportionnel/intégral.

Lorsque des mesures pompe-sonde doivent être faites avec des sources lasers qui ne dis-
posent pas des mêmes caractéristiques optiques (durées des impulsions, longueurs d’onde. . . ),
il n’est pas rare d’utiliser un banc homodyne avec deux sources lasers différentes, synchro-
nisées au même taux de répétition[30, 37]. Dans le cas présent, l’évaluation de la gigue
relatives de deux cavités en configuration homodyne permet de quantifier les performances
du système d’asservissement seul, sans prendre en compte l’influence des bruits causés par
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l’électronique de la PLL, afin de savoir avec quelle résolution une source peut être synchro-
nisée à une référence. Pour réaliser la mesure la PLL n’est pas utilisée, comme l’illustre la
figure 1.22.

1.4.4.1 Principe de mesure

Détéction 

synchrone

2 Photodiode 2 photons

L

L
+

∆
L

Voie 

acquisition

PBS1 PBS2

QWP1

QWP2HWP2 HWP3

HWP1

DL1

DL2

∆L’
Laser maître

Laser esclave

HO

Figure 1.23: Configuration de l’intercorrélateur pour les mesures en homodyne. Les impul-
sions issues des lasers mâıtre et esclave sont recombinées avant d’être envoyées vers l’inter-
corrélateur. L’utilisation d’une détection synchrone permet d’améliorer le rapport S/B. PBS :
cube polarisant, QWP : lame quart d’onde, HO : hacheur optique, HWP : lame demi-onde,
DL : ligne à retard

La figure 1.23 illustre la manière dont l’intercorrélateur est utilisé afin de mesurer la gigue
relative de deux lasers ayant la même fréquence de répétition. Dans un premier temps, la
ligne à retard DL1 est ajustée afin que les impulsions mâıtre et esclave soient séparées après
leur combinaison par le cube PBS1 d’une distance ∆L′ plus petite que 2∆L, où ∆L est la
différence de longueur des bras de l’intercorrélateur. Cette condition, comme il est expliqué
plus loin dans le paragraphe, permet d’obtenir deux intercorrélations en bougeant la ligne
DL1. Les polarisations des deux impulsions combinées sont ensuite tournées de 45◦ grâce à la
lame demi-onde HWP3, de façon à ce que 50% de chaque impulsion soit réfléchie par le cube
polarisant PBS2 et que le reste soit transmis. Une partie de chaque impulsion emprunte alors
le long bras de l’autocorrélateur de longueur L+∆L, et l’autre le bras plus court de longueur
L. Après leur réflexion sur les miroirs, les impulsions sont orientées vers la photodiode où,
comme l’illustre la figure 1.24, elles arrivent dans l’ordre suivant :

40



– D’abord l’impulsion qui n’est pas retardée par la ligne à retard DL1 (impulsion rouge
en trait fin) et qui emprunte le bras de l’intercorrélateur le plus court.

– Puis l’impulsion en retard lors de la recombinaison avec PBS1 mais qui emprunte le
bras de l’intercorrélateur le plus court.

– Ensuite, l’impulsion en avance lors de la recombinaison avec PBS1 et qui emprunte le
chemin le plus long vers la photodiode.

– Enfin l’impulsion qui est non seulement en retard lors de la recombinaison avec PBS1
mais qui emprunte en plus le chemin le plus long.

∆L’

∆L’2∆L2∆L+∆L’

2∆L

1ère2ème3ème4ème

Distance relatives
0

Impulsions passées par le miroir 

positionné sur la platine DL2 

Figure 1.24: Distances relatives des impulsions après leur réflexion et leur recombinaison
par le cube PBS2 en fonction de ∆L (qui varie lors de la mesure) et ∆L′ (qui reste fixe).

L’ordre d’arrivée de ces impulsions sur la photodiode 2 photons en fonction des distances
∆L et ∆L′ est illustré sur la figure 1.24.

En raccourcissant la longueur ∆L à l’aide de la platine DL2 la photodiode enregistre
trois événements :

– Le premier, lorsque la longueur ∆L est voisine de ∆L′

2
: les seconde et troisième impul-

sions arrivent alors au même moment sur la photodiode. Une première intercorrélation
a lieu.

– Le second lorsque ∆L est voisin de 0 : les impulsions 1 et 3 , 2 et 4 arriveront en même
temps sur la photodiode. Il s’agit en fait d’une somme d’autocorrelations 10.

– Enfin un troisième et dernier événement a lieu lorsque ∆L ∼ −∆L′

2
. Dans ce cas ce sont

les impulsions 4 et 1 qui arrivent en même temps sur la photodiode : il s’agit d’une
seconde intercorrélation.

1.4.4.2 Résultats et discussion

La figure 1.25 présente le signal acquis lors d’une mesure effectuée avec le banc décrit
précédemment. Il est à noter que ce signal comporte trois pics : deux pics latéraux, qui
correspondent aux intercorrélations (véhiculant l’information sur la gigue) et un pic central

10. En réalité il y a deux autocorrelations séparées d’une durée ∆L
′

c
. A cause de son temps de réponse, la

photodiode voit la somme des deux autocorrélations.
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qui correspond à la somme des autocorrélations. La mesure a été faite avec une vitesse de
translation vplatine de la platine DL2 de 10 µm/ sec 11. Afin d’améliorer le rapport signal sur
bruit des signaux, un hacheur optique est utilisé afin de moduler le faisceau à 2800 Hz. Une
détection synchrone démodule le signal avant qu’il ne soit numérisé. La constante de temps
τdétection de cette détection est de 10 sec. Le temps caractéristique de mesure τbanc est donné
par :

τbanc = 2
vplatineτdétection

c
. (1.41)

Il en résulte que τbanc a pour valeur 666 fs pour la vitesse de platine vplatine et la constante
de détection τdétection évoquées. Ces paramètres expérimentaux permettent alors de collecter
assez d’énergie pour rendre les mesures exploitables sans introduire de biais.
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Figure 1.25: Résultat de mesure de la gigue en homodyne : l’étude des pics latéraux ren-
seigne sur la valeur de la gigue. En insert : la mesure avec une constante d’intégration de
333 fs permet de ne pas déformer le pied du pic central.

Les valeurs des largeurs à mi-hauteur des traces d’intercorrelations (pics latéraux sur la
figure 1.25) sont de 2.22 ps (pic 1) et 2.25 ps (pic 3) soit une moyenne de τLMH de 2.23 ps.
En l’absence de gigue entre les deux cavités laser, l’intercorrélation aurait eu pour valeur de
largeur à mi-hauteur τLMH la somme quadratique de la durée des impulsions :

11. La vitesse de translation de cette platine a été calibrée expérimentalement.
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τLMH =
√

τ 2esclave + τ 2mâıtre . (1.42)

En présence d’une gigue relative τgigue, cette largeur à mi-hauteur devient :

τLMH =
√

τ 2gigue + τ 2esclave + τ 2mâıtre . (1.43)

En supposant que la gigue soit distribuée sous la forme d’une gaussienne, hypothèse
qui peut être admise à la vue de la forme des pics latéraux, et d’après la relation qui lie
l’écart-type σ d’une gaussienne à sa largeur à mi-hauteur τ :

σ =
τ

2
√

2 ln(2)
, (1.44)

la gigue rms peut être calculée en utilisant la relation :

σrms
gigue =

√

τ 2LMH − τ 2esclave − τ 2mâıtre

2
√

2 ln(2)
. (1.45)

La valeur de la gigue rms σrms
gigue est de 920± 60 fs. Il est intéressant de noter que le temps

mis pour l’acquisition d’une seule autocorrélation était d’environ 30 secondes : la valeur de
gigue présentée ici correspond donc à l’intégration du bruit de phase sur un support spectral
dont la borne inférieure est de quelques millihertz.

1.4.5 Mesure en configuration hétérodyne

Les deux paramètres auxquels l’utilisateur a accès lors de l’utilisation du SEAF sont
l’ordre de modulation de la PLL et l’amplitude du dithering (bruit de tramage). La mesure
des performances de la PLL a été étudiée pour 9 configurations qui dépendent de ces deux
paramètres. Ces configurations sont présentées dans le tableau 1.3.

Configuration 1 Configuration 2 Configuration 3
Ordre de modulation : 2 Ordre de modulation : 2 Ordre de modulation : 2

Dithering : non Dithering : faible Dithering : fort
Configuration 4 Configuration 5 Configuration 6

Ordre de modulation : 3 Ordre de modulation : 3 Ordre de modulation : 3
Dithering : non Dithering : faible Dithering : fort

Configuration 7 Configuration 8 Configuration 9
Ordre de modulation : 4 Ordre de modulation : 4 Ordre de modulation : 4

Dithering : non Dithering : faible Dithering : fort

Table 1.3: Détail des neuf configurations de PLL étudiées.
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1.4.5.1 Fluctuation des périodes de battement : gigue relative de deux cavités
laser asservies pour un retard fixe de 21 ns

L’idée est de mesurer la fluctuation des périodes de battement qui peut être vue dans
le temps dilaté comme la fluctuation du positionnement temporel de l’impulsion pompe par
rapport à l’impulsion sonde pour un retard d’une valeur ∆het = 1

∆f
(figure 1.3). Dans le

temps physique, ce retard a pour valeur δhet = 1
fmâıtre

∼ 21 ns. La mesure se fait dans le
temps dilaté et les valeurs sont ramenées au temps physique.

Pour faire la mesure, l’intercorrélateur est utilisé de manière analogue à ce qui a été
décrit dans les parties 1.4.3.1 et 1.4.3.2. La figure 1.19 décrit le banc utilisé : un des bras de
l’intercorrélateur est bloqué. Les deux trains d’impulsions ne peuvent donc emprunter qu’un
seul chemin vers la photodiode deux photons. Cette photodiode génère alors une impulsion
électrique chaque fois que deux impulsions lumineuses arrivent simultanément dessus. En
l’absence de gigue relative des deux cavités, le temps Tp qui sépare la génération de deux
pics électriques est égal à l’inverse de la fréquence de battement ∆f . La gigue est alors
définie comme étant l’écart-type des fluctuations des périodes Tp mesurées. Cette valeur a
été mesurée pour des fréquences de battement entre 100 Hz et 1 kHz. Les résultats de ces
mesures sont présentés sur la figure 1.26.
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Figure 1.26: Valeur de la gigue rms lorsque l’asservissement est enclenché en fonction
de l’ordre de modulation de la PLL, de l’amplitude du bruit de tramage (a) et pour les
configurations les plus performantes (b). OM : ordre de modulation de la PLL.
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L’analyse des résultats de mesures portés par la figure 1.26(a) permet de conclure que
l’ordre de modulation de la PLL est le paramètre crucial de l’asservissement auquel l’uti-
lisateur a facilement accès. Contrairement à ce qui était attendu (se référer au paragraphe
1.3.3.2.2), ce sont les ordres de modulation les moins élevés qui donnent les meilleurs per-
formances d’asservissement : alors que le second ordre donne une gigue de l’ordre de la
picoseconde, les configurations d’ordre 3 et 4 donnent des gigues moyennes respectivement
de 7 et 17 picosecondes.

Une analyse plus fine des trois configurations avec le plus faible ordre de modulation
(configuration no 1, no 4 et no 7 du tableau 1.3) ne permet pas de conclure quant à l’influence
de l’amplitude du bruit de tramage rajouté. En revanche cette analyse permet de sélectionner
la fréquence de battement du système qui donne les meilleures performances : c’est pour un
battement proche de 500 Hz que le système a la plus petite valeur de gigue (environ 500 fs).
Pour des fréquences de battement ∆f comprises entre 100 Hz et 500 Hz, la décroissance de la
gigue lorsque ∆f augmente s’explique par le fait que le temps Tp qui sépare deux cöıncidences
sur la photodiode diminue lorsque ∆f augmente. De ce fait, le bruit de phase est intégré
sur un plus petit support. La relation qui lie la valeur de la gigue estimée au battement de
fréquence est donnée, d’après les travaux de Jiang et al. [32] et la relation (1.33) par :

σrms =
2

υ2
0

√
∫ fmax

∆f

4

( f

2π

)2

Sφdf . (1.46)

En ce qui concerne la partie croissante de la courbe, aucune conclusion n’a pu être tirée
à ce jour bien que de nombreuses hypothèses aient été émises : rapprochement des spurs
(se référer au paragraphe 1.3.3.2.2) de la porteuse provoquant des défauts d’asservissement,
fréquence de coupure du cristal piézoélectrique atteinte,. . .

1.4.5.2 Gigue relative de deux cavités lasers asservies pour différents retards
pompe-sonde

Dans la partie précédente, la fluctuation de la période de battement entre les trains d’im-
pulsion mâıtre et esclave a été étudiée. Comme il a été expliqué et illustré, cette étude est
équivalente à l’analyse de l’incertitude quant au positionnement de la sonde par rapport à
la pompe pour un retard δhet de 21 ns ( 1

fpompe
). La méthode mise en œuvre pour étudier la

gigue relative entre les deux cavités lasers pour différents retards, comme l’illustre la figure
1.27, va à présent être décrite.

Afin de répondre à cette question, le banc de mesure est utilisé cette fois-ci avec les deux
bras non obstrués comme l’illustre la figure 1.28. Comme dans les montages précédents, les
impulsions sont recombinées à l’aide du cube PBS1 avant d’être renvoyées vers le cube PBS2
qui les scinde en deux. Une partie de chaque impulsion est envoyée dans le long bras de
l’intercorrélateur et l’autre partie dans le bras le plus court. Après leurs réflexions sur les
miroirs des bras, 4 familles d’impulsions arrivent sur la photodiode :
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Figure 1.27: Illustration de la gigue pour un retard pompe-sonde différent de 21 ns. La gigue
dans le temps dilaté correspond à la valeur de la fluctuation de la durée ∆Thet qui sépare la
cöıncidence du moment ou le retard entre la sonde et la pompe sera de δhet.

– Les impulsions issues du laser mâıtre qui ont emprunté le bras le plus court de l’inter-
corrélateur.

– Les impulsions issues du laser esclave qui ont emprunté le bras le plus court.
– Les impulsions du laser mâıtre qui ont pris le bras le plus long de l’intercorrélateur.
– Les impulsions du laser esclave qui ont emprunté le bras le plus long de l’inter-
corrélateur.

Ces impulsions arrivent superposées sur la photodiode deux photons (sur la figure 1.28
elles ont été décalées spatialement afin que le lecteur puisse distinguer leur ordre d’arrivée).
L’arrivée de ces impulsions sur le photodétecteur est à l’origine de la génération de deux
signaux transitoires 12 :

– Un premier pic de grande amplitude est généré lorsque les impulsions issues du laser
esclave et du laser mâıtre arrivent en même temps sur la photodiode deux photons.
Le terme ≪ cöıncidence sur la photodiode ≫ peut être alors employé. En réalité, il y a
deux cöıncidences : celle des impulsions mâıtre/esclave qui ont emprunté le plus court
chemin vers la photodiode et celle des impulsions mâıtre/esclave qui ont emprunté le
chemin le plus long. La durée 2∆L

c
qui sépare ces deux événements est de quelques

nanosecondes car la différence de longueur entre les deux bras n’excède pas 3 m : au
vu du taux de répétition de la cavité mâıtre, il ne sert à rien de mesurer la gigue au
delà de 21 ns, largeur des fenêtres d’observation en mesure pompe-sonde. En raison de
la bande passante de la photodiode (∼ 1 MHz), un seul évènement est enregistré.

12. Il est à noter que les impulsions issues de lasers identiques ne peuvent interagir entre elles car la
distance ∆L qui les sépare est bien trop grande devant leur étalement spatial. De ce fait, ce ne sont que des
impulsions de lasers différents qui sont à l’origine de signaux transitoires.
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Figure 1.28: Principe du banc de mesure de la gigue pour différents retards pompe-sonde.
Une fois recombinées, les impulsions pompes et sondes empruntent des chemins de longueur
différentes vers le photo-détecteur deux photons lequel génère des signaux électroniques à
chaque cöıncidence, c’est-à-dire à chaque fois que 4 impulsions lumineuses y arrivent simul-
tanément (cadres pointillés en noir). Entre deux cöıncidences, un autre signal transitoire
est aussi généré : celui-ci a lieu lorsque l’impulsion sonde, en avance au niveau du cube
de recombinaison PBS2 et qui emprunte le chemin le plus long, arrive en même temps que
l’impulsion pompe en retard au niveau de PBS2 et qui emprunte le chemin le plus court
vers la photodiode (cadre pointillé en rouge). Le temps ∆Thet qui sépare ces deux événements
correspond alors au retard pompe-sonde dilaté dans le temps. Le retard pour lequel ∆Thet
est mesurée, est ajustable dans le cas présent à l’aide de la platine de translation motorisée
DL2.

– Le second événement a lieu au moment où l’impulsion issue du laser mâıtre arrive avec
une avance temporelle de 2∆L

c
par rapport à celle issue du laser esclave au niveau du
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second cube. Dans ce cas, l’impulsion esclave, qui passe par le bras de l’intercorrélateur
le moins long rattrape l’impulsion du laser mâıtre qui prend le chemin le plus long. Ces
deux impulsions arrivent donc superposées sur la photodiode deux photons qui génère
de nouveau un signal transitoire.

La durée théorique ∆Thet censée séparer les deux événements est directement reliée à la
différence de longueur des bras de l’intercorrélateur ∆L. Pour une différence de longueur
fixée, cette durée théorique est donnée par la relation :

∆Thet = 2
∆L

c

fpompe

∆f
. (1.47)

-0.1 -0.05 0.00 0.05 8.5 9.0 9.5 10.0

A
m

p
li

tu
d
e 

(u
.a

.)

Temps (ms)

∆T
het

 

Figure 1.29: Signal électrique généré par la photodiode deux photons. Le pic de grande
amplitude correspond à la somme des deux autocorrélations des impulsions mâıtre/esclave
ayant emprunté les mêmes chemins optiques alors que le second pic, de plus faible amplitude,
correspond à l’intercorrélation de l’impulsion mâıtre ayant emprunté le trajet optique le plus
court avec l’impulsion esclave ayant emprunté le chemin le plus long (figure 1.28). La durée
qui sépare la génération des deux événements électriques fluctue. En gris, la fluctuation de
∆T est représentée pour 1000 mesures. Elle est ici accentuée, par souci illustratif, en laissant
l’asservissement libre.

La mesure de plusieurs durées ∆Thet qui séparent les deux pics décrits précédemment,
et illustrée par la figure 1.29, montre que ces valeurs fluctuent autour de ∆T . La valeur de
la gigue pour un retard ∆T est définie comme l’écart-type des différentes valeurs que prend
∆Thet. La ligne à retard DL2 permet alors de sélectionner le retard pompe-sonde pour lequel
les fluctuations pompe-sonde doivent être étudiées. Les valeurs, ramenées au temps physique
sont présentées sur la figure 1.30.

Les courbes de la figure 1.30 permettent encore une fois de mettre en évidence le caractère
cumulatif de la gigue de par leur caractère croissant. Elles montrent aussi que la résolution
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Figure 1.30: Evolution de la gigue en fonction du retard pompe-sonde (a) pour des
fréquences de battement de 100 à 400 Hz (b) pour la fréquence de battement de 500 Hz
présentant les performances optimales.

temporelle théorique du banc final ne sera pas limitée, pour des petits retards pompe-sonde,
par les performances de l’électronique d’asservissement du système mais plutôt par les durées
des impulsions laser employées ici.

1.4.6 Conclusion

Cette section a permis de mettre en évidence la nécessité de synchroniser les sources
lasers pour observer des phénomènes ultra-rapides à travers l’étude des valeurs de gigues
relatives et absolues des deux cavités lasers mâıtre et esclave. En plus d’en avoir donné une
quantification chiffrée, ce chapitre a permis d’illustrer à travers différentes mesures un com-
portement intrinsèque de la gigue, à savoir son caractère cumulatif. Ce comportement est
démontré théoriquement par la formule (1.31).

De façon générale, l’étude dont il a été question dans ce chapitre a été faite sur des temps
de mesure courts, de l’ordre de quelques dizaines de millisecondes (hormis pour la mesure en
homodyne), négligeant par conséquent les contributions des composantes basses fréquences
du bruit de phase. Il sera vu au chapitre suivant que les acquisitions sont commandées par
un signal de synchronisation extrêmement précis lors des mesures pompe-sonde. Ce signal
ramène la valeur de l’incertitude relative du train sonde par rapport au train pompe à 0
à intervalle régulier (en réalité à chaque cöıncidence sur l’échantillon) : par conséquent les
basses fréquences qui n’ont pas été étudiées ici, n’auront que peu d’influence sur le rapport
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S/B des signaux mesurés.

1.5 Conclusion du chapitre

Ce premier chapitre, qui a été centré sur la source utilisée pour générer les trains d’impul-
sion pompe et sonde, a présenté les caractéristiques optiques des cavités lasers qui doivent
être optimisées en vue d’expériences ≪ pompe-sonde ≫. Parmi ces paramètres, l’astigma-
tisme des faisceaux, les durées des impulsions et leur séparation en longueur d’onde ont été
évoquées. En plus de décrire l’influence de ces paramètres sur les mesures pompe-sonde, ce
chapitre a décrit les méthodes qui permettent de les quantifier voir de les contrôler. Il a
par exemple été décrit quel principe a été utilisé pour séparer les deux trains d’impulsions
de plus de 15 nm en longueur d’onde dans le but de rejeter de façon optimale la pompe
diffusée par l’échantillon. Cette séparation s’est faite en conservant des durées d’impulsions
qui n’excèdent pas 500 fs.

Ce premier chapitre a aussi décrit les méthodes de mesure mises en œuvre afin de quan-
tifier les performances de l’électronique d’asservissement d’une double cavité laser et ce de
manière optique afin de ne pas négliger les composantes hautes fréquence du bruit de phase
lors de l’estimation de la gigue temporelle relative des trains d’impulsions. Les mesures qui en
ont découlé ont permis de déterminer les configurations électroniques optimales à utiliser lors
de mesures pompe-sonde afin d’avoir une incertitude sur la valeur du retard pompe-sonde
de quelques centaines de femtosecondes. Cette valeur de gigue permet de conclure quant aux
phénomènes ultra-rapides dont l’observation est compatible avec le futur banc pompe-sonde.

En 2000, dans son manuscrit de thèse [38], Jean Paul Callan présentait une synthèse
générale des effets engendrés par l’absorption d’une impulsion laser ultra-courte. Dans ce
manuscrit, une figure représentait ces effets et leurs durées. Les résultats de Callan ont été
combinés aux valeurs de gigues mesurées et présentées dans ce chapitre. Cela permet de
conclure quant aux phénomènes dont la dynamique est compatible avec les performances du
t-pulse Duo. Ces phénomènes sont encadrés par des pointillés sur la figure 1.31. Les deux
principales utilisations envisagées pour le banc pompe-sonde hétérodyne sont l’acoustique
picoseconde et la diffusion thermique : le lecteur notera qu’ils se situent bien dans la plage
des effets observables.
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Figure 1.31: Temps caractéristiques des effets produits par une impulsion laser ultracourte
sur la matière d’après Callan [38]. En pointillé, la fenêtre d’observation qu’autorise le banc
hétérodyne aux vues de la valeur de sa gigue et de la fréquence de répétition du train d’im-
pulsion pompe.
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Chapitre 2

Apport de l’échantillonnage
hétérodyne en acoustique picoseconde
dans le cadre de mesures ponctuelles

Le premier chapitre de ce manuscrit de thèse a démontré la compatibilité théorique de la
double cavité laser t-Pulse Duo avec les applications d’acoustique picoseconde et de nano-
thermique visées. Ce second chapitre illustre expérimentalement les performances du banc
hétérodyne, à savoir sa résolution temporelle et sa résolution spectrale. Tout au long de cette
partie, l’accent est mis plus particulièrement sur les composantes acoustiques des réponses
mesurées.

Dans une première partie, la théorie de la photo-génération et de la photo-détection
d’onde acoustiques par des impulsions ultra-courtes est introduite. Cette présentation théo-
rique permet d’expliquer les signaux qui sont présentés en seconde partie de chapitre. Afin
d’illustrer les performances du banc et l’apport de l’échantillonnage hétérodyne en acoustique
picoseconde, deux études de réflectivité transitoire sont présentées dans cette seconde partie.
La première sur un échantillon composée d’une fine couche de tungstène déposée sur un
substrat de silicium permet de montrer que le système est apte à détecter des signaux dont
les fréquences s’étendent au delà de la centaine de gigahertz. La seconde étude, réalisée
quant à elle en observant les oscillations Brillouin, permet de conclure quant à l’apport de
l’échantillonnage hétérodyne lors de l’estimation de la durée de phénomènes de relaxation.
Pour illustrer cet apport, il est montré que l’observation des oscillations Brillouin dans la
silice sur une large fenêtre temporelle permet d’avoir un accès direct au temps de vie des
phonons dans ce matériau. Cet accès direct est autorisé par le taux de répétition relativement
bas des sources lasers employées dans le banc pompe-sonde combiné à la très bonne résolution
temporelle que possèdent les signaux enregistrés.
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2.1 Principe de l’acoustique picoseconde

L’acoustique picoseconde permet depuis les année 80 [4, 39] de générer et de détecter
des ondes acoustiques au contenu spectral très élevé, ce qui autorise la caractérisation de
matériaux aux dimensions nanométriques. De façon générale, les recherches en acoustique
picoseconde se sont d’abord focalisées sur l’étude d’échantillons simples, composés d’une
couche mince, puis sur des échantillons multicouches permettant de générer et de détecter
des ondes de plusieurs centaines de gigahertz [40, 41] voir de plusieurs terahertz[21, 42].

Cette section va présenter les bases théoriques sur lesquelles reposent la méthode et dont
la mâıtrise est nécessaire à l’interprétation des signaux.

2.1.1 Description de la génération d’une onde acoustique par ab-
sorption d’une impulsion laser

Afin d’être en mesure de générer une onde acoustique, l’absorption lumineuse doit se faire
dans un milieu qui contient un grand nombre de porteurs de charge libres aptes à conver-
tir l’énergie des impulsions lumineuses en énergie thermique. La génération photo-élastique
se fait donc généralement dans des métaux ou des semi-conducteurs. S’il est nécessaire de
générer une onde élastique dans un diélectrique, une fine couche de métal absorbante peut y
être déposée afin de servir de transducteur photo-élastique. Dans le cadre de cette thèse, les
matériaux utilisés à cet effet sont des métaux : c’est donc dans cette famille de matériaux
que la génération va être décrite.

A l’échelle microscopique, lors de l’absorption d’une impulsion lumineuse par un métal,
les photons transfèrent leur énergie aux électrons présents dans la zone éclairée. Il en résulte
une élévation de la température électronique locale[43]. Le transfert de l’énergie des électrons
au réseau atomique se fait ensuite sur une durée de quelques picosecondes [43] par collisions
inélastiques des porteurs de charge excités avec les phonons du réseau. Ces collisions se tra-
duisent par la mise en mouvement des atomes du réseau entrâınant la génération d’une onde
acoustique.

La génération d’une onde élastique induite par l’absorption d’une onde lumineuse est
souvent décrite à l’aide d’une approche macroscopique [4, 5, 39]. C’est cette approche qui
est exposée ici. A cette échelle, l’absorption d’une impulsion est décrite comme une élévation
brutale de la température de la zone excitée par l’impulsion pompe. Cette élévation de
température provoque alors une dilatation de la zone affectée. L’apparition de contraintes
induites par ce changement de volume est responsable de la génération d’ondes acoustiques.

Si la durée de l’impulsion pompe est très courte devant le temps caractéristique des
phénomènes de diffusion thermique, alors le volume d’absorption de l’impulsion n’est pas
affecté par ces phénomènes de diffusion. La répartition par unité de volume W (x1, x2, x3, t)
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de l’énergie déposée par l’impulsion pompe incidente dans la configuration spatiale illustrée
par la figure 2.1 peut alors être donnée par[39, 44] :
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Figure 2.1: Configuration géométrique du problème.

W (x1, x2, x3, t) = (1− r0)
QS(x2, x3)

ξ
e−

x1
ξ H(t) , (2.1)

où :
– r0 est le coefficient de réflexion optique du matériau considéré,
– Q l’énergie de l’impulsion,
– ξ la profondeur de pénétration du faisceau optique,
– H(t) est la distribution de Heaviside,
– S(x2, x3) la distribution de l’intensité de la pompe sur l’échantillon. Pour un profil de
faisceau gaussien TEM00 :

S(x2, x3) =
1

2πσx2σx3
e
−

x22+x23
4(σ2

x2
+σ2

x3
) , (2.2)

où σx2 , σx3 sont les dimensions de la tâche focale du laser respectivement dans les directions
x2 et x3.

Le dépôt d’énergie conduit alors à une élévation de la température due au transfert de
l’énergie des porteurs de charge au réseau cristallin. Cette thermalisation se fait sur une
durée de quelques picosecondes [43, 45]. S’ensuit alors une élévation de la température ∆T
qui est reliée à la capacité calorifique du réseau Cv et à l’énergie déposée par unité de volume
W (x1, x2, x3) par la relation :

∆T (x1, x2, x3, t) =
W (x1, x2, x3, t)

Cv
. (2.3)

La dilatation induite par cette élévation brutale de température ∆T est à l’origine d’une
contrainte thermique σth

ij . La convention de sommation sur les indices répétés permet de relier
cette contrainte aux tenseurs d’élasticité cijkl et de dilatation thermique βkl par la relation :

σth
ij = −cijklβkl∆T . (2.4)
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L’équation fondamentale d’élasticité lie l’accélération ∂2ui
∂t2

dans la direction i d’un volume
infinitésimal d’un matériau de masse volumique ρ au gradient des contraintes σtot qui lui
sont appliquées par :

ρ
∂2ui
∂t2

=
∂σtot

ij

∂xj
. (2.5)

Où σtot contient deux contributions : la première σmec exprime un écart à l’équilibre
de la tranche considérée tandis que la seconde n’est autre que σth

ij . En dissociant les deux
contraintes selon leur origine, l’expression (2.5) devient :

ρ
∂2ui
∂t2

=
∂

∂xj

[

σmec
ij + σth

ij

]

(2.6)

En développant σmec
ij à l’aide de la loi de Hooke, et en exprimant σth

ij à l’aide de son
expression présentée dans l’équation (2.4), il vient :

ρ
∂2ui
∂t2

=
∂

∂xj

[

cijkl
∂ul
∂xk

− cijklβkl∆T
]

(2.7)

Dans le cas de milieux homogènes,
∂cijkl
∂xj

=
∂βij
∂xj

= 0. L’équation (2.7) devient :

ρ
∂2ui
∂t2

= cijkl

[ ∂2ul
∂xj∂xk

− βkl
∂∆T

∂xj

]

. (2.8)

Le champ de déplacement obéit donc à une équation d’onde dont le terme source a pour
origine un gradient thermique.

Avant d’aller plus loin, quelques considérations physiques doivent être prises en compte.
En effet, même avec une focalisation très forte, la dimension caractéristique de la surface
éclairée par le laser pompe est donnée par la limite de diffraction optique qui est de l’ordre
du micromètre carré aux vues des longueurs d’onde optiques mises en jeu. Les dimensions
caractéristiques de la tâche focale restent donc grandes devant la profondeur de pénétration
optique qui n’excède généralement pas quelques dizaines de nanomètres dans les matériaux
qui servent de transducteurs photo-élastique [44]. De ce fait, puisque les durées d’impulsions
sont ici très brèves (de l’ordre de la centaine de femtosecondes) et que la diffusion électronique
est négligée, la diffraction acoustique qui peut apparâıtre lorsque les ordres de grandeur de
la tâche focale de l’échantillon et de la pénétration optique deviennent voisins [46] peut être
ici ignorée.

La figure 2.2(a) illustre l’élévation de la température dans le plan (x10x2) suite à l’absorp-
tion d’une impulsion laser pompe dans un échantillon de tungstène. Le profil, décroissant
exponentiellement, de cette température est illustré sur la figure 2.2(b). Le calcul présenté
ici a été réalisé à l’aide des propriétés optiques de ce matériau disponibles sur le site inter-
net de l’institut IOFFE [47]. Cette pénétration de 50 nm environ permet de montrer que
la température peut être considérée comme uniforme, en première approximation, dans les
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Figure 2.2: Elévation de la température dans un échantillon de tungstène : (a) alors que les
longueurs caractéristiques de la surface irradiée sont de l’ordre du micron, le flux lumineux ne
pénètre pas à plus de quelques dizaines de nanomètres du fait de l’absorption optique élevée
de ce matériau. (b) profil de la température en fonction de la profondeur. L’illustration est
réalisée en utilisant les données de l’institut IOFFE [47]

directions transverses au faisceau laser incident (ici les directions x2 et x3). Par conséquent
les composantes du gradient de température selon ces deux directions sont nulles :

∂∆T

∂x2
=

∂∆T

∂x3
= 0 . (2.9)

Cette dernière considération permet de se ramener à un problème unidimensionnel :

cijkl
∂2ul

∂xj∂xk
= c1jikl

∂2ul
∂x2

1

. (2.10)

De même, comme il sera vu dans la partie 2.1.2, seule la déformation dans la direction
x1 de la face normale au vecteur x1 peut être détectée lors d’expériences pompe-sonde.
Par conséquent, dans la suite de ce travail seul l’indice l = 1 sera considéré. le tenseur de
dilatation βkl peut s’écrire βδkl. L’équation (2.11) devient alors[48] :

ρ
∂2u1

∂t2
= c1111

[∂2u1

∂x2
1

− β11
∂∆T

∂x1

]

. (2.11)

L’équation de la propagation d’onde peut alors s’écrire sous la forme :

1

v2
∂2u1

∂t2
=

(∂2u1

∂x2
1

− β
∂∆T

∂x1

)

, (2.12)

avec v =
√

c1111
ρ

la célérité des ondes longitudinales.
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Dans ce chapitre, l’onde est détectée par effet élasto-optique, comme il est développé dans
la partie 2.1.2. Ce dernier est proportionnel non pas au déplacement qu’engendre la pertur-
bation acoustique mais à la déformation η dont elle est à l’origine. Cette déformation, dans le
cadre d’un problème unidimensionnel, est définie comme la dérivée spatiale du déplacement
(η11 = ∂u1

∂x1
). L’équation qui régit la propagation d’une déformation est obtenue en dérivant

spatialement l’équation (2.12) :

1

v2
∂2η11
∂t2

=
[∂2η11
∂x2

1

− β
∂2∆T

∂x2
1

]

. (2.13)

La résolution de cette équation conduit à l’expression de la déformation[44] :

η11(x1, t) =
(1− r)

2

S(x2, x3)Qβ

ξCv

[

(2− e−
vt
ξ )e−

x1
ξ

︸ ︷︷ ︸

a

− sgn(x1 − vt)e−
‖x1−vt‖

ξ

︸ ︷︷ ︸

b

]

(2.14)

Cette équation montre que la déformation est composée de deux termes :

1. Le premier terme (a) correspond à la déformation induite par la dilatation thermique
du milieu. Du fait que la diffusion thermique soit négligée dans le modèle présenté ici et
que la pénétration optique dans les matériaux servant de transducteur photo-élastique
soit de l’ordre du nanomètre, le terme vt devient très vite grand devant la profondeur
de pénétration optique ξ. Le terme (a) peut donc être considéré comme statique au
bout de quelques picosecondes.

2. Le second terme (b) décrit non seulement la forme dipolaire de la perturbation acous-
tique mais aussi l’influence que la pénétration optique a sur l’étalement spatial de
l’onde acoustique générée. La figure 2.3, extraite d’une publication de C. Thomsen et
al. [39], illustre cette influence.

2.1.2 Détection des perturbations physiques générées

Comme il a été vu précédemment, la génération d’une onde acoustique n’est pas le seul
phénomène engendré par l’absorption d’une impulsion lumineuse. Cette absorption s’accom-
pagne aussi, comme le montre l’équation (2.3), d’une élévation locale de la température
et d’un déplacement statique de la surface illustré par l’équation (2.14) et la figure 2.3.
Tous ces phénomènes physiques ont pour effet de modifier la réponse optique globale de
l’échantillon. Cette modification entraine alors, entre autres, une modification du coefficient
de réflectivité de ce dernier. La variation relative du coefficient de réflectivité en amplitude

˜∆r(t)
r0

de l’échantillon est liée au déplacement de surface u(0, t), à la longueur d’onde de la

sonde λsonde, aux coefficients photo-élastique et photo-thermique, respectivement ∂n
∂η

et ∂n
∂T

,

à la variation de la température ∆T par [39, 13] :

˜∆r(t)

r0
= 4π

u(0, t)

λsonde
i

︸ ︷︷ ︸

a

+

∫
∞

0

[ ∂n

∂η
η(x1, t)

︸ ︷︷ ︸

b

+
∂n

∂∆T
∆T (x1, t)

︸ ︷︷ ︸

c

]
dx1 , (2.15)
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Figure 2.3: Profil spatial de la déformation suivant l’axe x1 de l’espace pour différents
temps. Cette déformation possède une forme dipolaire. En insert : l’étalement spatial de
l’onde acoustique généré dépend de la profondeur de pénétration optique ξ de l’impulsion
pompe. Figure extraite de [39].

Trois termes composent l’expression du changement relatif de réflectivité. Le premier
terme (a) traduit l’effet qu’engendre le déplacement de la surface éclairée par la sonde sur la
partie imaginaire du coefficient de réflectivité du matériau : cette dernière se voit modifiée
d’une quantité proportionnelle au rapport du déplacement de surface considéré u(0, t) sur la
longueur d’onde optique λsonde de la sonde. L’origine de ce terme sera détaillée au paragraphe
2.1.2.1 qui suit. Le second terme (b) de l’équation (2.15), placé sous l’intégrale, illustre quant
à lui l’influence qu’une déformation η(x1, t) a sur les propriétés optiques d’un matériau à
travers son coefficient de couplage élasto-optique ∂n

∂η
. Les origines de la perturbation d’un

champ optique par un champ acoustique seront développées dans la partie 2.1.2.2. Enfin le
dernier terme (c) traduit la conséquence d’une élévation de la température de l’échantillon
sur son coefficient de réflexion r(t) du fait du couplage thermo-optique. L’étude de ce dernier
terme n’est pas développée dans ce manuscrit axé sur l’étude des composantes acoustiques
des signaux mais le lecteur gardera à l’esprit son existence.

2.1.2.1 Déphasage de l’onde électromagnétique réfléchie induit par un déplace-
ment de surface

Le premier terme de l’équation (2.15) est purement imaginaire. Il exprime le déphasage
subi par une onde électromagnétique (ici la sonde) E ′

r(t, z) réfléchie par une surface ayant
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subi un déplacement u(0, t) par rapport à une même onde Er(t, z) réfléchie par la surface au
repos. Ce point est illustré par la figure 2.4. La différence de marche entre les deux ondes
mentionnées précédemment est donnée par 2u(0, t). Cette différence de marche conduit à la
relation de phase entre les deux ondes E ′

r(t, z) et Er(t, z) :

E ′

r(t, z) = Er(t, z)e
2ik0u(0,t) . (2.16)

En acoustique picoseconde, les déplacements de la surface, de l’ordre de quelques dizaines
de picomètres [49], sont petits devant les longueurs d’onde optiques mises en jeu (de l’ordre
du micromètre) : le produit k0u(0, t) est très petit devant 1. Un développement limité peut
donc être effectué et conduit à :

E ′

r(t, z) ∼ Er(t, z)[1 + 2ik0u(0, t)] . (2.17)

En considérant des ondes planes de pulsation ω et de vecteur d’onde k arrivant sur
l’échantillon avec une incidence normale et en notant Er(t, z) = Er

0e
j(ωt+kz), la relation qui

lie l’onde incidente Ei = E0e
j(ωt−kz) à l’onde réfléchie Er(t, z) est donnée par :

Er(t, z) = rE0e
j(ωt+kz) , (2.18)

où r est le coefficient de réflexion à l’interface considérée. En combinant les équations (2.17)
et (2.18), il vient :

E ′

r(t, z) ∼ rE0e
j(ωt+kz)[1 + 2ik0u(0, t)] (2.19)

Par conséquent, la variation relative du coefficient de réflexion de l’onde sur une surface
perturbée est donnée par la relation :

∆rdéplacement(t)

r
∼

(
r[1− 2jk0u(0, t)]− r

)

r
∼ 2ik0u(0, t)

∼ 4iπ
u(0, t)

λ
. (2.20)

En étudiant la phase de l’onde réfléchie, les déplacements de surface peuvent être déduits.
La description des méthodes expérimentales mises en œuvre pour détecter ces déplacements
est présentée dans la partie 3.1.3 qui décrit le protocole utilisé pour imager la propagation
d’ondes acoustiques de surface.

2.1.2.2 Détection de l’onde élastique dans le matériau étudié : la diffusion
Brillouin

Le second terme (b) de l’équation 2.15 décrit la variation de réflectivité d’un échantillon
qui est parcouru par une perturbation acoustique. Ce terme traduit le lien qu’il y a entre les

60



Déplacement de 

la surface

u(0,t) 0 z

e
r
’

e
r

Figure 2.4: Le champs électrique Er(t, z) réfléchi par un échantillon dont la surface est au
repos et le champs électrique E ′

r(t, z) réfléchi lorsque la surface s’est déplacée d’une quantité
u(0, t), sont déphasés de 4π

λ
u(0, t).

propriétés optiques d’un matériau et ses propriétés élastiques à travers son coefficient de cou-
plage élasto-optique ∂n

∂η
. Les manifestations les plus spectaculaires de ce couplage apparaissent

dans les expériences de photoélasticimétrie. Cette modification locale d’indice crée une rup-
ture d’impédance optique, équivalente à une interface, qui se déplace dans l’échantillon à la
vitesse de l’onde acoustique générée par l’impulsion pompe. Une partie du faisceau sonde se
réfléchit alors sur cette interface virtuelle. Dans les expériences d’acoustique picoseconde, les
variations d’indice optique dues au couplage élasto-optique sont très faibles (de l’ordre de
10−6)[50].

A l’échelle microscopique, la diffusion des photons par des phonons acoustiques est à
l’origine du couplage élasto-optique. L’interaction entre un photon et un phonon dont la
fréquence est inférieure à la dizaine de terahertz peut être décrite à l’aide du traitement
classique de collision entre ces deux particules élémentaires [51, 52] présenté ci-dessous.

2.1.2.2.1 Règle de sélection

La diffusion de la lumière par un phonon qui conduit à la détection du champ de contrainte
propagatif ne se fait pas dans n’importe quelle condition : il existe une règle de sélection que
décrit ce paragraphe.

Tout d’abord, il faut considérer trois particules : le photon incident, le photon réfléchi et
le phonon diffuseur. Ces trois particules ont pour énergies respectives εψi, εψr et εp et pour

vecteurs d’onde respectifs
−→
kψi,

−→
kψr et

−→
kp.

Les règles de conservation de l’énergie et de la quantité de mouvement permettent
d’écrire :
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Figure 2.5: La diffusion Brillouin peut être décrite comme un mécanisme de collision
inélastique entre deux particules élémentaires : un photon et un phonon.

εψi = εψr + εp (2.21)

−→
kψi =

−→
kψr +

−→
kp . (2.22)

Les modules des vecteurs d’onde des photons, illustrés par la figure 2.5, sont liés à l’indice
optique n du milieu et à leur longueur d’onde dans le vide λi et λr par la relation :

kψi =
2πn

λi
, kψr =

2πn

λr
. (2.23)

La longueur d’onde λp du phonon considéré ici est quant à elle donnée par :

kp =
2π

λp
. (2.24)

Dans la diffusion Brillouin, les phonons mis en jeu sont acoustiques. Leurs fréquences,
et par conséquent leurs énergies, sont négligeables devant celles des photons. Il vient en
utilisant la relation (2.21) que kψi ∼ kψr. En prenant en compte cette dernière considération,
en notant kψ le nombre d’onde et λψ la longueur d’onde des photons, en projetant sur l’axe
des abscisses x et en utilisant la relation (2.22), la règle de sélection Brillouin peut être
déduite :

kp = 2kψ cos(θ) =
4πn

λψ
cos(θ) . (2.25)

Pour des phonons de basse fréquence 1, la relation qui lie le module du vecteur kp, la
fréquence fp et la célérité vp de l’onde acoustique est donnée par :

1. Autrement dit les phonons de centre de zone de Brillouin.
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kp =
2πfp
vp

. (2.26)

En utilisant cette dernière relation, l’équation (2.25) devient :

fp =
2nvp
λψ

cos(θ) . (2.27)

De cette équation, il faut comprendre que la lumière n’est pas rétro-diffusée par n’importe
quelle composante spectrale d’une perturbation acoustique mais seulement par celle dont la
fréquence satisfait l’équation (2.27).

2.1.2.2.2 Détection du champ électromagnétique rétro-diffusé.

L’onde électromagnétique rétro-diffusée par le front d’onde acoustique n’est pas la seule à
être réfléchie vers le photo-détecteur. En effet les différentes interfaces de l’échantillon (surface
libre, interface couche/transducteur) sont à l’origine de ruptures d’impédance électromagné-
tiques qui réfléchissent l’onde lumineuse incidente. Le détecteur mesure alors des interférences
entre les ondes électromagnétiques réfléchies aux interfaces de l’échantillon et celle rétro-
diffusée par le front d’onde acoustique qui se déplace à la vitesse vp. Cela se traduit alors
par une oscillation de la réflectivité transitoire à la fréquence fb donnée par la relation (2.27).

Quelques considérations physiques sont cependant à prendre en compte pour être en
mesure d’observer ces oscillations :

– La pénétration optique doit être au moins supérieure à la longueur d’onde des ondes
acoustiques générées : dans le cas contraire le champ acoustique n’est détecté qu’au
voisinage de la surface comme il sera vu dans la partie 2.3.1.

– Pour pouvoir interférer les impulsions doivent se chevaucher dans le domaine spatial :
des impulsions de 100 fs séparées de plus de 30 µm ne pourront ainsi jamais interférer
et créer des oscillations Brillouin.

– Il faut que le coefficient de couplage élasto-optique ∂n
∂η

soit suffisamment grand.

2.2 Description du banc pompe-sonde hétérodyne

Cette partie du manuscrit présente le banc d’acoustique picoseconde assemblé dans le
cadre de cette thèse. Pour pouvoir étudier la réponse transitoire d’un l’échantillon deux
trains d’impulsions doivent y être focalisés : le train d’impulsions pompe, qui excite de façon
périodique l’échantillon, et le train d’impulsions sonde, qui permet de mesurer la variation du
coefficient de réflectivité de l’échantillon. C’est à partir de cette variation que les propriétés
physiques de l’échantillon sont déduites. La figure 2.6 décrit le banc mis en place à cette fin.
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Figure 2.6: Schéma du banc pompe sonde hétérodyne. Les faisceaux pompe et sonde sont
recombinés avant d’atteindre d’une part l’échantillon étudié et d’autre part la photodiode deux
photons qui génère les signaux de synchronisation. L’utilisation d’un détecteur différentiel
permet de s’affranchir des fluctuations éventuelles de puissance de la sonde. Pour les légendes
se référer à la figure 1.14 et VD : densité variable, NPBS : cube non polarisant.

2.2.1 Montage optique globale

Dans le banc considéré (figure 2.6), l’impulsion issue du laser pompe traverse un premier
ensemble optique composé de la lame demi-onde HWP1 et du cube polarisant PBS1. L’as-
sociation de ces deux optiques permet de choisir la quantité d’énergie de l’impulsion envoyée
respectivement vers les cubes PBS2 et PBS5. L’impulsion sonde quant à elle traverse un
autre ensemble optique composé d’une lame demi-onde HWP2 et d’un cube polarisant PBS3
dont la fonction est analogue à l’ensemble {HWP1-PBS1} pour l’impulsion pompe.

Les fractions d’impulsions sonde et pompe réfléchies par les cubes PBS1 et PBS3 sont
dirigées vers le cube de recombinaison PBS5. Celui-ci permet de superposer les faisceaux
pompe et sonde de façon à ce que la focalisation de ceux-ci se fasse au même endroit sur la
photodiode deux photons. Associé aux lames demi-onde HWP3 et HWP4, ce cube permet
d’ajuster les énergies des impulsions à focaliser sur le photodétecteur. La photodiode deux
photons, qui a été présentée en partie 1.4.2.2, génère un signal électronique transitoire à
chaque fois que deux impulsions pompe et sonde y arrivent superposées temporellement,
c’est-à-dire à chaque période de battement.
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La part de l’impulsion sonde transmise par le cube PBS3 passe par le cube non polarisant
NPBS qui en réfléchit environ 50% vers l’entrée négative (-) d’un photodétecteur différentiel.
La part de sonde transmise est dirigée vers le second cube PBS2 de recombinaison du mon-
tage. Ce cube associé à la lame demi-onde HWP5 permet d’ajuster l’énergie de l’impulsion
sonde à focaliser sur l’échantillon. La focalisation se fait sur l’échantillon à l’aide d’un objec-
tif de microscope. La surface de l’échantillon, orthogonale au trajet des faisceaux incidents,
réfléchit la sonde. L’impulsion sonde passe une nouvelle fois par le cube NPBS qui en oriente
environ 50% vers l’entrée positive (+) du photodétécteur différentiel. Un filtre interférentiel
permet de rejeter la pompe diffusée par l’échantillon.

Afin d’équilibrer les voies (-) et (+) du détecteur différentiel, une densité variable VD
est utilisée sur la voie (-). L’acquisition de la tension en sortie du détecteur différentiel est
déclenchée à chaque fois que la photodiode deux photons génère un signal transitoire, c’est
à dire à chaque cöıncidence pompe-sonde sur la voie de déclenchement.

2.2.2 Voie de synchronisation

En acoustique picoseconde, le moyennage d’acquisitions est nécessaire afin d’augmenter
le rapport signal sur bruit des mesures. Cette sommation n’est possible que si les acquisi-
tions possèdent le même référentiel temporel. A cette fin, un signal de synchronisation doit
être généré. Ce signal peut être soit d’origine électronique[21], soit d’origine optique[6, 53].
Dans le cadre de cette thèse, il a été choisi d’utiliser un signal de synchronisation d’ori-
gine optique en ayant recours à une photodiode deux photons. Cette photodiode, dont la
description approfondie a été réalisée en partie 1.4.2.2, génère une impulsion électronique à
chaque fois que les impulsions pompe et sonde y arrivent superposées temporellement. Le
choix d’une synchronisation optique a été motivé par la performance de cette méthode[6, 22].

La cöıncidence sur l’échantillon et sur la photodiode n’a pas nécessairement lieu au même
moment, et la durée δcöın qui sépare ces deux instants est donnée par :

δcöın =
(LP-D − LP-E)− (LS-D − LS-E)

c

fpompe

∆f
(2.28)

avec :
– LP-D le chemin optique entre la sortie du laser pompe et la photodiode deux photons.
– LP-E le chemin optique entre la sortie du laser pompe et l’échantillon.
– LS-D le chemin optique entre la sortie du laser sonde et la photodiode deux photons.
– LS-E le chemin optique entre la sortie du laser sonde et l’échantillon.
Comme il a été vu dans la chapitre précédent, la résolution temporelle baisse avec l’aug-

mentation du retard pompe-sonde. Les informations que véhiculent les signaux acquis sont
généralement situées juste après la cöıncidence. Pour optimiser le banc, il faut donc que la
cöıncidence sur la photodiode (cöıncidence électronique) ait lieu juste avant la cöıncidence
sur l’échantillon (cöıncidence optique). De ce fait, les distances mentionnées ci-dessus doivent
être choisies afin que la différence (LP-D − LP-E) soit légèrement inférieure à (LS-D − LS-E).
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2.2.3 Le photodétecteur

Le photodétecteur utilisé est de type différentiel (Thorlabs PDB150C). Le principe de
fonctionnement général de ce détecteur est illustré par la figure 2.7 extraite de la docu-
mentation du constructeur [54]. Comme il est illustré sur la figure 2.6, avant d’arriver à
l’échantillon, une partie de l’énergie de l’impulsion sonde est prélevée. Cette partie est alors
soustraite à la portion de sonde réfléchie par l’échantillon. Utiliser une détection différentielle
permet de s’affranchir en partie de la fluctuation de l’intensité du laser sonde[55]. De plus
cela permet de ramener les niveaux des signaux moyens au voisinage de 0 et de profiter
du pas de quantification minimum de la carte d’acquisition. La différence des signaux est
amplifiée par deux étages : un premier transimpédance et un second proportionnel. Le gain
du détecteur peut être ajusté par l’utilisateur, il a évidemment une influence directe sur la
bande passante du système. Les mesures présentées dans ce document sont réalisées avec un
gain transimpédance de 106 V/A et une bande passante de 300 kHz.

OPAMP

OPAMP

ATI

OPAMP

V
+

V
-

Monitor +

Monitor -

RF
out

Faisceau sonde

réfléchi par l’échantillon

Faisceau sonde

référence

Figure 2.7: Le détecteur différentiel est composé de deux photodiodes montées tête-bêche.
L’intensité du signal qui résulte de ce montage est la différence des intensités issues de
chaque photodiode. Ce signal est alors amplifié par un étage transimpédance puis par un
étage proportionnel. Légende : OPAMP : amplificateur opérationnel, ATI : amplificateur
transimpédance. Source : [54]
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2.3 Mesures réflectométriques hautes fréquences et hau-

tes résolutions spectrales

Afin d’illustrer la bande passante et la résolution spectrale du banc de mesure hétérodyne,
la mesure de réflectivité transitoire de deux échantillons est ici réalisée. La bande passante du
système est illustrée ici au travers de la réponse acoustique d’une fine couche de tungstène.
En ce qui concerne la résolution spectrale, celle-ci sera mise en avant par la mesure du temps
de vie des phonons dans la silice.

2.3.1 Composantes hautes fréquences de la réponse acoustique
d’une couche nanométrique de tungstène

Alors que le premier chapitre de ce manuscrit de thèse se conclue en affirmant, suite
à l’étude de la valeur de la gigue, que le banc est apte à mesurer en théorie des signaux
dont certaines composantes spectrales peuvent dépasser la centaine de gigahertzs, cette par-
tie va le démontrer expérimentalement à travers une série de mesure. Tout au long de la
présentation des résultats de mesure, l’accent sera mis sur les temps d’acquisition que ces
derniers ont nécessité et sur leur rapport signal sur bruit.

Tungstène (255 nm)

Silicium (500 µm)

Faisceau pompe

Faisceau sonde

Figure 2.8: Coupe de l’échantillon étudié. La pompe et la sonde sont réfléchies sur la
surface du tungstène. La longueur de pénétration optique du faisceau à 1030 nm est petite
devant la tâche du faisceau ce qui a pour conséquence de rendre le problème acoustique
unidimensionnel.
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2.3.1.1 Description de l’échantillon et du protocole expérimental

Afin de générer un signal contenant des composantes spectrales hautes fréquences, il a
été choisi d’étudier la réflectivité transitoire d’un l’échantillon composé d’une fine couche de
255 nm de tungstène déposée par pulvérisation cathodique radiofréquence sur un substrat
de silicium d’environ 500 µm d’épaisseur.

Comme l’illustre la figure 2.8, pendant l’expérience, les impulsions pompe et sonde, dont
les énergies sont de 0.6 nJ, sont focalisées sur le film de tungstène. Afin d’accrôıtre les effets
générés par l’absorption des impulsions pompe et favoriser leur détection par les impulsions
sonde, les faisceaux sont focalisés à l’aide d’un objectif de microscope. Cela permet d’aug-
menter les fluences des faisceaux lasers sur l’échantillon. Dans le cadre de cette expérience,
un objectif à grossissement x5 permet d’obtenir des résultats satisfaisants.

Afin d’améliorer le rapport signal sur bruit, 105 mesures du changement du coefficient
de réflectivité de l’échantillon sont moyennées. Il a été choisi, pour effectuer cette mesure 2,
d’utiliser un battement de fréquence de 500 Hz entre les deux cavités lasers. En effet, comme
il a été exposé dans le premier chapitre de ce manuscrit en section 1.4.5, c’est pour cette
configuration que le système d’asservissement présente les meilleures performances en terme
de gigue. Le temps nécessaire à l’acquisition de 105 mesures est alors d’environ 4 min.

2.3.1.2 Réponse transitoire de l’échantillon de tungstène

Lors de l’absorption de l’impulsion pompe, la température de l’échantillon augmente
sur une profondeur de 50 nm environ comme l’illustre la figure 2.2(a). Il s’ensuit alors une
génération d’onde acoustique plane 3 et longitudinale qui se propage dans le matériau et qui
arrive à l’interface W/Si. Une partie de l’onde est alors réfléchie par cette interface, et l’autre
partie est transmise dans le substrat de silicium. L’onde réfléchie est alors détectée par cou-
plage élasto-optique (cf partie 2.1.2.2) lorsqu’elle atteint la surface libre de l’échantillon.

Le signal brut obtenu en mesurant la réflectivité transitoire de la sonde sur l’échantillon
est présenté figure 2.9. La présence du pic (1) témoigne de la cöıncidence optique de la
pompe et de la sonde sur l’échantillon. L’évolution brutale du changement de réflectivité à
la cöıncidence est due à l’augmentation brève de la température électronique et à d’autres
phénomènes non linéaires. L’étude de ces phénomènes[43, 45] ne rentrant pas dans le cadre
de cette thèse, elle ne sera pas développée ici. La réponse de l’échantillon est aussi composée
d’une lente décroissance de type exponentielle (2). Il s’agit de la composante thermique
du signal qui traduit le retour à la température ambiante de la zone affectée par l’impul-
sion pompe. L’étude de cette décroissance permet d’extraire les propriétés thermiques de

2. Et pour la majorité de celles présentées dans la suite de ce manuscrit.
3. Cette approximation est valable tant que les dimensions de la surface éclairée sont grandes devant les

longueurs d’onde acoustiques mises en jeu.
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l’échantillon[40, 56, 57, 58].
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Figure 2.9: Réponse transitoire de l’échantillon de tungstène à une impulsion laser. Le pic
de cöıncidence électronique(1) correspond à l’augmentation de la température électronique.
Cette température est ensuite cédée au réseau, puis une lente décroissance de la température
de la zone qui a été excitée par la pompe est enregistrée (2) : cette lente décroissance corres-
pond à la diffusion thermique. A cette décroissance se superposent des échos acoustiques qui,
détectés à leur retour en surface par couplage photo-élastique, sont mis en valeur dans l’in-
sert de la figure (3). tv : temps entre deux échos successifs, vl : célérité de l’onde acoustique
et e : épaisseur de la couche de tungstène.

A la décroissance thermique se superpose une contribution acoustique : celle-ci se mani-
feste par les pics de forme tri-polaires, mis en valeur dans l’insert de la figure 2.9, et qui se
répètent à intervalles réguliers tv. Ces pics correspondent aux différents échos réfléchis par
l’interface W/Si et sont détectés au retour de l’onde à la surface libre. Cette détection se fait
par couplage élasto-optique. La forme tripolaire de ces échos trouve son explication dans le
fait que la perturbation acoustique, qui est bipolaire comme il a été présenté dans la partie
2.1.1, est détectée sur toute la profondeur de pénétration de la sonde dans le tungstène. De
ce fait, la sonde détecte la perturbation acoustique lorsqu’elle revient vers la surface, qu’elle
s’y réfléchit et en repart déphasée de π. Les deux contributions de la même perturbation
sont alors à l’origine de la forme tripolaire du champ de déformation détecté. Ce point est
analysé dans la référence [59]. Le temps tv qui sépare la détection de deux échos est directe-
ment relié au rapport de l’épaisseur e de la couche de tungstène sur la vitesse vl des ondes
acoustiques longitudinales puisqu’il s’agit du temps d’un aller-retour de l’onde acoustique
dans la couche mince. Comme la rupture d’impédance acoustique à l’interface libre est beau-
coup plus grande que celle qu’il y a à l’interface tungstène/silicium, et comme l’atténuation
des ultrasons dans le tungstène est négligeable, le rapport d’amplitude entre deux échos suc-
cessifs est donné par le coefficient de réflexion acoustique entre le tungstène et le silicium[55].
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Figure 2.10: La composante acoustique des signaux (a) s’obtient par extraction du fond ther-
mique des mesures enregistrées. L’insert permet de constater que les 8e, 9e, et 10e échos sont
observables. La transformée de Fourier (b) de la composante acoustique du signal, représentée
ici en trait plein, permet de constater que le spectre du signal mesuré s’étend au delà de 130
GHz. Il est à noter que ce spectre contient l’information permettant de remonter à l’épaisseur
de la couche. En trait pontillé a été représentée le spectre d’un seul écho.

L’étude quantitative du coefficient de réflectivité de l’échantillon montre que la variation
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relative de sa valeur est d’environ 1% à la cöıncidence.

La composante acoustique du signal peut être isolée par soustraction du fond thermique.
La contribution acoustique de la mesure est alors à l’origine de changement de réflectivité
relative de quelques dizaines ppm pour le premier écho comme l’illustre la figure 2.10(a). Le
rapport signal sur bruit des échos acoustiques dont les amplitudes sont les plus élevées est
d’environ 10 dB : ils restent largement visibles sur les signaux présentés. En revanche lorsque
les changements de réflectivités transitoires sont proches de 10−6, les signaux commencent à
avoir des amplitudes voisines à celles du niveau de bruit dont la valeur efficace est de 1.8 10−6.

La transformée de Fourier de la composante acoustique du signal réflectométrique, présen-
tée figure 2.10(b), exhibe un spectre dont les fréquences les plus élevées dépassent la centaine
de gigahertz.

Ces deux derniers points permettent d’illustrer la capacité du banc de mesure à détecter
des changement de réflectivité relatifs très faibles (10−6) dont les contenus spectraux s’étendent
au delà de 100 GHz.

2.3.1.3 Synthèse et conclusion

Cette première série de résultats expérimentaux a permis d’illustrer la capacité du banc
pompe-sonde à détecter des changements de réflectivité optique relatifs d’échantillons de
l’ordre de un pour un million [figure 2.10(a)] et d’en extraire des fréquences qui dépassent
la centaine de gigahertz [figure 2.10(b)] le tout sur des fenêtres d’observation de 21 ns qui
autorisent par conséquent une très bonne résolution spectrale par rapport à ce qui se fait
traditionnellement en acoustique picoseconde hétérodyne. Il est aussi à souligner ici que la
mesure présentée a nécessité une durée d’acquisition de l’ordre de la minute.

Des signaux équivalents sont accessibles à l’aide de bancs homodynes mais nécessitent
des temps de mesure beaucoup plus longs. Dans son manuscrit de thèse, Hélène Michel [13]
a étudié l’influence du temps de mesure sur la qualité de signaux réfléctométriques obtenus à
l’aide d’un banc homodyne. De ses différentes mesures, elle a tracé une courbe d’ajustement,
laquelle est reportée sur la figure 2.11. A titre comparatif pour obtenir des signaux présentant
les mêmes rapports signal sur bruit, la mesure aurait nécessité 50 min soit 12 fois plus de
temps avec un banc homodyne. De plus, cette courbe d’ajustement a été obtenue en étudiant
les signaux homodynes sur des fenêtres d’observation de 0.7 ns de largeur afin d’accroitre les
vitesses d’acquisition. Lorsque l’étude des échantillons doit se faire sur des fenêtres beaucoup
plus larges le rapport entre le temps de mesure pour un banc homodyne et celui pour un
banc hétérodyne augmente fortement comme le montre le second axe de la figure 2.11 : il
faut alors plus de 24 h pour obtenir à l’aide d’un banc homodyne un signal présentant le
même rapport signal à bruit soit 360 fois plus de temps ! Comme il a été vu dans cette
partie, l’information acoustique était confinée quelques centaines de picosecondes après la
cöıncidence. Ce n’est pas toujours le cas lors d’expériences pompe-sonde. La partie qui suit
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va justement présenter une étude du temps de vie des phonons dans la silice. Cette mesure
nécessite d’avoir une largeur de fenêtre importante afin de pouvoir accéder à ce paramètre.
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Figure 2.11: Rapport signal sur bruit d’un banc homodyne en fonction du temps de mesure
pour une fenêtre d’observation de 0.7 ns (axe du bas) et 21 ns (axe du haut). En se cantonnant
à une fenêtre d’observation de 0.7 ns, le temps nécessaire pour obtenir une mesure, avec un
banc pompe-sonde homodyne, au rapport signal sur bruit équivalent à celui présenté (70
dB), est environ 45 min. Si l’observation doit être effectuée sur 21 ns, il faut alors plus de
24 heures. Cette étude du rapport signal sur bruit des bancs homodynes a été réalisée par
Hélène Michel lors de ses travaux de doctorat[13].

2.3.2 Démonstration de la résolution fréquentielle du banc : esti-
mation du temps de vie des phonons dans la silice

L’un des avantages majeurs de l’échantillonnage hétérodyne par rapport à l’échantillonn-
age homodyne est que les durées d’acquisition ne dépendent pas des largeurs des fenêtres
d’observation. Alors que dans la section précédente, l’information recherchée était localisée
temporellement entre la cöıncidence optique et un retard pompe-sonde de quelques centaines
de picosecondes, il arrive que l’information soit distribuée sur toute la plage d’observation
accessible

En acoustique picoseconde, la mesure du temps de vie des phonons dans les matériaux
constitue l’un des phénomènes dont l’étude sur de larges fenêtres d’observation temporelle
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est nécessaire. Cette section va démontrer l’apport de l’échantillonnage hétérodyne dans
l’estimation des temps de vie des phonons dans la silice.

2.3.2.1 Description de l’échantillon et du protocole expérimental

La figure 2.12 illustre une coupe du second échantillon étudié : celui-ci est composé d’une
couche de silice de 170 µm sur laquelle un transducteur opto-acoustique de titane de 500 nm
d’épaisseur a été déposé par pulvérisation cathodique radio-fréquence. Alors que pour l’étude
des échos dans le tungstène les phénomènes acoustiques détectés étaient localisés à quelques
nanomètres de profondeur (partie 2.3.1), dans la silice la détection se fait sur toute l’épaisseur
de l’échantillon puisque ce matériau est transparent à 1030 nm. Les faisceaux pompe et sonde
arrivent sur l’interface air/silice de l’échantillon : ces derniers se réfléchissent donc en partie
sur chacune des interface air/silice et silice/titane qui présentent des ruptures d’impédance
optique.

SiO
2 
(170~µm)

Titane (500 nm)

Faisceau pompe

Faisceau sonde

Front d’onde

Figure 2.12: L’échantillon étudié ici est une couche de 500 nm de titane déposée sur une
lamelle de 170 µm de silice. La fine couche de titane sert à générer des ondes acoustiques
qui se propagent vers la surface de l’échantillon. Du fait de la transparence de la silice, le
faisceau sonde y pénètre en profondeur : une partie de ce faisceau se réfléchit sur différentes
interfaces immobiles, une autre partie est rétrodiffusée par le front d’onde acoustique mobile.

Afin de réaliser la mesure de la réflectivité transitoire de l’échantillon, les impulsions
pompe et sonde sont focalisées à l’interface silice-titane à l’aide d’un objectif de microscope
à grossissement x5. Les énergies des impulsions incidentes sont de 120 pJ pour la pompe et
20 pJ pour la sonde. La fréquence de battement ∆f entre les deux lasers est fixée à 500 Hz.
Le signal présenté est obtenu en moyennant 105 acquisitions, ce qui représente un temps de
mesure d’environ 4 min seulement.
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2.3.2.2 Détermination de la vitesse de propagation des ultrasons dans la silice
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Figure 2.13: Réflectivité transitoire de l’échantillon de silice. A la décroissance thermique
dans le titane s’ajoutent des oscillations Brillouin mises en évidence dans l’insert (a) et qui
sont dues aux interférences des ondes lumineuses réfléchies aux interfaces immobiles (inter-
face silice-air, interface titane-silice) avec l’onde rétrodiffusée sur le front d’onde acoustique.
L’insert (b) permet de souligner le fait que la largeur de fenètre d’observation permet ici de
visualiser la prpagations des ultrasons sur toutes leurs durées de vie.

Suite à l’absorption de l’impulsion pompe par le titane, transducteur opto-acoustique de
l’échantillon, deux ondes acoustiques sont générées : la première se propage dans la couche
de titane, la seconde dans la silice. Le titane étant opaque, l’onde qui s’y propage n’est
détectée que lorsque celle-ci revient au voisinage de l’interface Ti/SiO2. La détection de la
perturbation acoustique dans le titane est analogue à ce qui a été précédemment décrit pour
le tungstène : elle se manifeste par des pics sur le signal qui se répètent à intervalles de temps
réguliers et qui traduisent le retour des échos réfléchis par l’interface Ti/air au niveau de l’in-
terface Ti/SiO2. En revanche, l’onde qui se propage dans la silice est détectée pendant toute
sa durée de vie : elle est à l’origine des oscillations Brillouin qui sont éteintes à la fin du signal
mesuré. Ces oscillations sont reportées sur la figure 2.13. Le signal présenté ici a nécessité
un temps d’acquisition de 4 min. Il présente un rapport signal sur bruit de 49 dB. Après
extraction du fond thermique, une transformée de Fourier est réalisée. Le spectre résultant
est présenté sur la figure 2.14.

La fréquence des oscillations Brillouin déduite du spectre est de 16.6 GHz. L’équation
(2.27) permet ensuite de déduire la célérité des ultrasons dans la silice : elle est d’environ
6.2 nm/ps ce qui est en accord avec les valeurs de la littérature[60].
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Figure 2.14: L’étude du temps de vie des phonons dans la silice peut se faire ici grâce à
l’étude du pic central de la FFT de la réponse acoustique de l’échantillon.

Dans le domaine temporel, les interactions Brillouin se manifestent par des oscillations
amorties. Dans le domaine spectral, cet amortissement se manifeste par un élargissement de
la raie Brillouin. Cet élargissement va être ici utilisé afin de déterminer le temps de vie des
phonons dans la silice.

2.3.2.3 Mesure de l’atténuation des ultrasons à 16 GHz dans la silice

La réponse acoustique du matériau peut être modélisée par une fonction sinusöıdale
exponentiellement atténuée le long de sa direction de propagation :

∆r(t)

rsilice
= A0e

−
αsilice

2
(t) sin(2πfbt) . (2.29)

Dans cette expression, le temps de vie des phonons dans la silice est défini comme étant
la valeur inverse de α [60]. Le facteur 1/2 provient du fait que l’on mesure à travers les
oscillations Brillouin l’intensité des ondes et non leur amplitude[52]. L’étude du module du
spectre de la transformée de Fourier de l’équation (2.29), qui est une fonction lorentzienne,
permet d’avoir un accès direct à la valeur de cette atténuation après déconvolution du spectre
par un sinus cardinal dont la largeur est inversement proportionnelle à la largeur de la fenêtre
d’observation soit 21 ns. En effet la relation qui lie α à la largeur à mi-hauteur Γ du pic (cf
figure 2.14) est donnée par :

Γ =
πα

2
. (2.30)
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Après ajustement par une fonction laurentzienne, une largeur Γ égale à 120 MHz est
déduite du spectre présenté sur la figure 2.14. L’utilisation de la valeur de Γ, déduite
du spectre des oscillations Brillouin, et de la relation (2.30) donne un temps de vie de
3.59± 0.10 ns ce qui est en adéquation avec les valeurs publiées dans la littérature [52, 61,
62, 63, 64, 65].

2.3.3 Conclusion

Les oscillations Brillouin, qui ont été observées ici avec un rapport signal à bruit de 49 dB
et ce sur des fenêtre d’observation de 21 ns, ont permis d’estimer l’atténuation des ultrasons
à 16.6 GHz dans la silice. La mesure de la réponse transitoire ne prend que quelques minutes
avec le banc hétérodyne.

Le premier point à souligner ici est qu’une telle mesure n’aurait pu être réalisée dans
ces conditions à l’aide d’un banc pompe-sonde homodyne : la ligne à retard de 6 m 4 au-
rait inévitablement induit des biais dans la valeur recherchée ici. De plus, la mesure au-
rait nécessité environ 12 h : comme pour l’échantillon de tungstène, le faible temps de me-
sure associé à un rapport signal sur bruit élevé sont parmi les points forts des techniques
hétérodynes.

Comme il a été vu, l’utilisation d’une source laser à 47 MHz autorise l’accès à des fenêtres
d’observation de 21 ns, ce qui permet d’obtenir des mesures avec une très grande finesse
spectrale. La mesure n’aurait pas été possible avec un système composé de sources aux taux
de répétition plus élevés.

2.4 Conclusion

Ce second chapitre a permis de confirmer expérimentalement la compatibilité du système
d’échantillonnage hétérodyne avec l’observation d’ondes acoustiques dont le contenu spectral
s’étend au-delà de la centaine de gigahertz. L’apport de l’échantillonnage a clairement été
souligné en étudiant le rapport entre le temps d’acquisition pour un banc homodyne et celui
pour un banc hétérodyne. Il a été montré ici que la valeur de ce rapport peut dépasser 300
dans certains cas.

Un autre point qui a aussi été souligné ici est l’apport que constitue l’utilisation d’une
cavité laser pompe dont le taux de répétition est relativement bas : comme il a été illustré
lors de la mesure de l’atténuation acoustique dans la silice, cela permet un accès direct à
certains paramètres physiques pour lesquels une large fenêtre temporelle d’observation est
nécessaire : l’atténuation des ultrasons ou encore l’amortissement de vibration d’une struc-

4. Il est rappelé ici que pour pouvoir générer un retard pompe-sonde de 21 ns il faut être en mesure de
générer une différence de chemin optique de 6 m environ.
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ture aux dimensions nanométrique qui sera étudié dans le chapitre suivant.

Le prochain chapitre va d’ailleurs s’employer à montrer qu’en permettant d’obtenir des
mesures avec un bon rapport signal sur bruit en des temps relativement courts, le banc
hétérodyne ouvre la voie à une nouvelle application : l’imagerie de la matière à l’aide d’ondes
acoustiques picosecondes.
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Chapitre 3

Imager la matière à l’aide d’ondes
acoustiques picosecondes

Les deux premières parties de ce manuscrit de thèse ont permis de démontrer l’apti-
tude du banc pompe-sonde hétérodyne à effectuer des mesures combinant une très bonne
résolution spectrale et temporelle. De plus, en comparaison avec les bancs pompe-sonde
homodynes traditionnels, le temps d’acquisition est fortement réduit, à qualité de signal
équivalent, avec cette nouvelle configuration hétérodyne. Ces points forts sont utilisés dans
ce chapitre afin d’illustrer deux nouveaux champs d’application qu’ouvre l’échantillonnage
hétérodyne : l’imagerie dynamique d’ondes acoustiques de surface dans un premier temps et
d’hétérogénéités élastiques submicroniques dans un second temps.

En ce qui concerne le suivi de la propagation d’ondes de surface, il sera montré comment
les nouveaux signaux acquis en seulement quelques heures permettent de tracer des courbes
de dispersion d’ondes de surface dont le contenu spectral s’étend au delà du gigahertz, lais-
sant ainsi entrevoir des applications futures au contrôle non destructif à l’aide d’ondes de
surface de plusieurs dizaines de gigahertz telles que celles générées en nanostructurant les
surfaces[66].

Dans un second temps, l’aptitude du banc hétérodyne à détecter très rapidement des
hétérogénéités submicroniques et à les caractériser à l’aide d’onde acoustiques aux fréquences
très élevées sera montrée. La possibilité de dimensionner ces hétérogénéités avec une résolution
de l’ordre de la dizaine de nanomètre sera également montrée. Cette résolution est améliorée
de deux ordres de grandeurs par rapport aux techniques de microscopie acoustique tradi-
tionnelles.
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3.1 Imagerie de la propagation d’ondes de surface acous-

tiques gigahertz

Les surfaces d’un échantillon parcouru par des perturbations acoustiques se comportent
comme des guides d’onde naturels[67, 68] piégeant ces dernières à une interface ou dans
une couche. Les ondes qui parcourent ces guides possèdent de nombreuses caractéristiques
intéressantes. Parmi celles-ci, l’une des plus remarquables réside dans le fait que leur dif-
fraction est bidimensionnelle. De ce fait, dans un milieu sans pertes, les ondes de surface
voient leur énergie décrôıtre comme l’inverse de la distance qu’elles parcourent à cause de la
diffraction. Elles se propagent donc sur de plus longues distances que les ondes de volume
pour lesquelles l’énergie décroit comme l’inverse du carré de la distance qu’elles parcourent.
Un autre caractéristique intéressante de ces ondes est qu’il est possible d’accéder à leur
propriétés en chacun des points de leur propagation puisqu’elles se situent en surface des
échantillons étudiés.

Les ondes de surface ont ainsi trouvé de nombreuses applications comme dans les do-
maines du contrôle non destructif[69, 70, 71, 72], de l’évaluation des qualités d’adhésion
[73, 74], de la caractérisation de films minces [75, 76] .. . .

Historiquement, ce sont des transducteurs piézoélectriques qui ont d’abord été employés
afin de générer et de détecter ces ondes. Ils continuent d’ailleurs à être utilisés de nos
jours dans de nombreux secteurs comme le génie civil[77, 78], l’aéronautique [72], ou la
microéléctronique. Dans ce dernier cas, les transducteurs sont conditionnés dans des micro-
scopes acoustiques et servent à contrôler des surfaces au dimensions submillimétriques[79].
Cependant, la bande passante de ces transducteurs reste limitée à quelques centaines de
mégahertz [80], ce qui constitue un obstacle à l’étude de composants électroniques de plus
en plus miniaturisés et qui nécessitent l’emploi de fréquences de plus en plus élevées.

C’est donc naturellement que les chercheurs se sont tournés vers des solutions alterna-
tives pour générer et détecter ces ondes de surface. Parmi ces méthodes, l’opto-acoustique
a permis en 2002 à O.B. Wright et son équipe d’imager des fronts d’ondes, générés grâce à
une couche mince d’or, se propageant à la surface d’un substrat de silice [81]. Le contenu
spectral de ces ondes s’étendait alors bien au delà de la frontière du gigahertz.

Globalement, en acoustique picoseconde, l’étude des ondes de surface a suivi le même
cheminement que les ondes de volume : dans un premier temps ce fut la propagation d’im-
pulsions [82, 83, 84] au contenu spectrale très riche qui fut étudiée, permettant ainsi de dresser
les premières courbes de dispersion obtenues à l’aide d’un banc pompe-sonde[85]. Dans un
second temps, la course à la montée en fréquence, à l’aide d’arrangements périodiques en
surface[66, 86], a permis d’observer des ondes de Rayleigh dont le spectre contenait des
modes de plusieurs dizaines de Gigahertz[87].
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Cette première partie du chapitre expose les moyens qui ont été mis en œuvre pendant
ces travaux pour générer et détecter des ondes de surface à l’aide du banc d’imagerie opto-
acoustique dans un échantillon composé d’une couche mince de tungstène déposée sur un
substrat de silicium orienté (100).

3.1.1 Hypothèse expérimentale : principe de réciprocité

Pour pouvoir imager des ondes de surface, il faut être en mesure de contrôler les positions
relatives des tâches focales de la pompe et de la sonde sur l’échantillon. Ce contrôle permet
de mailler l’espace autour d’une excitation afin de cartographier les phénomènes transitoires
engendrés par cette dernière.

En théorie, pour que la méthode soit effective, il suffit de déplacer la sonde par rap-
port à la pompe. Cependant, il est difficile de mettre en œuvre un banc de ce type car une
quelconque modification du trajet du faisceau sonde a pour conséquence de désaligner le
retour de ce faisceau sur le photo-détecteur du banc. Ce désalignement entraine alors une
modification de la quantité d’énergie collectée par la photodiode créant ainsi des artefacts
de mesure, de manière analogue à une ligne de retard désalignée insérée sur le trajet des
impulsions sonde dans un montage pompe-sonde homodyne.

L’idée, pour contourner cette difficulté, est de se reposer sur le principe de réciprocité dont
la validité est démontrée dans de nombreuses branches de la physique (en électromagnétisme,
en mécanique, en éléctrocinétique . . . ). Appliqué à l’acoustique, ce principe implique, en se
reposant sur la propriété de symétrie du tenseur de contraintes, qu’un effet engendré en un
point B par une perturbation en un point A est le même que celui engendré en un point
A par la même perturbation localisée en B. L’application de ce théorème aux expériences
pompe-sonde, dans le cas où l’échantillon étudié est homogènes ou que les longueurs d’onde
des faisceaux pompe et sonde sont identiques, permet d’affirmer que les signaux enregistrés
en déplaçant (i) la sonde par rapport à la pompe et en déplaçant (ii) la pompe par rapport à
la sonde sont les mêmes. Puisqu’il n’est pas nécessaire dans l’expérience de mâıtriser le pointé
de la pompe après sa réflexion, c’est cette dernière stratégie qui a été adoptée : l’excitation
balaye la surface autour de la sonde.

3.1.2 Présentation du dispositif de balayage

3.1.2.1 Principe de la déviation d’un faisceau laser par un système afocal

Afin de faire varier, sur l’échantillon à étudier, les positions relatives de la tâche focale de
la pompe par rapport à celle de la sonde, il a été choisi de mettre en place un système optique
afocal sur le trajet du faisceau pompe comme l’illustre la figure 3.1. Ce système, présenté en
détail sur la figure 3.2, est composé de deux lentilles L1 et L2 dont les distances focales f
sont de 10 cm. Afin d’obtenir une vergence nulle à la sortie de l’afocal, la distance qui sépare
les deux lentilles est fixée à 20 cm. Le changement de pointé du faisceau pompe s’obtient en
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translatant légèrement l’axe optique de la lentille L1 par rapport à l’axe du faisceau pompe.
Afin d’automatiser les mesures et d’accrôıtre les résolutions spatiales, il a été choisi de placer
L1 sur deux platines de translation motorisées.

Laser sonde

(fs, 1W, 1028nm, F+∆F)

λ
2

λ
2

Laser pompe

(fs, 1W, 1042 nm, F)
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Figure 3.1: Afin d’être en mesure de modifier les positions relatives des zones de
l’échantillon éclairées par la pompe et par la sonde, un système afocal est inséré sur le chemin
des impulsions pompes. Ce système est composé de deux lentilles de focale f : la première
L1 est placée sur deux platines de translation motorisées dont les axes de déplacement or-
thogonaux (l et ⊗) permettent à la pompe de balayer l’échantillon. La seconde lentille L2 est
quant à elle immobile et placée à une distance 2f de L1 afin d’assurer au faisceau pompe
une vergence nulle.

La figure 3.2 illustre comment une translation D de la lentille L1 entrâıne un déplacement
d de la tâche focale de la pompe sur l’échantillon. Il existe un point après le système afocal
par lequel le faisceau passe toujours : ce point est situé à une distance 4f de la lentille L1 sur
le trajet du faisceau non perturbé. C’est à cet endroit précis que doit être placé l’objectif de
focalisation pour optimiser le montage optique : en effet, dans cette configuration géométrique
le faisceau passe toujours par le centre de cet objectif, ce qui permet de maximiser la surface
que la pompe peut balayer.

3.1.2.2 Calibration de la distance pompe-sonde

Pour vérifier la relation qui existe entre le décalage D de la lentille L1 et le déplacement d
de la tâche focale de la pompe sur l’échantillon, une procédure expérimentale de calibration
a été réalisée. A cette fin, une camera de type ≪ BeamMaster 1

≫ a été fixée à la place de

1. Le BeamMaster utilisé est une caméra qui permet de mesurer avec une résolution de l’ordre du mi-
cromètre la position et les propriétés géométriques d’un spot laser qui y est focalisé .
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Figure 3.2: Principe de déviation d’un faisceaux laser par une lentille : en déplaçant
légèrement la lentille L1, le faisceau se trouve dévié. Une seconde lentille L2 permet alors
de rattraper la divergence du faisceau laser. Pour tout déplacement D de la lentille L1, le
faisceau passe toujours par un même point, situé sur l’axe du faisceau non perturbé, à une
distance 4f de la lentille L1. Figure adaptée de [13] et réalisée à l’aide du logiciel Optgeo.

l’échantillon. Les valeurs de d ont alors été enregistrées pour différents décalages D. L’en-
semble des mesures est présenté sur la figure 3.3.

L’ajustement linéaire réalisé sur les valeurs expérimentales (en traits pointillés sur la
figure 3.3), permet de conclure quant au rapport de proportionnalité entre d et D :

d ∼ 1

31.4
D . (3.1)

Les bornes spatiales du système sont alors données par l’ouverture numérique de l’objectif
de microscope. Elles sont ici d’environ 100 µm dans les deux directions.

3.1.3 Détection des déplacements de surface

Plusieurs méthodes ont été proposées en acoustique picoseconde afin de détecter les
déplacements engendrés par les ondes de surface. L’une d’elles, couramment employée, est
l’interférométrie, dont de nombreux montages ont déjà été exploités pour l’étude de cette
famille d’ondes [84, 86, 88, 89]. La difficulté majeure de cette technique réside dans le
choix du point de fonctionnement de l’interféromètre et la nécessité d’avoir recours à un
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déplacement D de la lentille L1. Pour D = 0, les tâches focales de la pompe et de la sonde
sont superposées.

système d’asservissement[90] afin de le stabiliser et de supprimer les sources de bruits basses
fréquences.

Deux méthodes alternatives, relativement simples à mettre en place, permettent de suivre
l’évolution de ces perturbations acoustiques de surface : la déflectométrie [75, 91, 92, 93, 94]
et la détection de distorsion du faisceau réfléchi, ou ≪ Beam Distortion Detection ≫ en an-
glais (BDD)[49, 93]. Ces deux méthodes reposent sur les conséquences qu’un déplacement de
surface a sur la vergence du faisceau réfléchi (en BDD) ou sur son pointé (en défléctométrie)

3.1.3.1 Principe de la BDD

Comme l’illustre la figure 3.4, le principe de détection du déplacement de surface par
BDD, formulé en acoustique picoseconde par N. Chigarev et al.[49] repose sur le fait que le
passage d’une onde de surface modifie la distance entre l’objectif de microscope et l’échantillon
étudié. Cette modification engendre alors une défocalisation du faisceau sonde réfléchi. La
différence de vergence entre le faisceau perturbé par l’onde (en traits tiretés sur la figure)
et le faisceau réfléchi par la surface au repos (pointillés fins) est détectée grâce à un iris
inséré sur le trajet entre l’échantillon et le photodétecteur. Cette modification de vergence
est responsable d’une variation du signal enregistré par la photodiode du banc. La variation
de signal ∆V est alors proportionnelle au déplacement de surface U :

∆V ∝ U . (3.2)
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Figure 3.4: Principe de la BDD : le passage d’une onde de surface modifie la distance
entre l’échantillon et l’objectif de microscope. Il en résulte une variation de vergence du
faisceau sonde réfléchi. La différence de vergence entre le faisceau perturbé par l’onde (en
traits tiretés) et le faisceau réfléchi par la surface au repos (pointillés fins) est détectée grâce
à un iris inséré sur le chemin entre l’échantillon et le photodétecteur. L’effet BDD peut
être amplifié en défocalisant la surface de l’échantillon vers l’objectif de microscope. Schéma
d’après [93]. NPBS : cube non polarisant.

3.1.3.2 Principe de la déflectométrie

En déflectométrie, le principe de détection de l’onde repose sur le fait que la propagation
de cette dernière engendre un gradient de déplacement le long de la surface qu’elle parcourt.
Ce gradient modifie alors l’angle de réflexion du faisceau sonde par l’échantillon. Le change-
ment d’angle est traditionnellement détecté en insérant, sur le trajet de retour du faisceau
sonde sur l’échantillon, un couteau dont le bord est orthogonal au déplacement du faisceau
sonde induit par l’effet déflectométrique[91]. La photodiode du banc de mesure enregistre
alors une variation du niveau de signal de la sonde réfléchie ∆V proportionnelle au gradiant
radial du déplacement de surface 2. Pour visualiser le déplacement d’une onde de surface
dans toutes les directions, il faut donc être en mesure de faire tourner l’axe du couteau dans
toutes les directions de l’espace, et ce, en fonction des positions relatives des tâches focales
des faisceaux sonde et pompe sur l’échantillon. Cette complexité rend impossible l’utilisation
d’un couteau pour imager la propagation d’ondes de surface. Pour outrepasser cette difficulté
et utiliser la défélctométrie dont la sensibilité est plus élevée que la BDD [93], il a été choisi
de remplacer le couteau par un iris. L’insertion de cet élément permet d’enregistrer sur la
photodiode un signal proportionnel au gradient radial du déplacement de surface

2. Ce résultat est valable pour des petites modifications de l’angle de réflexion du faisceau sonde à la
surface de l’échantillon, approximation qui reste valable dans le cadre d’expériences d’acoustique picoseconde
[93].
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Figure 3.5: Le passage d’une onde de surface modifie l’angle d’incidence du faisceau sonde.
De ce fait, la direction du faisceaux sonde réfléchi par une surface au repos (ici en noir) est
légèrement différente de celle réfléchi par une surface perturbée par une onde (ici en rouge).
Cette différence peut être détectée en insérant un couteau sur le trajet entre l’échantillon et
le phototectecteur. Au final, la variation d’intensité collectée par la photodiode est propor-
tionnelle au gradient de déplacement de la surface.D’après [93]. NPBS : cube non polarisant.

3.1.4 Résultats expérimentaux : suivi de la propagation d’ondes

acoustiques de surface

L’étude de la propagation d’ondes de surface est réalisée sur l’échantillon présenté dans
la section 2.3.1. Pour rappel, il s’agit d’une fine couche de 255 nm de tungstène déposée
sur un substrat de silicium orienté (100). Une coupe de cet échantillon et la localisation des
faisceaux lasers sont illustrées sur la figure 3.6.

3.1.4.1 Cartographie dynamique des ondes de surface

Lorsque les diamètres des tâches focales des lasers sur l’échantillon sont voisins des di-
mensions de la zone balayée par la pompe, les phénomènes détectés sont les mêmes que
ceux exposés au chapitre 2 : la diffusion thermique, détectée par couplage photo-thermique,
et les ondes acoustiques de volume, détectées en surface par couplage photo-élastique. La
visualisation d’ondes de surface est optimisée lorsque les valeurs de d sont choisies de façon
à ce que la diffusion thermique et les ondes de volumes ne soient pas présentes. Pour cela
la distance pompe-sonde minimale choisie doit être plus grande que le diamètre de la tâche
focale.

A proximité de l’épicentre, l’analyse du profil de diffusion thermique permet de mesurer la
conductivité thermique du matériau [57, 95]. L’analyse du temps d’arrivée des ondes acous-
tiques de volume permet quant à elle de caractériser l’épaisseur du film mince de tungstène
comme il a été vu dans la partie 2.3.1.
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Figure 3.6: La propagation d’ondes de surface est étudiée sur un échantillon composé d’une
fine couche de 255 nm de tungstène déposée sur un substrat de silicium orienté (100). La
distance d qui sépare la tâche focale du laser pompe et du laser sonde sur l’échantillon est
contrôlée en translatant la lentille L1 (se référer aux explications de la sous-section 3.1.2).

La figure 3.7 présente le changement relatif du coefficient de réflectivité enregistré par la
sonde à la surface de l’échantillon de tungstène (a) 6 ps, (b) 26 ps, (c) 136 ps et (d) 503 ps
après l’absorption de l’impulsion pompe. Les images constituant la figure sont extraites d’une
animation, laquelle a été réalisée en balayant à l’aide de la pompe une surface de 12 µm par
12 µm autour de la sonde. Au cours de ce balayage, les mesures des réponses transitoires
de 400 (20x20) positions ont été enregistrées : cela représente donc pour cette expérience
un pas spatial de 630 nm dans les deux directions. Chacun des enregistrements a nécessité
de moyenner 104 acquisitions afin d’accrôıtre le rapport signal sur bruit. Les dynamiques
de chacun des signaux ont été enregistrées pour 26000 retards pompe-sonde : la résolution
temporelle de l’animation n’est donc limitée que par la gigue relative des deux lasers (1 ps
environ). La mesure a nécessité un temps d’acquisition de 2 h 30. L’étude de la figure permet
de constater que 6 ps après l’absorption de l’impulsion pompe, la température est parfaite-
ment confinée au voisinage de la zone impactée [fig. 3.7(a)]. Puis la température de la zone
éclairée diminue [fig. 3.7 (b) et (c)] jusqu’à revenir à l’équilibre [fig. 3.7(d)].

Afin de favoriser l’étude de la propagation des ondes de surface, la même expérience est
réalisée en balayant une aire de 80 µm x 80 µm autour de la sonde. Les mesures sont faites
sur 900 points (30x30) répartis sur la surface évoquée. Ici la mesure nécessite environ 5 h
20 de temps d’acquisition. Après soustraction du fond thermique, les signaux bruts sont ici
convolués avec une gaussienne de 50 ps afin de supprimer les composantes hautes fréquences
du bruit. Dans le domaine spatial, les images sont interpolées d’un facteur 2. Au final, c’est
une animation qui illustre la propagation d’ondes de surface avec une résolution temporelle,
dictée par la largeur temporelle de la gaussienne de filtrage, soit d’environ 50 ps et une
résolution spatiale, dictée par la largeur de la tâche focale de la sonde sur l’échantillon, de
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Figure 3.7: Évolution, en unité arbitraire, du changement du coefficient de réflexion de
l’échantillon suite à l’absorption d’une impulsion laser pour des retards pompe-sonde de (a)
6 ps, (b) 26 ps, (c) 136 ps et (d) 505 ps.

2 µm environ, qui est obtenue. La nature de ces ondes est déduite de l’analyse de la figure
3.10.

La figure 3.8 représente le gradient radial du déplacement de surface de l’échantillon (a)
1930 ps, (b) 3760 ps, (c) 8760 ps et (d) 13380 ps après la cöıncidence. L’étude de cette figure
révèle que deux ondes s’y propagent. La plus rapide ne semble pas dispersive alors que la
plus lente semble l’être. L’étude de cette figure révèle aussi le caractère isotrope de la pro-
pagation : les ondes se propagent à la même vitesse dans toutes les directions de la surface
de l’échantillon, ce qui se manifeste par des fronts d’ondes de forme circulaire. Dans leurs
travaux[84], Tachizaki et al. ont démontré que pour de telles longueurs d’onde, la détection
de l’anisotropie du substrat de silicium enfoui était possible mais pour des épaisseurs de
couche plus minces (50 nm dans leur cas). Dans le cas présenté ici, la couche de tungstène
de 255 nm masque cette anisotropie.
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Figure 3.8: L’analyse des mesures permet de rendre compte de l’existence de deux ondes se
propageant à la surface du tungstène. La propagation de ces ondes est figée sur cette figure
(a)1930 ps,(b) 3760 ps, (c) 8760 ps et (d) 13380 ps après la cöıncidence optique. La nature
quasi-circulaire des fronts d’onde montre une propagation isotrope des ondes de surface.

Du fait du caractère isotrope des résultats de mesure, l’analyse de la propagation des
ondes suivant une seule direction suffit à les caractériser. Dans la suite de cette étude, l’axe
sur lequel cette propagation est étudiée est représenté par la flèche rouge de la figure 3.8.
Une double transformée de Fourier, temporelle et spatiale (ici elle a été réalisée sur une ligne
horizontale), permet d’obtenir les courbes de dispersion des ondes considérées. Celles-ci sont
reportées sur la figure 3.9. L’analyse de cette figure confirme l’hypothèse de l’existence de
deux ondes qui parcourent la surface de l’échantillon. L’étude des pentes des courbes de dis-
persion permet de conclure quant aux vitesses des ondes détectées : celles-ci sont d’environ
5.2 µm/ns pour la plus rapide et 2.6 µm/ns pour la plus lente.

La figure 3.10 reproduit les signaux enregistrés, pour différentes distances pompe-sonde
dans la direction portée par la flèche de la figure 3.8, dans le domaine temporel. Cette fi-
gure constitue une représentation plus adéquate au support papier et possède de nombreux
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Figure 3.9: Courbes de dispersion des ondes observées. Deux ondes sont clairement distin-
guables : l’onde longitudinale rasante et la pseudo-onde de Rayleigh qui exhibe un caractère
dispersif. Ici la fréquence a été représentée en fonction du vecteur d’onde k (échelle du bas)
et du produit ke (échelle du haut) où e est l’épaisseur de la couche de tungstène.

avantages. Elle permet d’une part de confirmer les vitesses des ondes de surface mesurées à
l’aide des courbes de dispersion. D’autre part, la figure renforce les observations évoquées
précédemment sur les caractères dispersifs de ces ondes : l’onde la plus lente est bien disper-
sive alors que la plus rapide ne l’est pas. Enfin cette représentation spatio-temporelle permet
de confronter les mesures aux résultats simulés pour une couche de tungstène de 252 nm
d’épaisseur à l’aide du code de calcul (en pointillés rouges) que Mathieu Perton a développé
lors de sa thèse [46, 97, 96, 98]. Les résultats de mesure et de simulation sont en parfait accord.

3.1.4.2 Nature des ondes détectées

La plus rapide des perturbations détectées se propage à la célérité des ondes acoustiques
longitudinales dans le tungstène (5.2 µm/ns)[99] : il s’agirait donc d’une onde longitudinale
rasante se déplaçant au voisinage de l’interface tungstène/air. Cette onde a déjà été détectée
en acoustique picoseconde [100, 83, 93].

La seconde onde détectée est une onde de surface de type Rayleigh. Chez cette famille
d’ondes, l’énergie des différentes composantes spectrales est confinée au voisinage de la sur-
face, pénétrant dans la matière à des profondeurs de l’ordre de la longueur d’onde considérée.
Lorsque les ondes sont générées par un laser focalisé sur une tâche de rayon r0 à la surface
de l’échantillon, la longueur d’onde λ de l’onde de Rayleigh générée est sensiblement voisine
de r0 :

λ ≈ r0 . (3.3)
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Figure 3.10: Signaux temporels enregistrés en différents points portés par la flèche rouge de
la figure 3.8 (d). L’étude de la déformation de la surface de l’échantillon permet de constater
que deux ondes s’y propagent : la première à une célérité d’environ 5 µm/s et la seconde, de
dispersion positive, à une célérité comprise entre 2 et 3µm/s. En traits noirs : résultats des
mesures. En traits rouges : résultats du code de calcul développé par Mathieu Perton[96].

Ainsi la longueur d’onde générée dans le cas présent est d’environ 2 µm. L’épaisseur de
la couche mince est donc inférieure à la longueur d’onde de l’onde générée. La perturbation
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mécanique est localisée dans les deux couches qui forment l’échantillon : il s’agit donc d’une
onde appelée onde pseudo-Rayleigh. Ce type d’onde a fait l’objet de nombreux travaux en
acoustique picoseconde[81, 82, 100, 66, 84, 85, 101, 102]. L’intérêt de ces ondes est que leur
courbes de dispersion renseigne sur les propriétés élastiques des couches qu’elles parcourent
(épaisseur, constantes élastiques, densité), que ces couches soient enfouies[75] ou non[69].

Dans le cas d’une couche d’épaisseur inférieure à λ, les composantes spectrales de l’onde
pseudo-Rayleigh qui ont les plus petites longueurs d’onde se propagent essentiellement dans
le tungstène tandis que celles de grandes longueurs d’onde voient la majeure partie de leur
énergie se propager dans le silicium. Or la vitesse de propagation des ondes de Rayleigh dans
le silicium est plus élevée que dans le tungstène. Les composantes hautes fréquences de l’onde
de Rayleigh, confinées dans le tungstène, se propagent plus lentement que les composantes
basses fréquences. Ce résultat a déjà été constaté expérimentalement et évoqué dans la
littérature [69, 103]. Il se retrouve ici sur la figure 3.10 où les composantes basses fréquences
de l’onde de Rayleigh sont enregistrées plus tôt que leurs homologues hautes fréquences.

3.1.5 Conclusion

Cette partie du manuscrit a permis de mettre en évidence l’aptitude du banc hétérodyne
à générer et à détecter la propagation d’ondes de surface. Ici, le suivi de ces ondes a été
optimisé en tirant parti d’un des avantages majeurs qu’offre l’échantillonnage hétérodyne :
obtenir des mesures présentant des bons rapports signal sur bruit sur de larges fenêtres tem-
porelles en très peu de temps. Ce point a permis d’observer la propagation d’ondes sur 900
points répartis sur une surface de 80 µm x 80 µm avec une résolution spatiale de 2.6 µm,
non pour une dizaine[85] mais pour 26000 retards pompe-sonde entre la cöıncidence et un
retard pompe-sonde de 20 ns, offrant ainsi une très bonne résolution temporelle et spec-
trale. L’observation des animations a permis de conclure quant au caractère isotrope de la
propagation des ondes de surface : ici, la couche de tungstène de 255 nm est trop épaisse
pour que le substrat de silicium anisotrope n’influence ce caractère. En revanche 255 nm de
tungstène permet à la couche d’être assez épaisse pour pouvoir être détectée par les ondes de
surface. Ces dernières manifestent en effet un caractère dispersif qui trouve son explication
dans la différence de propriétés acoustiques des matériaux qui composent les deux couches
de l’échantillon.

Le banc de mesure, grâce à sa résolution temporelle, ouvre donc ici naturellement la voie
de l’imagerie d’ondes acoustiques dont les fréquences s’étendent au delà de la centaine de
gigahertz.

3.2 Imagerie acoustique à l’échelle submicronique

Alors que l’objet de la partie 3.1 de ce chapitre a été d’imager la propagation d’ondes
acoustiques de surface, grâce à un maillage de l’espace autour de l’excitation, cette partie
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va maintenant mettre en lumière la capacité du système à détecter et à caractériser avec
une grande précision des hétérogénéités acoustiques submicroniques. Dans la suite de ce cha-
pitre, la pompe et la sonde balayent la surface de l’échantillon en restant superposées. Du fait
de la configuration géométrique des faisceaux pompe et sonde, le terme de ≪ balayage confi-
guration colinéaire ≫ peut être retrouvé dans la littérature pour décrire ce type de mesure[13].

L’échantillon hétérogène qu’il a été choisi d’étudier afin de montrer que le banc est apte
à détecter des hétérogénéités submicroniques est une lamelle de microscope en silice sur
laquelle sont déposées aléatoirement des sphères d’or dont les rayons mesurent quelques cen-
taines de nanomètres.

Dans la suite de ce chapitre, il va être démontré dans un premier temps que l’utili-
sation du banc d’acoustique picoseconde rend la détection de ces particules possible en
quelques dizaines de minutes par contraste interférométrique. Dans un second temps, il sera
démontré que les particules, lorsqu’elles sont déposées sur un substrat aux propriétés op-
tiques différentes, le tout formant alors un échantillon hétérogène, peuvent être caractérisées
mécaniquement et géométriquement en quelques heures. Cette caractérisation se fait alors à
l’aide d’ultrasons dont les fréquences s’étendent au delà du gigahertz. L’aptitude du banc à
générer et à détecter ces ultrasons aux fréquences très élevées avec une très bonne résolution
spectrale permettra de conclure quant aux diamètres des particules imagées avec une incer-
titude de l’ordre de la dizaine de nanomètres.

3.2.1 Présentation de l’échantillon

3.2.1.1 Choix de l’échantillon

De par leur capacité, à être utilisées comme transducteurs photo-élastiques pour générer
des ondes longitudinales[104, 105] ou transverses[106], la réponse de nanostructures a consti-
tué l’un des thèmes d’étude de l’acoustique picoseconde de ces quinze dernières années.
Historiquement[107, 108, 109], les réponses étudiées ne provenaient pas de structures sondées
individuellement mais collectivement. Ces corps se présentaient alors sous la forme de so-
lutions collöıdales ou déposés de façon aléatoire sur des substrats[110] ou nanostructués de
façon périodique. Dans ce dernier cas, il a été montré, qu’en plus de contenir des infor-
mations intrinsèques aux structures, les spectres des réponses acoustiques renseignaient sur
leurs dispositions[111]. En 2005, M. Orrit et al. étudient la réponse acoustique d’une nano-
particule unique[112] après avoir réussi à l’isoler. Par interférométrie, ils montrent qu’ils sont
aptes à suivre les vibrations de nanoparticules sphériques. Par la suite, plusieurs travaux de
recherche ont permis de monter que l’étude de la réponse acoustique des nanoparticules peut
renseigner sur les dimensions de ces dernières[113].

Récemment, Y. Guillet et al. ont démontré que lorsqu’une particule est déposée sur un
substrat, leur réponse acoustique manifeste un nouveau mode de vibration. Ce dernier est
alors propre au contact entre la particule et le substrat [114]. Dans le cadre de ce travail, c’est
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ce type d’échantillon qu’il a été choisi d’étudier afin d’illustrer l’apport de l’échantillonnage
hétérodyne dans l’imagerie d’hétérogénéités élastiques. Dans la suite de ce chapitre il va
être montré qu’en balayant à l’aide de la sonde et de la pompe la surface d’un échantillon
hétérogène, matérialisé par une lamelle de silice sur laquelle sont déposées des particules
submicroniques d’or, le banc d’acoustique picoseconde est apte à détecter ces hétérogénéités
élastiques, à les imager et à enregistrer leurs réponses acoustiques. Il sera montré comment
l’étude de ces réponses permet de différencier la taille des particules présentent sur la lamelle
avec une précision de l’ordre de la dizaine de nanomètres.

3.2.1.2 Description des particules

Les particules utilisées dans le cadre de cette thèse se présentent sous forme de solution
collöıdales. Elles sont préparées par l’équipe de Serge Ravaine du Centre de Recherche Paul
Pascal (CRPP, UPR CNRS 8641). Ces particules ont la forme de sphères dont le diamètre
moyen est de 500 nm. Chacune d’elles est composée de grains élémentaires mésoscopiques
dont les diamètres sont d’environ 30 nm. La figure 3.11, extraite de la référence [115], est
une image de ces particules prise au microscope électronique à balayage. L’allure générale de
l’agrégat explique pourquoi le terme de ≪meatball ≫ est employé pour désigner ces particules.

200 nm

Figure 3.11: Les particules d’or se présentent sous la forme d’agglomérats dont le diamètre
moyen est d’environ 500 nm. Chacun de ces agglomérats est composé de plusieurs grains d’or
d’environ 30 nm de diamètre. Figure extraite de [115]

La préparation des échantillons étudiés s’effectue simplement en déposant une goutte de
la solution collöıdale sur une lamelle de microscope et en laissant l’eau s’évaporer.

3.2.2 Réponse impulsionnelle d’une particule d’or déposée sur un

substrat

3.2.2.1 Mécanisme d’excitation

Lorsqu’une impulsion laser est absorbée par une particule submicronique d’or, cette par-
ticule convertit, après plusieurs étapes, la radiation lumineuse en énergie thermique. Cette
énergie thermique est la cause d’une dilatation brutale de la particule. Cette dilatation pro-
voque alors l’excitation de la particule au travers d’un large spectre acoustique. Pour les
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particules considérées dans la suite, l’analyse de ce spectre révèle la présence de deux modes
privilégiés. Le premier mode est propre à la particule et contient des informations sur ses
propriétés géométriques et mécaniques. Le second mode dépend quant à lui de la nature du
contact entre la particule et le substrat. Les deux prochains paragraphes présentent l’ori-
gine et les caractéristiques de ces deux modes. Dans la suite de ce chapitre, au vue de la
pénétration optique de la lumière dans l’or à 1030 nm[47] et de la longueur de diffusion des
électrons dans ce matériau [116, 117], les particules, dont le diamètre moyen est d’environ
500 nm, seront considérées comme uniformément chauffées.

3.2.2.2 Dynamique de la particule

3.2.2.2.1 Modes propres de vibration d’une sphère

Dans cette partie du manuscrit, il sera supposé que le contact entre la particule et le
substrat n’a pas d’influence sur les modes propres de la particule[113].

Pour une sphère placée dans une matrice isotrope et dont le rayon est supérieur à 2 nm le
comportement acoustique peut être déduit par un traitement classique[118]. La résolution de
l’équation de Navier en tenant compte des conditions de continuité des contraintes à la surface
fait apparaitre deux familles de modes vibratoires [118, 119, 120]. Ces modes sont illustrés sur
la figure 3.12. Les modes de torsion [fig. 3.12(a) et (b)] traduisent la mise en mouvement de
la particule sans que cette dernière ne change de volume. Les modes sphéröıdaux [fig. 3.12(c)
et (d)] se caractérisent quant à eux par un changement de volume. Chacun des modes de
vibration est caractérisé par un nombre l et un nombre n. Ces nombres se rapportent res-
pectivement à la nature de la vibration considérée et à son numéro d’harmonique[121].

Premier mode

de torsion

Second mode

sphéroïdal

Second mode

de torsion

Mode sphéroïdal

fondamental

(mode de respiration)

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

l = 1 l = 2 l = 0 l = 2

Figure 3.12: Illustrations des premiers modes de vibration d’une sphère. Les modes de
torsion (a) et (b) sont caractérisés par un déplacement radial nul. Les modes sphéröıdaux
(c) et (d) se caractérisent quant à eux par un déplacement de la surface de la sphère. Figure
d’après [121].
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La fréquence fn,l d’un mode (n, l) de vibration d’une sphère est liée à la vitesse des ondes
acoustiques longitudinales dans la sphère cl, à son rayon R et à un terme correctif ̺n,l. Ce
dernier prend en considération la géométrie de la particule et dépend aussi d’une combinaison
des vitesses longitudinales et transversales des ondes acoustiques dans la particule et la
matrice environnante. La relation qui lie ces grandeurs est donnée par[122] :

fn,l = ̺n,l
cl
R

. (3.4)

Dans la suite de cette section c’est la fréquence du mode sphéröıdal fondamental qui
est étudiée pour déduire les dimensions des particules. Ce mode, aussi appelé mode de
respiration, correspond au couple (n = 0, l = 0). Sa fréquence sera par la suite notée f0. La
fréquence de ce mode est donnée pour une particule d’or par la formule approchée[120] :

f0 =
2.95cl
2πR

. (3.5)

3.2.2.2.2 Mode d’adhésion au substrat

Lorsqu’une particule est déposée sur un substrat, de nouvelles composantes spectrales
apparaissent. Parmi celles-ci, l’une correspond à un mouvement de translation axiale. La
fréquence de ce mode est propre au contact entre la particule et le substrat. Ce contact peut
être schématisé par un système masse-ressort [114], comme l’illustre la figure 3.13.

Particule de masse m

Ressort de raideur k 

Contact 

particule-substrat

Substrat

Figure 3.13: Le contact entre une particule de masse m posée sur une substrat peut
être modélisé par un système masse-ressort. Ce dernier exhibe alors une fréquence propre

fa =
1
2π

√
k
m

où k est la raideur du ressort.

La fréquence du mode propre du contact ainsi modélisé est donnée par la relation :

fa =
1

2π

√

k

m
, (3.6)

où k est la constante de raideur du ressort et m la masse de la particule. La valeur de k en
fonction des propriétés mécaniques du substrat et de la particule est donnée en annexe C.

En considérant les paramètres du problème, il peut être montré (se référer à l’annexe C
pour le développement des calculs) que[114] :
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fa ∝ r−
7
6 . (3.7)

En conclusion, lors de l’excitation impulsionnelle d’une particule submicronique sphérique,
déposée sur un substrat, deux modes sont préférentiellement excités : le mode de respiration,
de fréquence f0, propre à la particule et un mode axial, de fréquence fa, sensible au contact
entre le substrat et la particule. Une loi de puissance lie alors les deux fréquences :

fa ∝ f
7
6
0 . (3.8)

3.2.2.3 Principe de détection par contraste interférométrique

La détection du mouvement des particules se fait ici par contraste interférométrique [104].
Ce mode de détection, présentée sur la figure 3.14, est effectif dans le cas présent puisque le
diamètre moyen des particules (environ 500 nm) est plus petit que le diamètre de la surface
éclairée par la sonde (environ 2 µm). De ce fait, lorsqu’elle est positionnée sur une particule,
une partie de la sonde se réfléchit sur la surface supérieure de cette dernière et l’autre partie
se réfléchit sur le substrat. La différence de marche entre les deux faisceaux réfléchis donne
alors naissance à un état interférentiel. Un déplacement vertical de la surface de la particule
conduit à une variation de la différence de marche des faisceaux réfléchis. Pour des petits
déplacements, cette différence se traduit par une variation de tension aux bornes du photo-
détecteur proportionnelle au déplacement considéré.

Substrat

Faisceau sonde

(i) (ii)

Figure 3.14: Pour des particules dont le diamètre est inférieur à celui de la tâche focale
du laser sonde, la détection du mouvement de surface peut se faire par interférométrie. En
effet (i) une partie du faisceau se réfléchit sur le substrat et (ii) l’autre sur la particule.
La différence de marche entre les deux faisceaux réfléchis conduit alors à des interférences
constructives ou destructives qui permettent de mesurer le déplacement vertical de la particule
étudiée.

Le déplacement de la surface supérieure de la particule est non seulement dû à la
déformation de la particule (mode de respiration) mais aussi au déplacement d’ensemble
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de la particule (mode axial). La figure 3.15 illustre le signal typique obtenu en excitant
une particule d’or déposée sur un substrat de silice. La basse fréquence fa correspond à la
fréquence du mouvement axial de la sphère alors que la haute fréquence f0, mise en évidence
dans l’insert de la figure, correspond à la fréquence fondamentale du mode de respiration de
la particule.

0 5 10 15 20

Temps (ns)
2.0 2.5 3.0

Temps (ns)

∆
r/

r 
(u

.a
.)

1/f
a

1/f
0

Figure 3.15: Lors de l’excitation d’une particule d’or déposée sur un substrat, la réponse
acoustique exhibe deux fréquences : la première, notée ici f0 et mise en évidence dans l’insert,
est inversement proportionnelle au rayon de la particule. La seconde fréquence, de valeur plus
faible et notée ici fa est propre au contact entre la particule et le substrat.

3.2.3 Cartographies

Afin de montrer que le système est capable de détecter, d’imager et de caractériser des
hétérogénéités submicroniques, il a été choisi de cartographier l’échantillon sur une surface de
84 µm2 sur laquelle sont disposées trois particules. La figure 3.16 présente une image optique
de la surface de l’échantillon. Sur cette image obtenue à l’aide d’un objectif de microscope à
grossissement x50, il n’est pas possible d’attribuer un diamètre aux trois sphères A, B et C
mises en évidence dans l’insert.

3.2.3.1 Imagerie de particules par contraste interférométrique

Avant de réaliser une cartographie dynamique de la surface de l’échantillon, il est nécessaire
de repérer les positions des particules déposées sur le substrat. Pour ce faire, une image par
contraste interférométrique est réalisée.
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A

B
C

Figure 3.16: Image optique de la surface de l’échantillon. Cette image a été obtenue à l’aide
d’un microscope à coefficient de grossissement x50. Sur cette image, il est difficile de faire
la distinction et de donner une taille aux particules A, B et C.

L’imagerie par contraste interférométrique ne fait appel qu’au laser sonde. Le principe de
mesure est illustré par la figure 3.17 : la surface de l’échantillon est balayée par le faisceau
sonde. Pour ce faire, l’échantillon est placé sur une platine motorisée xy. Afin de ne pas
perturber les mesures, la pompe est occultée. La sonde réfléchie d’une part par les nanopar-
ticules et d’autre part par le substrat est orientée vers le photo-détecteur. La tension générée
par ce dernier est alors enregistrée pour différentes positions de la sonde sur l’échantillon. La
mesure est réalisée en balayant une surface de 10 µm x 5.5 µm. Le pas dans chaque direction
est de 150 nm : la mesure est réalisée en 20 minutes sur 2479 points (67x37).

La représentation de la tension mesurée en chaque point de l’échantillon permet alors
d’obtenir l’image par contraste interférométrique présentée sur la figure 3.18. Sur cette image,
chaque tâche correspond à une particule. L’étude de cette figure révèle que les positions
relatives des particules détectées par interférométrie sont conformes à celles constatées à
l’aide du microscope optique et reportées sur la figure 3.16.

3.2.3.2 Cartographie dynamique des particules

Alors que le protocole précédent permettait de détecter avec une précision de l’ordre du
micron les positions des particules, cette partie expose la méthode utilisée pour étudier la
réponse dynamique globale d’un échantillon composé d’un substrat de silice sur lequel sont
déposées des sphères d’or aux diamètres submicroniques. Pour ce faire, les lasers pompe et
sonde sont ici utilisés.

L’acquisition de la dynamique de l’échantillon est réalisée en déplaçant ce dernier à l’aide
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Bloqueur de faisceau

Faisceau pompe
Faisceau sonde

Substrat
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motorisée
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Vers photo-détecteur

Figure 3.17: Détection des particules par contraste interférométrique. Pour cette mesure,
seul le laser sonde est utilisé. Celui-ci balaye l’échantillon et se réfléchit vers le photo-
détecteur. Le balayage s’effectue en déplaçant l’échantillon à l’aide d’une platine motorisée.
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Figure 3.18: Image par contraste interférométrique de la surface de l’échantillon balayée.
A chaque tâche de couleur correspond une particule. Les positions des trois particules sont
bien corrélées avec celles de la figure 3.16.

d’une platine motorisée xy comme l’illustre la figure 3.19. Ce déplacement est alors à l’origine
du balayage de la surface de l’échantillon par la pompe et la sonde. Il permet d’en enregistrer
les réponses transitoires en différents points de l’espace. Par la suite, le balayage est réalisé
sur 111 points par 71 avec un pas de 100 nm dans les deux directions. La dynamique de
chaque pixel est enregistrée pour 26000 retards pompe-sonde répartis entre la cöıncidence
et un retard pompe-sonde de 20 ns. Afin d’améliorer le rapport signal sur bruit, les signaux
sont à chaque fois moyennés 4000 fois. La fréquence de battement entre les cavités lasers
pompe et sonde est fixée à 400 Hz. L’ensemble de la mesure nécessite 24 h. Les puissances
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Figure 3.19: Le balayage de l’échantillon par les tâches focales pompe et sonde est réalisé
en le déplaçant à l’aide d’une platine xy motorisée. Ce balayage permet de faire l’acquisition
des réponses transitoires du matériau en différents points de l’espace. L’étude de ces réponses
permet alors de mettre en évidence des hétérogénéités acoustiques.

de pompe et de sonde mises en jeu sont de 18 mW chacune : il s’agit ici des valeurs qui
permettent d’obtenir des mesures présentant le meilleur rapport S/B sans que les fluences
des lasers dégradent l’échantillon.

3.2.3.2.1 Réponses temporelles des nanoparticules

Le mécanisme de détection étant par contraste interférométrique (cf. section 3.2.3.1),
l’amplitude du signal transitoire enregistré par le photo-détecteur est directement propor-
tionnelle au déplacement de la surface de l’échantillon. Le signal transitoire enregistré par
le photo-détecteur est nul lorsque la pompe et la sonde sont focalisées sur le substrat trans-
parent. En revanche lorsque les lasers éclairent une particule, celle-ci exhibe sa réponse
transitoire dont la forme typique est illustrée par la figure 3.15 présentée précédemment.

L’exploitation directe des signaux de mesure permet alors d’obtenir une animation qui
illustre les réponses impulsionelles des nanoparticules A, B et C. Deux échelles de temps sont
alors à considérer : la première est de l’ordre de la centaine de picosecondes. Elle permet
d’observer les modes fondamentaux de respiration des trois sphères. La seconde échelle de
temps, plus longue, de l’ordre de la nanoseconde, permet d’observer les modes de transla-
tion axiale propres aux contacts entre les particules et le substrat. Ces échelles sont mises
en évidence par les cadres en pointillés de la figure 3.20 qui illustrent le déplacement de la
particule B à différents instants après l’absorption de l’impulsion pompe. Dans le cadre du
haut, la particule est observée dans une fenêtre temporelle de 700 ps. Elle exhibe clairement
un mouvement dont la période propre est d’environ 480 ps. Pour mettre cette période en
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Figure 3.20: L’excitation de particules submicroniques déposées sur un substrat se manifeste
par un déplacement de surface selon les fréquences de respiration et d’adhésion respectivement
notées f0 et fa. Pour mettre en évidence ces fréquences, deux échelles de temps sont à
considérer : la première de l’ordre de la centaine de picosecondes permet de mettre en évidence
le mouvement de respiration de la particule en représentant cette dernière 345 ps, 480 ps et
700 ps après qu’elle ait absorbé l’impulsion pompe (insert du haut). Une seconde échelle de
temps, de l’ordre de la nanoseconde, permet quant à elle d’observer le mouvement d’adhésion
de la particule (insert du bas). En représentant cette dernière aux temps 2.3 ns, 4 ns, 5.2 ns
et enfin 7.5 ns, une période apparait clairement.

évidence, la particule B est représentée à 345 ps, 480 ps et 700 ps après son excitation par
l’impulsion pompe.
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Le second mode de vibration observé, est quant à lui propre au contact entre le sub-
strat et la particule. Il est mis en évidence dans le second encadré de la figure. Son analyse
nécessite d’observer la particule sur une plus grande fenêtre temporelle : ici la largeur de cette
dernière est d’environ 5 ns. Ce mouvement se caractérise par une translation d’ensemble de
la particule dont le caractère périodique est mis en évidence sur la figure en imageant le
déplacement de la surface de la sphère à 2 ns, 4 ns, 5.2 ns et enfin 7.5 ns après son excitation.

3.2.3.2.2 Cartographie des modes de respiration et d’adhésion

Comme il vient d’être expliqué, la cartographie dynamique présentée sur la figure 3.20
permet d’observer, avec une résolution d’une picoseconde environ 3, le comportement tem-
porel des particules étudiées. En revanche cette représentation ne permet pas d’en extraire
les fréquences f0 et fa nécessaires à la description de l’échantillon. C’est la présence de plu-
sieurs modes de vibration qui rend cette opération délicate dans le domaine temporel. L’idée
est de réaliser une transformée de Fourier des signaux temporels acquis en chaque point de
l’espace. Les deux fréquences fa et f0 en sont alors extraites de façon automatisée en recher-
chant les raies présentes dans une certaine plage fréquentielle. Afin de ne pas tenir compte
d’éventuelles fréquences parasites, seules les raies dont l’amplitude dépasse un certain seuil
sont prises en compte. Les cartographies 3.21(a) et 3.21(b), qui représentent respectivement
les fréquences de respiration et d’adhésion détectées en chaque point de l’échantillon, peuvent
alors être réalisées. Les nanoparticules se trouvent au final matérialisées sur ces figures par
leur différentes fréquences de vibration.

Les données statistiques relatives à la distribution des différentes fréquences de respira-
tion relevées pour chacune des particules permettent d’en estimer, à partir de l’équation (3.5)
et de la célérité des ondes acoustiques dans l’or massif (3300 m/s), les diamètres associés.
Une synthèse de l’estimation de la taille des particules est présentée dans le tableau 3.1 :
elles sont de 554 nm, 1380 nm et 611 nm respectivement pour les particules A, B et C. Ces
tailles sont données avec une erreur relative de l’ordre de 5% pour la particule B et de 2%
pour les particules A et C. Ces incertitudes ont été calculées en étudiant la dispersion des
fréquences mesurées et en étendant l’écart type de ces fréquences d’un facteur 2. Elles sont
donc données, en supposant la vitesse des ondes acoustique dans les sphères d’or parfaite-
ment connues, avec une certitude de 95%.

Une étude plus poussée des fréquences fa permettrait quant à elle de caractériser la
raideur du contact de chacune des particules étudiées [114]. Cette étude sort du cadre de
cette thèse.

3. Il est rappelé que cette résolution est ici donnée par la gigue relative des deux lasers.
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Figure 3.21: Cartographie des fréquences de respiration (a) et des fréquences axiales (b)
détectées lors du balayage de l’échantillon par la pompe et la sonde.
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Particule A Particule B Particule C
f0 mesurée (GHz) 5.91 2.37 5.35
Ecart-type (GHz) 0.04 0.08 0.06
Diamètre (nm) 554± 6 1380± 84 611± 13

Table 3.1: Résumé des propriétés physiques des particules cartographiées. La connaissance
des réponses acoustiques des nanoparticules et l’exploitation de ces dernières permet de don-
ner une estimation de leur diamètre avec une incertitude de quelques dizaines de nanomètres.

3.2.4 Conclusion

La seconde section de ce chapitre a démontré que le système pompe-sonde hétérodyne
était apte à détecter des particules submicroniques en quelques minutes. Une fois ces par-
ticules détectées, l’enregistrement des réponses transitoires de 8000 points localisés sur la
zone d’intérêt a permis d’observer les modes de vibration de ces particules sur une fenêtre
de 21 ns. Le fait que l’échantillonnage hétérodyne autorise l’enregistrement de la dynamique
des échantillons pour 26000 retards pompe-sonde permet de conclure qu’ici la gigue dicte la
résolution temporelle du banc. Cette résolution est d’environ une picoseconde. L’étude du
mouvement des particules, réalisable grâce à des mesures présentant de bons rapports signal
sur bruit, combinée aux points qui viennent d’être exposés, a permis de conclure quant aux
diamètres des sphères, et ce avec une résolution de quelques dizaines de nanomètres. Les
résultats présentés dans cette partie auraient nécessité plusieurs mois d’acquisition à l’aide
d’un banc homodyne. L’acoustique picoseconde, associée à des temps d’acquisition rapides,
constitue un bon moyen de détection et de caractérisation de particules submicroniques et
plus généralement d’hétérogénéités dans des échantillons.

En bref, cette section a démontré comment l’étude de la dynamique des échantillons ou-
vrait la voie de l’imagerie acoustique à l’aide de fréquences qui s’étendent bien au delà du
gigahertz. Ces fréquences permettent la caractérisation de la taille d’hétérogénéité acous-
tiques submicroniques avec une résolution de l’ordre de la dizaine de nanomètres. Cette
résolution, autorisée par la finesse spectrale du banc de mesure et conséquente aux taux de
répétition des sources laser relativement bas, n’est ni envisageable à l’aide de microscopes
acoustiques traditionnels, au vu de leurs bandes passantes, ni à l’aide de microscopes op-
tiques, car les longueurs d’onde optiques visibles sont bien trop grandes par rapport aux
corps étudiés.

3.3 Conclusion du chapitre

Ce dernier chapitre a permis d’illustrer l’apport de l’échantillonnage hétérodyne en acous-
tique picoseconde. Il est ainsi possible d’acquérir des animations avec des résolutions tem-
porelles de l’ordre de la picoseconde et ce sur des fenêtres d’observation larges de plusieurs
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dizaines de nanosecondes. Cet apport a été illustré au travers de deux exemples : la pro-
pagation d’ondes de surface et la caractérisation d’échantillons hétérogènes à une échelle
submicronique.

En ce qui concerne les ondes de surface, la capacité du banc à les générer et à imager leur
propagation a été démontrée expérimentalement ici. La résolution temporelle des signaux
acquis, de l’ordre de la picoseconde, permet d’envisager l’étude future d’ondes de surface
dont le contenu pourra s’étendre au delà du gigahertz. Cette génération et détection sans
contact n’aurait pas été réalisable avec des transducteurs classiques au vu de leurs bandes
passantes limitées et des dimensions des structures étudiées. Quant à l’utilisation d’un banc
homodyne, elle n’aurait pas pu offrir la résolution spectrale et temporelle (dans des temps
de mesure raisonnables) nécessaires au tracé de courbes de dispersion, lesquelles constituent
un outil formidable pour le contrôle non destructif ou la caractérisation de couches minces.

En ce qui concerne l’analyse d’échantillons hétérogènes, c’est à travers la détection et la
caractérisation de particules d’or submicroniques que la démonstration a été faite. Il a été
montré que le banc était apte non seulement à détecter ces particules en quelques minutes
grâce à de l’interférométrie, mais en plus, à les caractériser à l’aide de leurs réponses tran-
sitoires. Il n’existe à ce jour aucune autre méthode capable d’imager acoustiquement des
structures de si petites tailles, ce qui permet d’estimer leurs dimensions avec une résolution
de quelques dizaines de nanomètres.
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Conclusion générale

L’objectif de ce travail était de réaliser les premières images à l’aide d’ondes acoustiques
picoseconde à l’I2M. Pour ce faire, un banc pompe-sonde hétérodyne y a été mis en place. La
description du travail réalisé pour arriver à cette fin s’est articulé en trois principales parties.

Dans un premier temps, les différences de principe entre les bancs d’acoustique picose-
conde homodyne et hétérodyne ont été évoquées. Puis les méthodes mises en œuvre afin
d’adapter les caractéristiques optiques de la double cavité laser aux besoins des expériences
d’acoustique picoseconde ont été présentées. Le principe de l’asservissement en fréquence des
cavité lasers, nécessaire pour obtenir une moindre gigue sur des fenêtres temporelles relative-
ment larges, a ensuite été décrit. Une méthode tout-optique de mesure des performances de
cet asservissement a été présentée. Cette méthode a permis de montrer que la gigue relative
des deux lasers est inférieure à 500 fs. Cette valeur a permis de conclure qu’en théorie, la
source est bien compatible avec les applications d’acoustique picoseconde visées.

Dans un second temps, les principes de l’acoustique picoseconde ont été brièvement
présentés. Puis l’étude de la réflectivité transitoire d’une couche nanométrique de tungstène
déposée sur un substrat de silicium a montré que le système est apte à générer et à détecter
des ultrasons dont le contenu spectral s’étend au delà de la centaine de gigahertz avec un
très bon rapport signal sur bruit de 75 dB et sans nécessiter plus de 4 min d’acquisition.
Enfin une mesure du temps de vie des phonons dans la silice a permis d’illustrer comment
la haute résolution spectrale du banc, autorisée par les taux de répétition des cavités lasers
relativement bas (par rapport à ce qui est déployé traditionnellement en acoustique picose-
conde hétérodyne), permet d’effectuer l’étude de phénomènes transitoires avec une grande
précision.

Enfin la troisième partie a été consacrée à l’application de l’échantillonnage hétérodyne
dans le domaine de l’imagerie en acoustique picoseconde. Dans un premier temps l’imagerie
de la propagation d’ondes de surface dans une couche de tungstène déposée sur un substrat
de silicium a été réalisée. Cette expérience a permis de montrer que les ondes de surface
générées étaient sensibles à la présence d’une couche d’épaisseur nanométrique. Dans un se-
cond temps, il a été montré que le système était apte à imager la réponse de particules d’or
submicroniques individuelles. L’étude de ces images a permis de montrer que le banc permet-
tait de détecter et de quantifier la taille d’hétérogénéités submicronique avec une résolution

107



relative de l’ordre de la dizaine de nanomètres. Il a aussi été montré que les mesures conte-
naient de l’information relative à l’adhésion de ces particules d’or au substrat, information
qui se manifeste par la présence d’un mode spectral de fréquence relativement basse.

En 2008, notre équipe présentait les premières expériences d’acoustique picoseconde
réalisées dans des cellules vivantes individuelles. Ces expériences ont permis de montrer,
entre autres, que la vitesse des ultrasons dans la cellule et dans le noyau sont différentes.
L’idée, à moyen terme, est de réaliser une cartographie des propriétés élastiques d’une cel-
lule. Cette cartographie constituera alors la première échographie à l’échelle cellulaire. A long
terme, l’utilisation de ces échographies pourra par exemple, en nanomédecine, renseigner sur
l’état de santé des cellules : de même qu’un cancer est détectable par palpation lorsque son
développement est macroscopique, il pourrait être détectable à l’échelle cellulaire à un stade
moins avancé à l’aide de l’acoustique picoseconde.
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Annexe A

Relation entre la gigue et la bande
passante d’un banc hétérodyne

A.1 Effet local de la gigue sur la mesure réalisée

Qu’elles soient homodynes ou hétérodynes, les expériences pompe-sonde font appel à de
l’échantillonnage. Cet échantillonnage peut être décrit mathématiquement comme la convo-
lution du signal à échantillonner s(t) avec un dirac δ(nTe). L’expression s(n) du signal
échantillonné est alors donnée par :

s(n) =

∫
∞

0

s(t)δ(t− nTe)dt (A.1)

L’équation (A.1) présente une acquisition dont la fréquence d’échantillonnage fe = 1
Te

ne fluctue pas. Or, du fait de la gigue temporelle du train d’impulsion sonde, Te présente
certaines variations aléatoires. Afin d’en tenir compte, il faut rajouter un terme ∆T (t) dans
l’expression de s(n) qui devient alors :

s(n) =

∫
∞

0

s(t)δ(t− nTe+∆T (t))dt = s(nTe+∆T (t)) (A.2)

Lors d’une expérience pompe-sonde, la réponse d’un échantillon ne peut être déduite
suite à l’analyse d’un seul signal s(n) car celui ci manifeste généralement un trop faible
rapport de signal sur bruit (S/B). Afin de connâıtre la réponse physique recherchée, les
expérimentateurs ont souvent recours à des moyens statistiques. L’estimation par la variance
est un de ces moyens, elle permet d’augmenter le rapport S/B lorsque le bruit est de type
aléatoire.

La variance s(n) de N ′ signaux est donnée par :

s(n) =
1

N ′

N ′
∑

k=1

sk(n) (A.3)

En injectant (A.2) dans l’expression de la variance, il vient :
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s(n) =
1

N ′

N ′
∑

k=1

s(nTe+∆T (t, k)) (A.4)

Or l’espérance mathématique de la variable s(n) peut aussi être reliée aux valeur de s(n)
et à leur densités de probabilité P (s) :

s(n) =
1

N ′

+∞∑

−∞

sk(nTe+∆T (t, k))P (sk(nTe+∆T (t, k))) (A.5)

La distribution de ∆T est en forme de gaussienne, ce qui peut être justifié par la suite
en analysant les traces d’intercorrelation. L’écart type de cette distribution est défini comme
étant la valeur de la gigue. L’expression (A.6) devient :

s(n) =
1

N ′

+∞∑

−∞

sk(nTe +∆T (t, k))
1

σ
√
2π

exp−
(t−nTe)2

2σ2 (A.6)

D’après la définition du produit de convolution, il vient :

s(n) = s(t)⊗ 1

σ
√
2π

exp−
(t−nTe)2

2σ2 (A.7)

La dernière équation montre que la gigue combinée à une estimation des signaux par
leur variance a tendance à moyenner localement les signaux. La partie qui suit va quantifier
la relation qu’il y a entre cette sommation locale et la chute de bande passante. La figure
A.1 illustre cette chute de bande passante due à la sommation de points numérisés par un
système présentant une gigue.

A.2 Relation entre la valeur de la gigue et la bande

passante d’un système

Le calcul de la bande passante d’un système se fait en déterminant la fréquence f−3 dB

fréquence pour laquelle la réponse de ce système est atténuée de 3 dB lorsqu’il est excité
par une impulsion temporelle (autrement dit un dirac). Dans le cas présent, il suffit de
faire la transformée de Fourrier du produit de convolution présenté au dessus A.7, lorsque
s(t) = δ(0). Il en vient :

s(f) = s0 exp
−(2πσf)2 (A.8)

La fréquence de coupure f−3 dB est la fréquence pour laquelle l’amplitude des signaux est
divisée par

√
2 :

s(f−3 dB) =
s0√
2

(A.9)
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Figure A.1: L’estimation de la réponse transitoire d’un matériau, dans le cadre d’une
expérience pompe-sonde, se fait en calculant la variance de N acquisitions. En supposant
que l’échantillon possède une réponse parfaitement reproductible et que la gigue du système
soit nulle, c’est à dire que le temps d’échantillonnage Te soit parfait, l’estimateur final repro-
duira parfaitement la réponse de l’échantillon. Si en revanche Te présente une fluctuations
aléatoires ∆T (i, j) qui varie non seulement pour différents points d’un même signal mais
aussi pour les points de signaux différents qui doivent être sommés, alors l’estimateur fi-
nal sera dégradé. Cette dégradation se manifestera par un lissage temporel de la dynamique
enregistrée.

Il vient en remplaçant s(f−3 dB) par son expression :

f−3 dB =

√
log 2

2
√
2πσ

∼ 0.09
1

σ
(A.10)

Le produit de la bande passante par la valeur de la gigue rms d’un système est donc
sensiblement égal à un dixième.
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Annexe B

Relation entre le spectre d’un signal
mesuré et la gigue temporelle.

B.1 Définition des termes.

Soit un signal V (t) de fréquence nominale υ0. L’expression de V (t) est :

V (t) = [V0 + ε(t)] sin(2πυ0t + φ(t)) . (B.1)

L’introduction des quantités aléatoires ε(t) et φ(t) permet de prendre en compte des
fluctuations respectives d’amplitude et de phase du signal. La phase instantanée Φ(t) du
signal, est définie comme étant la quantité :

Φ(t) = 2πυ0t + φ(t) . (B.2)

La fréquence instantanée υ(t) d’un signal est définie comme étant le rapport de la dérivée
temporelle de la phase divisée par 2π :

υ(t) =
1

2π

dΦ(t)

dt
= υ0 +

1

2π

dφ

dt
= υ0 +∆υ(t) . (B.3)

La fréquence instantanée υ(t) d’un signal est donc donnée par sa valeur nominale υ0, à
laquelle s’ajoute une composante aléatoire ∆υ(t).

Le problème est que la fréquence instantanée d’un signal est une grandeur qui n’est pas
directement observable[27]. Les chercheurs qui travaillent sur le sujet ont donc recours à
des estimateurs. Deux types d’estimateurs sont utilisés : les estimateurs fréquentiels et les
estimateurs statistiques. Dans le chapitre 1 de ce manuscrit, l’écart type des périodes a été
mesuré pour définir la valeur de la gigue et il a été expliqué à plusieurs reprises dans le corps
du texte que la valeur de la gigue dépendait des bornes sur laquelle le bruit de phase était
intégré. Cet annexe établit le lien entre la valeur de la gigue d’un signal mesuré et la densité
spectrale de ce dernier afin de prouver cette dernière affirmation.

115



B.2 Relations entre la densité spectrale de signal me-

suré, le bruit de phase et le bruit de fréquence

La densité spectrale du signal V (t) est donnée par [27, 123] :

SV (f) =
V 2
0

2

(
δ(f − υ0) + STSφ (f − υ0) + STSA (f − υ0)

)
, (B.4)

où STSφ et SAφ sont respectivement les densité spectrale monolatérales des bruits de phase et
d’amplitudes et δ(f − υ0) la distribution de Dirac centrée en υ0. Il vient :

STSφ (f − υ0) =
2

V 2
0

SV (f)− δ(f − υ0)− STSA (f − υ0) . (B.5)

Le bruit fréquentiel peut être déterminé en utilisant cette dernière relation et l’équation
(B.3) :

STSυ (f − υ0) =
( f

2π

)2
STSφ (f − υ0) =

( f

2π

)2
( 2

V 2
0

SV (f)− δ(f − υ0)− STSA (f − υ0)
)

, (B.6)

et donc :

STSυ (f) =
( f

2π

)2
STSφ (f) =

( f

2π

)2
( 2

V 2
0

SV (f + υ0)− δ(f)− STSA (f)
)

. (B.7)

Cette dernière relation montre que la densité spectrale du bruit de fluctuation des fréquences
d’un oscillateur est surtout contenue dans les fréquences élevées du bruit de phase.

B.3 Relation entre la densité spectrale du bruit de

fréquence et de la gigue mesurée

Dans la suite de cette démonstration, il sera supposé que les fluctuations de fréquence
ont une valeur moyenne nulle : la valeur moyenne de la fréquence du signal étudiée est f0.
Par conséquent, l’écart type des fluctuations de fréquence est donné par :

〈∆υ2(t)〉 = lim
T→∞

1

T

∫ T/2

−T/2

∆υ2(t)dt . (B.8)

En utilisant le théorème de Parceval, il vient :

〈∆υ2(t)〉 = lim
T→∞

1

T

∫ T/2

−T/2

∆υ2(t)dt =

∫
∞

0

S∆υ(f)df . (B.9)

La relation qui existe (règle de trois) entre la gigue spectrale et temporelle est donnée
par
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〈∆T 〉 = ∆υ

(υ0 +∆υ)υ0
≈ ∆υ

(υ0)2
. (B.10)

Il vient en combinant (B.7) , (B.9) et (B.10) il vient :

〈∆T 2〉 = 1

(υ0)4

∫
∞

0

( f

2π

)2
( 2

V 2
0

SV (f + υ0)− δ(f)− STSA (f)
)

df . (B.11)

et donc il vient :

〈∆T 〉 =
1

(υ0)2

√
∫

∞

0

( f

2π

)2
( 2

V 2
0

SV (f + υ0)− δ(f)− STSA (f)
)

df (B.12)

=
1

(υ0)2

√
∫

∞

0

STSφ df . (B.13)

Ce dernier résultat montre que la gigue est surtout contenu dans les hautes fréquences
du bruit de phase. De plus, il montre bien que la valeur de la gigue dépend des bornes
d’intégration du bruit de phase qui dans la pratique sont finies.
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Annexe C

Mode d’adhésion de la particule au
substrat : résolution linéaire.

Le calcul liant le mode de vibration d’adhésion au rayon d’une particule, dont le résultat
a été présenté dans la partie 3.2.2.2.2 est ici développé.

Pour calculer le mode propre d’adhésion d’une nanoparticule au substrat, il faut dans un
premier temps prendre en considération les forces auxquelles elle est soumise. Traditionnelle-
ment deux forces sont à prendre en compte : la première la force de Van der Walls qui possède
un caractère attractif, la seconde, quant à elle est répulsive : c’est la force de Hertz[124, 125].
Ces deux forces sont liées au rayon de la sphère r à considérer, à la distance de pénétration
h, à l’énergie d’adhésion ϑ et au module d’Young conjugué E par la relation[124] :

F = −2πrϑ+ h
3
2 r

1
2E , (C.1)

où la valeur de E est donnée par :

E =
2

4

(1− ν2

E
+

1− ν2
p

Ep

)

, (C.2)

avec E, Ep, ν et νp respectivement les coefficients d’Young et de Poisson du substrat et de
la particule. Cette force dérive d’un potentiel d’interaction U dont la valeur est donnée par :

U = −2πrhϑ+
2

5
h

5
2 r

1
2E . (C.3)

La représentation de la valeur du potentiel en fonction de la profondeur du contact,
illustrée par la figure C.1, montre l’existence d’un puit de potentiel à la profondeur h0.

La position d’équilibre de la nanoparticule, posée sur le substrat peut être déterminée en
trouvant quelle est la position h0 pour laquelle la dérivée du potentiel U s’annule. La force
F dérivant de ce potentiel U , cela revient à trouver la valeur de h0 pour laquelle F s’annule.
En utilisant l’équation (C.1), il vient immédiatement :
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Figure C.1: La position d’équilibre de la particule ne se situe pas en surface du substrat
mais à une profondeur h0, là ou le potentiel d’interaction U est minimal. Lorsque la particule
se met en mouvement, suite à une excitation, la seule translation d’ensemble qu’elle puisse
avoir, à l’étude de la symétrie du problème est un mouvement porté par la normale à la
surface sur laquelle elle est déposée.

h0 =
(2πϑ

E

) 2
3

r
1
2 . (C.4)

La position à l’équilibre de la nanoparticule n’est pas en surface : celle-ci interpénètre
légèrement dans le substrat comme l’illustre la figure C.2.

Pour un petit déplacement δh autour de sa position d’équilibre h0, la force qui s’applique
à la bille est donnée par :

F (h0 + δh) = −2πrϑ+ (h0 + δh)
3
2 r

1
2E (C.5)

= −2πrϑ+ h
3
2
0 (1 +

δh

h0
)
3
2 r

1
2E (C.6)

∼ −2πrϑ+ h
3
2
0 (1 +

3

2

δh

h0
)r

1
2E . (C.7)

En linéarisant le problème, la raideur k du contact peut être déterminée en calculant la
dérivée de F en h0, il vient :
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Figure C.2: La position d’équilibre de la particule ne se situe pas en surface du substrat mais
à une profondeur h0, là ou le potentiel d’interaction U entre la particule et le substrat est
minimal. Lorsque la particule se met en mouvement, suite à une excitation, la seule transla-
tion d’ensemble qu’elle puisse avoir, à l’étude de la symétrie du problème est un mouvement
porté par la normale à la surface sur laquelle elle est déposée.

k =
dF (h0)

dh
= −3

2
(h0r)

1
2E . (C.8)

En remplaçant h0 par son expression donnée par (C.4), il vient :

k =
3

2

(2πϑ

E

) 1
3
r

2
3 (C.9)

Toujours en s’appuyant sur l’hypothèse de linéarité, le mode propre ω0 d’oscillation de
l’adhésion de la particule sur son substrat est relié à la masse de la particule m par la
relation :

ω0 =

√

k

m
(C.10)

Il vient en exprimant m par 4
3
r3ρp et k par son expression (C.9) :

ω0 =

√
√
√
√
√

3
2

(
2πϑ
E

) 1
3
r

2
3

4
3
r3ρp

=

√
√
√
√
√

9
8

(
2πϑ
E

) 1
3

ρp
r−

7
6 (C.11)

∝ r−
7
6 (C.12)

Alors que le mode propre d’une sphère est inversement proportionnel à son rayon, le
mode d’adhésion est quant à lui inversement proportionnel au rayon selon la loi de puissance
ci-dessus.
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[68] D. Royer et E.Dieulesaint : Ondes élastiques dans les solides, tome 1 : Propagation
libre et guidée. Masson, Paris, 1997.

[69] T. W. Murray, S. Krishnaswamy et J. D. Achenbach : Laser generation of
ultrasound in films and coatings. Appl. Phys. Lett., 74(23):3561–3563, 1999.

[70] I.Arias et J.D.Achenbach : A model for the ultrasonic detection of surface-breaking
cracks by the scanning laser source technique. Wave Motion, 39(1):61 – 75, 2004.

[71] P. A. Fomitchov, Kromin A. K., Krishnaswamy S. et Achenbach J. D. : Imaging
of damage in sandwich composite structures using a scanning laser source technique.
Composites Part B : Engineering, 35(6-8):557 – 562, 2004.

[72] R. S. Edwards, S. Dixon et X. Jian : Enhancement of the rayleigh wave signal at
surface defects. J. Phys. D : Appl. Phys., 37(16):2291, 2004.

127



[73] T. Valier-Brasier : Propagation acoustique en guides fluides et solides à parois
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Résumé : l’acoustique picoseconde permet l’étude de structures aux dimensions sub-
microniques grâce à l’utilisation d’ultrasons dont le contenu spectral peut s’étendre au-delà
du THz. La génération et la détection de ces ondes sont rendues possibles par l’association de
lasers impulsionnels femtosecondes à des dispositifs de type pompe-sonde. Ce manuscrit de
thèse décrit la mise en place d’une expérience d’imagerie opto-acoustique avec une résolution
spatiale submicronique. L’utilisation combinée d’un échantillonnage optique hétérodyne et
de cavités lasers à bas taux de répétition (50 MHz) permet de gagner plusieurs ordres de
grandeur sur les temps d’acquisition et de disposer d’une très bonne résolution spectrale.
Le manuscrit s’articule autour de trois parties.Dans un premier temps les deux cavités laser
aux taux de répétition légèrement différents permettant l’échantillonnage optique hétérodyne
sont présentées.Puis l’architecture et les performances du système d’asservissement de leur
taux de répétition sont décrites. Dans la seconde partie du manuscrit, l’implémentation de
cette double cavité dans une expérience pompe-sonde est détaillée et la possibilité de détecter
des ondes acoustiques sub-THz avec une résolution de 50 MHz est démontrée. Enfin, dans
le dernier chapitre,la puissance de cette expérience pour réaliser de l’imagerie ultra-rapide
est illustrée au travers de deux exemples : l’étude d’ondes acoustiques de surfaces GHz
dont la dispersion est induite par la présence d’une couche nanométrique et la détection
d’hétérogénéités élastiques submicroniques.

Mots clefs : acoustique picoseconde, imagerie acoustique, échantillonnage optique hété-
rodyne, pompe-sonde, asservissement de peignes de fréquence.

Abstract : acoustic waves in the Gigahertz or Terahertz frequency range allow the mecha-
nical characterization of submicronic structures. The generation and the detection of these
waves can be performed with the use of femtosecond lasers combined with pump-probe se-
tups. This report describes the setting-up of an opto-acoustic imaging experiment with a
submicronic spatial resolution. The association of asynchronous optical sampling with the
use of low repetition rate femtosecond lasers considerably increases acquisition rates and
offers a high spectral resolution, respectively. The first part of this report presents the two
laser cavities with slightly different repetition rates in order to perform asynchronous optical
sampling. The scheme and the performances of the synchronization stage are described. In
the second part, the implementation of this dual-oscillator in a pump-probe experiment is
detailed and the ability to detect sub-THz acoustic waves with a 50 MHz-spectral resolu-
tion is demonstrated. Finally, in the last chapter, the strong potential of this experiment
to perform ultrafast imaging is illustrated through two examples : the measurement of the
dispersion of GHz surface acoustic waves due to the presence of a thin film and the imaging
and the sizing of submicronic elastic heterogeneities.

Key-words : picosecond ultrasonics, acoustic imaging, asynchronous optical sampling,
pump-probe, frequency comb stabilization.
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