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Introduction générale

Au début des années 1880, l'effet photoélastique, c’est-a-dire la génération d’ondes
sonores avec de la lumiére, a été observé par A. G. Bell lors de la conception du photophone
[1-3]. Cet effet permet de transmettre une onde sonore en modulant et en focalisant
un faisceau lumineux sur des matériaux absorbants. Cette invention fiit cependant vite

oubliée a cause des nombreuses contraintes techniques.

Ce n’est qu’en 1960, grace a la création des lasers [4], que I'idée développée par Bell est
reprise. En focalisant un faisceau laser, c’est-a-dire une onde électromagnétique unidirec-
tionnelle de haute énergie, sur un matériau absorbant a la longueur d’onde du faisceau, la
brusque élévation locale de température engendre une contrainte thermique dans 1’échan-
tillon. Cela crée des ondes acoustiques qui se propagent dans ce dernier. En 1963, R. M.
White [5] montre la possibilité de générer des ondes acoustiques sur différents types de
matériaux : métaux, semi conducteurs, liquides. A travers ses résultats, il établit la capa-
cité de générer des ondes acoustiques ayant une fréquence de 'ordre du mégahertz et de
mesurer les propriétés élastiques mais aussi thermiques des matériaux a une échelle micro-
métrique. Cependant, la technologie laser de 1’époque, malgré ses nombreuses avancées,
ne permet pas de surpasser les bandes de fréquences acoustiques accessibles en utilisant
des transducteurs piézoélectriques. Dans les années 1970, les premiers lasers délivrant des
impulsions subpicosecondes [6] font leur apparition. Les fréquences acoustiques, théori-
quement accessibles avec de telles impulsions, peuvent atteindre le terahertz 1a ou les
transducteurs piézoélectriques sont limités au gigahertz. A partir de cette période, le
procédé de génération d’ondes acoustiques par l'utilisation d’impulsions laser progresse

énormément.



Introduction générale

Durant la premiére moitié des années 1980, ’équipe de H. J. Maris, a I'université
Brown aux Etats-Unis, utilise cette nouvelle technologie pour démontrer qu’il est possible
de générer mais aussi de détecter des ondes acoustiques par ’utilisation d’impulsions lasers
ultracourtes |7]. Deux ans plus tard, la théorie de ce processus de génération et de détec-
tion ainsi que des mesures sur des films métalliques sont présentées par la méme équipe [8|.
[’acoustique picoseconde est ainsi née. Pendant cette méme période, les mesures interféro-
métriques de phénomeénes ultrarapides (de Iordre de quelques dizaines de femtosecondes
a quelques centaines de picosecondes) émergent sous I'impulsion de C. L. Tang [9] dans
le domaine de 'optique non linéaire. Cette technique fit trés rapidement reprise dans
de nombreux domaines notamment dans la physique de la matiére condensée [10-14].
Cependant, il faudra attendre 'année 1996 pour que les premiers montages interféromé-
triques soient intégrés a des dispositifs d’acoustique picoseconde [15,16]. L’avantage des
montages interférométriques intégrés aux dispositifs d’acoustique picoseconde réside dans
leur capacité a pouvoir mesurer les composantes réelle et imaginaire du changement du

coefficient de réflexion.

Grace a I’émergence des lasers femtosecondes et a la possibilité de générer des ondes
acoustiques trés hautes fréquences, les domaines d’utilisation des techniques d’acoustique
picoseconde se sont multipliés, notamment dans le controle non destructif pour les do-
maines de la microélectronique et de la nanotechnologie [17]. En effet, I’acoustique pico-
seconde est particuliérement adaptée car, d’une part cette technique est sans contact et
d’autre part, ces dispositifs offrent la possibilité de changer rapidement la position de la
zone & analyser. Aujourd’hui, cette méthode est également utilisée pour caractériser des
nanoobjets uniques [18-27|des ensembles de nanoparticules [28-33], des fibres de carbone
micrométriques [34], Patténuation des phonons dans des polymeéres [35], dans des quasi-
cristaux [36] ou dans le mercure [37] ou la mesure des propriétés mécaniques d’une cellule

biologique unique [38-42].

Les ultrasons peuvent pénétrer a 'intérieur des milieux biologiques sans les endomma-
ger. Il est alors possible d’imager les structures internes de ces milieux, la résolution de
I'image augmentant avec la fréquence des ultrasons utilisés. Plus la fréquence des ondes
acoustiques est grande plus elles sont sensibles aux variations a petites échelles. L’acous-

tique picoseconde permet de générer des ultrasons de plusieurs dizaines de gigahertz de
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fréquence, permettant ainsi une caractérisation des milieux biologiques & une échelle sub-

micrométrique.

En 2008, la premiére application biologique de 1’acoustique picoseconde est réalisée
a Bordeaux [38|. Depuis, un des axes de recherche de I’équipe Ultrasons Laser concerne
I’étude et la caractérisation de milieux biologiques. [’objectif est de réaliser une imagerie
acoustique d’une cellule biologique a ’échelle nanométrique. Pour cela il est nécessaire
d’une part de pouvoir générer et détecter des ondes acoustiques gigahertz, et d’autre
part d’avoir accés a un montage d’acoustique picoseconde permettant de trés nombreuses
acquisitions en un temps court afin de pouvoir réaliser des cartographies. Cela a été
mis en place durant la thése de A. Abbas [43]|, période pendant laquelle un banc de
mesure pompe-sonde d’acoustique picoseconde hétérodyne (ou asynchrone) [44-47] a été
entiérement développé et caractérisé. Il a ainsi été montré que ce dispositif est capable de
réaliser trés rapidement des images de la propagation d’ondes de surface ou de la réponse

acoustique de particules d’or submicroniques individuelles.

L’objectif de cette thése est de modéliser, d’intégrer et de réaliser la caractérisation
expérimentale d’un montage interférométrique a chemin commun au montage d’acoustique
picoseconde existant afin de mesurer des vitesses d’interface induites par la propagation
d’ondes acoustiques. Pour cela nous avons besoin de décrire la génération et la détection
d’ondes acoustiques par 'utilisation d’'impulsions lasers dans une expérience d’acoustique
picoseconde en réflexion. Nous effectuerons ensuite la détection d’ondes acoustiques sur
différents échantillons afin d’obtenir des signaux de référence nous permettant par la
suite d’analyser les mesures qui seront réalisées en interférométrie. Un état de ’art sur
les différentes techniques existantes réalisant la détection de déplacement d’interface sera
présenté afin de pouvoir comparer ces méthodes avec l'interféromeétre développé durant
cette thése. Suite & cela, nous décrirons le principe puis la modélisation de I'interférométre
a chemin commun utilisé. Puis, une caractérisation expérimentale sera réalisée. Nous
présenterons alors des mesures interférométriques effectuées sur les échantillons utilisés
précédemment qui ont permis d’acquérir des signaux de référence. Nous pourrons alors

comparer les résultats pour justifier le fonctionnement du montage.
Le manuscrit s’organise autour de trois chapitres.

Le premier chapitre commencera par exposer les principes de génération et de détection
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des ondes acoustiques dans une expérience d’acoustique picoseconde. Nous expliquerons
le fonctionnement du montage d’acoustique picoseconde utilisé pour la détection d’ondes
acoustiques en réflexion. Ensuite, nous présenterons des mesures en réflectométrie per-
mettant de détecter des ondes acoustiques soit dans un milieu fortement absorbant soit
dans un milieu transparent aux longueurs d’ondes considérées. Ces mesures serviront lors
de la caractérisation de 'interférométre. Enfin, nous détaillerons les différentes techniques
actuellement utilisées en acoustique picoseconde pour réaliser une détection dépendant
du déplacement d’une interface.

Dans le deuxiéme chapitre nous expliquerons le principe de fonctionnement de I’in-
terférométre que nous souhaitons utiliser. Puis nous développerons une modélisation de
ce dernier. Dans un premier temps, nous détaillerons le calcul de I'expression de l'inten-
sité en sortie de l'interférométre en considérant un échantillon non perturbé. Dans un
second temps, nous exprimerons la variation de l'intensité induite par une perturbation
de I’échantillon par une impulsion lumineuse. De plus, dans ces deux cas, nous explicite-
rons 'influence des biais expérimentaux sur les différentes expressions de 'intensité. Nous
montrerons que cet interférométre permet de mesurer indépendamment la dérivée tempo-
relle de 'amplitude ou la dérivée temporelle de la phase du changement de réflectivité en
ajustant I'orientation d’un polariseur et d’une lame quart-d’onde.

Enfin, dans le troisiéme chapitre, nous réaliserons une caractérisation expérimentale
de linterférométre. Tout d’abord, nous quantifierons les biais expérimentaux présentés
lors de la modélisation de l'interféromeétre. Ensuite, nous illustrerons les mesures interfé-
rométriques a travers des expériences menées sur un échantillon fortement absorbant puis
sur un échantillon transparent. Nous comparerons ces mesures a celles présentées lors du
premier chapitre afin de confirmer le bon fonctionnement de I'interférométre. Pour finir,

nous décrirons les perspectives ouvertes par 1'utilisation de 'interférométre développé.
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Chapitre 1. Interférométrie en acoustique picoseconde




C. Bukowski

The problem with the world is that the intelligent people are full of doubts

while the stupid ones are full of confidence.

Dans cette partie nous allons d’abord décrire les mécanismes permettant la détection
d’ondes en acoustique picoseconde en utilisant un montage classique de réflectométrie.
Par la suite, nous utiliserons cette description pour justifier le fonctionnement du mon-
tage interférométrique développé. Nous verrons qu’une impulsion lumineuse focalisée sur
un échantillon génére une onde acoustique qui se propage dans le milieu. Une deuxiéme im-
pulsion permet alors de détecter les changements de réflectivité transitoire de 1’échantillon
induits par la propagation de 'onde acoustique. Ce changement de réflectivité transitoire
dépend de la déformation induite par ’absorption d’une impulsion laser ainsi que du
déplacement de surface créé par 'onde acoustique se propageant dans le milieu. Nous
présenterons ensuite le banc de mesure d’acoustique picoseconde utilisé dans ce travail
de thése et qui repose sur 1’échantillonnage optique hétérodyne, appelé aussi échantillon-
nage optique asynchrone (ASynchronous OPtical Sampling ou ASOPS en anglais). Nous
exposerons les résultats issus de mesures effectuées sur un échantillon présentant soit une
forte soit une faible absorption optique. Un montage classique de réflectométrie permet
de mesurer un signal qui dépend de la déformation. Afin de détecter les déplacements de
surfaces induits par I’onde acoustique a la surface du matériau, des dispositifs interféro-

métriques, en autre, peuvent étre utilisés. Nous présenterons alors un état de I’art de ces
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différentes techniques utilisées jusqu’a présent en acoustique picoseconde.




1.1. Principe de [’acoustique picoseconde

1.1 Principe de Pacoustique picoseconde

1.1.1 Génération des impulsions acoustiques

La génération d’'une perturbation acoustique est réalisée par I’absorption d’une impul-
sion lumineuse par un échantillon, par exemple un film absorbant (cf. figure 1.1). Cette
absorption est traduite par une élévation soudaine de la température de la zone éclairée.
Cette élévation de température provoque une dilatation rapide de I’échantillon, couplée a

des contraintes thermomécaniques, et qui a pour effet de générer des ondes élastiques.

Faisceau laser

profondeur de pénétration $
optique &

[

z

FIGURE 1.1: Configuration géométrique de la génération d’une perturbation acoustique par
absorption d’une impulsion lumineuse.

L’énergie W (z,t) absorbée par unité de volume a la profondeur z dans ’échantillon
s'écrit [8] :
(1-R)Q

W(zt) = s PP H D), (1.1)

avec S la surface éclairée par 'impulsion incidente, R le coefficient de réflexion optique a
la surface du matériau, ¢ la profondeur de pénétration optique, ) I’énergie de I'impulsion
optique et H(t) la fonction d’Heaviside.

Ce dépot d’énergie induit une élévation de température dans le film absorbant. A
I’échelle des temps caractéristiques associés aux ondes acoustiques considérées dans la
suite du manuscrit (> 10ps), ’élévation de température peut étre considérée comme

instantanée. L’apport d’énergie W (z,t) induit une variation de la température :
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W(z,t)
C,

AT(z,t) = (1.2)

avec () la capacité calorifique du matériau. Dans un second temps, cette élévation de
température crée une contrainte thermique dans le volume du matériau et entraine une

déformation. Cette contrainte thermique est définie par :

ol (z,t) = = CijuPulT(z,1t), (1.3)
kl

ou [y représente les composantes du tenseur de dilatation et Cj;; les composantes du
tenseur d’élasticité. Dans la configuration étudiée, la profondeur de pénétration optique o
et I’épaisseur des matériaux servant de transducteur sont faibles comparées au diamétre
de la surface éclairée par I'impulsion incidente. En effet, la dimension de la tache focale
d’une impulsion est limitée par la diffraction optique, ce qui dans notre cas donne une
tache focale de I'ordre d’'un micrométre de diamétre. Ainsi, grace a ces hypothéses, nous
pouvons nous ramener a un probléme & une dimension (selon z) [8]. Afin de simplifier les
écritures nous omettrons, par la suite, les indices spécifiant cette direction. La contrainte

thermique s’écrit alors [8,48] :

O'th(Z, t) = —BAT<011 + 2012)
38B(1-R)Q

—z/d
5C.5 e *I°H(t), (1.4)

avec 3 le coefficient de dilatation thermique et B = (CL;C”) le module de compressibilité

(la notation contractée a été employée pour les coefficients du tenseur d’élasticité).

Ce champ de contrainte thermique produit une déformation élastique qui se propage
dans I’échantillon. Cette déformation n(z,t) est reliée a la contrainte mécanique par la loi

de Hooke :

om(2,t) = ov’n(z, 1), (1.5)

avec o la masse volumique et v la vitesse suivant 1’axe z de ’'onde acoustique longitudinale
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pour le matériau considéré. La contrainte totale est la somme des contraintes mécanique

et thermique définies respectivement par oy, et oy, :

o(z,t) = om(z,t) + owm(z, 1) (1.6)

= ov*n(z,t) + ow(z, t).
De plus, la déformation est reliée au déplacement par

Ju(z,t)
9z

n(z,t) = (1.7)

avec u(z,t) le déplacement suivant la direction z. Ainsi, avec les résultats des équations

1.4 4 1.7, la contrainte totale devient :

,0u(z,t)

5 ov’noe *° H (t), (1.8)

o(z,t) = ov

avec 1)y le parameétre sans dimension qui détermine I’amplitude de la déformation induite

par I'impulsion laser,

_38B(1-R)Q

= 1.
"o oov2C,S (1.9)

La relation fondamentale de la dynamique permet de relier la contrainte o(z,t) et le

déplacement u(z,t) par :

Q82u(z, t)  Oo(z,t)

1.10
ot? 0z (1.10)
[’équation de propagation du déplacement u(z,t) s’écrit donc,
Pu(z,t) 1 0*u(z,t
ulzt)  LOuEt) Mgy, (1.11)

022 v2  Ot? )

Cette équation de propagation peut se résoudre par 1'utilisation d’une transformation
de Fourier temporelle. Nous obtenons ainsi une expression de la déformation dans le

domaine de Fourier de la forme [48] :
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(%)2 —iﬁz_i_ (%)2 —z/6> H
AR IR (LA (), (1.12)
()" + () (2)"+ ()

c
avec H(w) la transformée de Fourier de la fonction d’Heaviside. L’expression de la défor-

77(2%0) =T <

mation temporelle 7(z,t) s’obtient par calcul de la transformée de Fourier inverse,

n(z,t) =no /+ < - 2(”) - SeTivE 4 - 2(%) - 26_2/6> H(w)e™'dw. (1.13)
- \($)"+ () &)+ G)
Aprés intégration la déformation prend la forme [48] :
n(z,t) = % ( (2—e ) e #/° —sgn(z — vt)e"z_”t|/6), (1.14)

avec sgn la fonction signe. Le second terme de cette équation nous permet de voir I'in-
fluence de la pénétration optique sur ’étalement spatial de la déformation. Nous remar-
quons que celui-ci est égal & deux fois la longueur de pénétration optique. La figure 1.2
montre le profil de la déformation en fonction de la profondeur a trois instants diffé-
rents [8]. Nous observons que la déformation a une forme bipolaire. De plus, sur les trois
courbes représentées, nous retrouvons bien que 1’étalement spatial de cette déformation

est le double de la longueur de pénétration optique [8].

Quand t — 0, le profil de déformation est nul; en effet, I’échauffement venant de se
produire, la variation de contrainte interne n’a pas encore impliqué une déformation du
milieu. Lorsque vt/ > 1, seul le premier terme de contrainte statique induit par 1’éléva-
tion de température subsiste a4 proximité de l'interface et persiste dans le temps puisque
la diffusion thermique est négligée dans ce modéle. Le second terme, dont les arguments
en z — vt indiquent un phénoméne propagatif, correspond a I'impulsion acoustique qui se
propage dans le milieu. Si I’'on suppose maintenant que le film est déposé sur un substrat,

I'impulsion acoustique se réfléchit a 'interface couche métallique-substrat avec un coeffi-

. , . . _ Zs—Zm . . , .
cient de réflexion acoustique r,. = T, ou Zgs et Zyr sont les impédances acoustiques
respectivement du substrat et de la couche absorbante. Aprés réflexion sur l'interface, la
déformation acoustique transitoire revient vers la surface libre pour produire un écho, s’y

réfléchit avec un coefficient de réflexion égal & —1 puis se propage de nouveau dans la
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_

ez

Déformation acoustique

Déformation

] L ]
26 45 60 >
Profondeur z

FIGURE 1.2: Profil spatial de la déformation en fonction de la profondeur pour différents
temps. Cette déformation posséde une forme dipolaire. En insert : [’étalement spatial de
l'onde acoustique générée dépend de la profondeur de pénétration optique & de ['impulsion

pompe (d’apres [8]).

couche opaque. Ainsi si 'on décale 1'origine temporelle pour que ¢ = 0 corresponde au

temps d’arrivée du centre de I’écho acoustique sur la surface, la déformation devient :

n(z,t) = % (sgn(z —vt)e PV L sen(z + vt)e'””t'/‘s). (1.15)

La déformation étant égale a la dérivée spatiale du déplacement, le déplacement a la

surface de I’échantillon s’écrit :

u(z=0,t) = / n(z,t)dz = noracde 1/, (1.16)
0

Pour obtenir ces expressions, I'impulsion pompe est supposée de durée nulle. Dans les
expériences présentées dans la suite de ce manuscrit, I'impulsion pompe a une durée de

400 fs. Pendant ce laps de temps, les déformations acoustiques se propagent sur une dis-
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tance d = vt avec v la vitesse de ’onde acoustique. Pour les métaux, la vitesse acoustique
est de 'ordre de 5nm/ps ce qui donne un parcours de 2nm. Cette distance est petite
devant les profondeurs de pénétration optique des métaux qui sont de quelques dizaines

de nanométres [49]. L'effet de la durée des impulsions optiques sera donc négligé.

1.1.2 Détection des impulsions acoustiques

Nous avons jusqu’a présent synthétisé les mécanismes gouvernant la génération d’une
déformation suite a ’absorption d’une impulsion lumineuse. Cette déformation modifie

localement la réponse optique de I’échantillon et, en particulier, son coefficient de réflexion.

1.1.2.1 Expression du coefficient de réflectivité dans le cas de faibles pertur-

bations

Pour mesurer cette variation du coefficient de réflectivité, une autre impulsion laser
est utilisée. Elle est appelée impulsion sonde. Suite a la réflexion sur l’échantillon, le
champ électrique de la sonde s’écrit E, = rE;,, avec E;, le champ électrique incident. Le

coefficient de réflexion r peut se mettre sous la forme suivante :

r(t) = ro + Ar(t), (1.17)

avec 1 le coefficient de réflexion sans perturbation et Ar(t) la variation du coefficient de
réflexion. En faisant apparaitre la variation p de 'amplitude et la variation ¢ de la phase

du changement du coefficient de réflectivité, r(¢) s’exprime par :

r(t) = ro(1 4 p(t))e®. (1.18)

Dans les expériences d’acoustique picoseconde, le changement relatif de réflectivité
induit est faible (1073 —107°) [8]. Ainsi, en considérant de faibles variations, la réflectivité

de I’échantillon perturbé devient en effectuant un développement limité au premier ordre

en p(t) et p(t) :
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r(t) = ro(1+ p(t) + ig(t)). (1.19)

Le changement relatif de réflectivité s’écrit alors :

Ar(t)  r(t) —ro
ro ro (1.20)
= p(t) + ip(t).

La variation totale de réflectivité relative induite par un champ acoustique a pour

expression [15,50,51] :

Ar(t) . . On 4n
o = —22k0u(0, t) + Zkoa—nm

/ e?konzp (2 t)dz. (1.21)
0

Nous allons & présent expliquer 1’origine de chacun des termes de I’expression précé-

dente.

1.1.2.2 Contribution du déplacement d’une interface a la réflectivité transi-

toire

On suppose que le faisceau sonde est en incidence normale sur la surface de 1’échan-
tillon. Lorsque la surface de I’échantillon n’est pas perturbée, le champ électrique incident
E;, est partiellement réfléchi par la surface de 1’échantillon. Nous notons E,, le champ

électrique réfléchi tel que :

Ero (t) = ’I"()Ein(t). (122)

Supposons maintenant que la surface de I’échantillon se déplace d’une quantité (0, t)
suivant sa direction normale, le champ électrique réfléchi E, est déphasé par rapport au

champ E, . Cette situation est représentée sur la figure 1.3.
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Le déphasage ¢ entre ces deux champs est relié a la différence de marche 2u(0, t) entre

les deux ondes par :

© = —2kou(0,1), (1.23)

avec kg le vecteur d’onde du champ électrique dans le vide. Il est alors possible d’exprimer

le champ E, en fonction du champ incident E;, :

E, = ¢ 2hou0, B (1.24)

La réflectivité r(t) de la surface de I’échantillon excité est donc égale a :

r(t) = roe” 2kou, (1.25)

Le déplacement de l'interface u(0,t) est faible par rapport a la longueur d’onde du
champ électrique, ainsi un développement limité au premier ordre par rapport a kou(0,t)

peut étre réalisé.

E,
o}
(UT(OJR )] POV AT
0 oo
7 v Echantillon Echantillon
non perturbé perturbé

FIGURE 1.3: Réflexion du champ électrique par un échantillon non perturbé et par un
échantillon perturbé dont la surface est en mouvement. Les champs électriques E,, et E,
sont déphasés d’une quantité ¢ = —2kyu(0,1).
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Le changement relatif de réflectivité suite au déplacement d’une interface est alors

exprimé par :

Ar(t) ro(1 — 2ikou(0,t)) — ro
To To
= —2ikou(0, ). (1.26)

1.1.2.3 Contribution du couplage photoélastique a la réflectivité transitoire

Le second terme de 1’équation 1.21 décrit la contribution du couplage photoélastique
a la variation de réflectivité d’'un échantillon parcouru par une perturbation acoustique.
L’importance du couplage photoélastique dépend du matériau et est donnée par le coeffi-
cient photoélastique On/0n, ou n est 'indice de réfraction du milieu et 7 la déformation.

En I’absence d’ondes acoustiques, les amplitudes des champs électriques réfléchis et
transmis ne dépendent que de l'indice n du matériau. Les coefficients de réflexion et de
transmission d’une onde lumineuse traversant l'interface air/matériau sont donnés par les

relations suivantes :

1—n
rs = 1

o (1.27)
= ——.

1+n

De chaque coté de l'interface, les champs électriques dans les deux milieux sont reliés

par la relation matricielle suivante [51,52] :

Aajir 1 1 (] Amat

== , (1.28)
bair tl T1 1 bmat

avec a,;, 'amplitude du champ incident & linterface air/matériau, by, ’amplitude du
champ traversant l'interface matériau/air, am,, 'amplitude du champ transmis a l'inter-
face air/matériau, by, 'amplitude du champ incident a I'interface matériau/air. Ceci est
résumé sur la figure 1.4.

Lorsque 1'onde acoustique se propage au sein d’un milieu, celui-ci est perturbé lo-
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Onde acoustique

N
v

air a

mat >

bair bmat b

out

n n+An n

FIGURE 1.4: Interaction d’un champ électrique avec une perturbation acoustique située en
z. L’onde électrique se propage dans un milieu d’indice variable.

calement. Nous pouvons schématiser cela comme une perturbation locale de 'indice du
milieu & une profondeur z sur une épaisseur dz. Ainsi le champ électrique va successi-
vement traverser un milieu d’épaisseur z non perturbé d’indice n, rencontrer l'interface
entre la couche non perturbée et perturbée, traverser une couche d’épaisseur dz et d’indice
n + An perturbée par 'onde acoustique, une seconde interface entre un milieu perturbé
et non perturbé et enfin se propager dans une couche non perturbée d’indice n. Le champ

électrique en profondeur est relié au champ a la surface de I’échantillon par I’expression :

air 1 1 7 e oz 0 Lo
_ 1 | 2 (1.29)
bair titols ro1 0 etkonz ro 1
e—iko(n+An)dz 0 1 s Qout
0 etko(n+An)dz rs 1 bout 7

avec oy I'amplitude du champ transmis a U'interface perturbé/non perturbé, by, ’am-
plitude du champ incident a I'interface non perturbé/perturbé, ry et ty les coefficients de
réflexion et de transmission a U'interface non perturbé/perturbé, r3 et t3 les coefficients de

réflexion et de transmission a l'interface perturbé/non perturbé (cf. figure 1.4). La matrice

efikonz 0

(1.30)

0 eikonz

— 18 —



1.1. Principe de [’acoustique picoseconde

modélise la propagation d'une onde acoustique au sein d’une couche d’épaisseur z et

d’indice n et la matrice

e—iko (n+An)dz 0

1.31
0 etko (n+An)dz ( )

modélise la propagation d’une onde acoustique au sein d’une couche d’épaisseur dz et

d’indice n + An.
Le terme b, est nul car le milieu est considéré comme semi-infini. Nous calculons
alors le coefficient de réflectivité totale par la relation r = ZL Ainsi, en utilisant le fait

air

que ro = —r3, la réflectivité totale s’écrit

(Tle—ikonz o T3eikonz>e—iko (n+An)dz 4 T3<eikonz o TITBG—ikonz)eiko (n+An)dz

r(z) =

(efikonz _ TlTBGikonz)efiko(nJrAn)dz + T3<T1€ik0nz _ T3€7ik0nz)eiko(n+An)dz . (132)

La perturbation est supposée faible donc un développement limité au premier ordre en
An de 'expression de r(z) peut étre effectué. De plus, I'étalement spatial de la déforma-
tion est faible devant ’épaisseur du matériau, ainsi un développement limité au premier
ordre en dz est également réalisable. Nous obtenons ainsi, au premier ordre en An et dz

Iexpression de r(z2) :

r(z,t) = 11 4+ iko(1 — r2)e?™ "= An(z, t)dz. (1.33)

La contribution totale de ’effet photo-élastique au coefficient de réflexion s’obtient en

intégrant la déformation sur toute la longueur du matériau, ainsi :

r(t) =ry +iko(l — 7’%)/ e?*onz An(z,t)dz. (1.34)
0

Dans cette expression, nous remarquons que finalement r; représente le coefficient de
réflexion de l'interface air/matériau sans la présence de la déformation. En effet, la contri-
bution au changement de réflectivité est prise en compte dans le second terme de I’équation
précédente. Ainsi nous avons 1’égalité ry = ry. De plus, la variation d’indice An est sup-

posée ici dépendre uniquement du couplage photoélastique. La variation locale d’indice
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peut alors s’écrire en fonction du coefficient photoélastique selon la relation :

An = —n(z,t). (1.35)

Alinsi la contribution totale du couplage photoélastique a la variation relative de la réflec-

tivité est donnée par I'expression [8,15,50,51] :

Ar(t 4 .
r(t) = ikoa—n n / e?konzp (2 t)dz. (1.36)
0

Nous allons maintenant présenter le dispositif d’acoustique picoseconde utilisé dans la
suite de ce manuscrit puis illustrer au travers de mesures expérimentales la détection par
couplage photoélastique d’ondes acoustiques. Nous regarderons dans un premier temps
la réponse d'un échantillon pour lequel I'impulsion détectant I'onde acoustique présente
une faible pénétration optique comparée a la longueur d’onde de 'onde acoustique. Puis
nous illustrerons le cas opposé, a savoir lorsque le matériau au sein duquel se propage
I’onde acoustique présente une faible absorption optique pour l'impulsion réalisant la
détection. Ces deux mesures permettront au chapitre 3 de valider expérimentalement le

fonctionnement de l'interféromeétre développé au cours de cette thése.

1.2 Génération et détection d’ondes acoustiques avec
un dispositif pompe-sonde hétérodyne

Le principe des montages pompe-sonde d’acoustique picoseconde est d’obtenir une
mesure résolue en temps de la variation du coefficient de réflectivité d’un échantillon
perturbé. Cette mesure doit étre réalisée avec une résolution temporelle de quelques pico-
secondes sur une durée de plusieurs nanosecondes. La réalisation de cette mesure néces-
site ’emploi de deux impulsions. Une impulsion excite 1’échantillon et "autre détecte la
perturbation induite par la premiére. Pour reconstituer la dynamique transitoire il faut

introduire un retard temporel variable entre I'impulsion excitatrice et I'impulsion venant
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hétérodyne

sonder I’échantillon. Pour cela il existe différentes méthodes. La premiére historiquement
utilisée, qui sera décrite briévement par la suite, est appelée méthode d’échantillonnage
homodyne et est basée sur 'utilisation d’une ligne a retard mécanique [8]. Nous avons
opté pour une autre technique qui s’est largement répandue depuis une dizaine d’année.
Cette technique est basée sur le principe de I’échantillonnage optique hétérodyne, ap-
pelé aussi échantillonnage optique asynchrone [45] (ASynchronous OPtical Sampling ou
ASOPS en anglais). Nous expliquerons dans un premier temps son principe en détails.
Ensuite nous présenterons des mesures de variation du coefficient de réflectivité effectuées
avec un banc pompe-sonde hétérodyne sur un film métallique puis sur une couche de
silice. Ces mesures serviront dans le dernier chapitre & analyser les résultats obtenus avec

I'interférométre développé.

1.2.1 Principe de I’échantillonnage homodyne

[’échantillonnage homodyne consiste a séparer dans un premier temps les trajets de
I'impulsion pompe et de "impulsion sonde. La longueur du trajet de I'impulsion sonde
est controlée grace a une ligne & retard constituée d’un jeu de miroirs et d’une platine
de translation mécanique. La distance parcourue par 'impulsion sonde avant d’étre re-
combinée avec 'impulsion pompe est donc ajustable. Ainsi, le décalage temporel entre
les impulsions pompe et sonde est variable et permet une reconstruction compléte de
la réponse transitoire de I’échantillon. Le mouvement de la platine de translation, pour
controler le retard entre I'impulsion pompe et I'impulsion sonde, induit des vibrations
mécaniques ce qui a pour effet de rajouter une source de bruit supplémentaire aux divers
bruits de mesures. Pour effectuer une mesure il est nécessaire de moyenner plusieurs ac-
quisitions pour avoir un signal avec un bon rapport signal-sur-bruit. L’acquisition d'une
mesure peut prendre plusieurs dizaines de minutes. Or, & terme, nous souhaitons effec-
tuer de 'imagerie résolue en temps, ce qui demande I'acquisition d’'un grand nombre de
mesures. L’utilisation du montage basé sur I’échantillonnage homodyne pour réaliser de
I'imagerie demanderait alors plusieurs jours pour réaliser ’acquisition d’une image. C’est
pourquoi nous avons opté pour 'utilisation d’un banc pompe-sonde hétérodyne. En effet,
un banc d’échantillonnage hétérodyne est jusqu’a 100 fois plus rapide [53] pour obtenir un

signal avec un méme rapport signal-sur-bruit. Nous allons donc maintenant décrire cette
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technique.

1.2.2 Principe du dispositif pompe-sonde hétérodyne

L’échantillonnage hétérodyne est une technique basée sur I'utilisation de deux lasers
impulsionnels ayant des taux de répétition légérement différents [45]. Une résolution tem-
porelle subpicoseconde dans les expériences pompe-sonde est atteinte par un asservisse-
ment actif des taux de répétition [43,53,54]. Une étude préliminaire des performances
d’un tel dispositif a été réalisée durant la thése de H. Michel [53]. Par la suite, une ana-
lyse compléte du banc utilisé pour réaliser les mesures présentées dans ce manuscrit a été

effectuée lors de la thése de A. Abbas [43,47].
%
R

R
H [ NPBS
Laser Sonde Objectif de
1028 nm, f Microscope
HWP C——
Laser Pompe PBS '
1042 nm, F+AF Echantillon

FIGURE 1.5: Schéma du dispositif pompe-sonde hétérodyne. Les faisceauxr pompe et sonde
sont recombinés avant d’étre focalisés sur [’échantillon. Une partie de "impulsion sonde
réfliéchie par ’échantillon est prélevée pour étre détectée par un photodétecteur possédant
un étage d’amplification.

Un banc pompe-sonde hétérodyne permet entre autre de s’affranchir des vibrations
mécaniques dues a I'utilisation d’une ligne a retard. Le montage pompe-sonde hétérodyne
est présenté sur la figure 1.5. Le laser sonde fournit des impulsions de durée 330fs a la
longueur d’onde Ay = 1028 nm avec un taux de répétition de f = 48 MHz. Le laser pompe
quant a lui délivre des impulsions de 430 fs a la longueur d’onde A\, = 1042 nm avec un taux
de répétition de f+Af, avec Af = 500 Hz la fréquence de battement entre les deux lasers.
Ce battement de fréquence est stabilisé par une boucle de rétroaction [44]. L’impulsion
pompe est focalisée via un objectif de microscope sur 1’échantillon. Ce dernier absorbe

une partie de ’énergie de 'impulsion pompe, donnant naissance a des ondes acoustiques.
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hétérodyne

La combinaison d’une lame demi-onde (HWP) et d’'un cube polarisant (PBS) permet

de superposer les trajets pompe et sonde. Le faisceau sonde est focalisé par le méme

objectif de microscope sur ’échantillon. Apreés réflexion sur ce dernier, le faisceau sonde

traverse une nouvelle fois 'objectif. Une partie de I'impulsion réfléchie est prélevée par

un cube non polarisant (NPBS) afin d’étre dirigée sur un photodétecteur possédant un

étage d’amplification (Thorlabs, modéle PDB450C). Le photodétecteur mesure l'intensité

de 'impulsion sonde ayant vu I’échantillon perturbé.

Impulsions
pompe

Impulsions
sonde

Réponses de
I'échantillon

Signal mesuré

pompe

H
sonde =
H

Aat=T_ilT

pompes
.

‘Réponsp dilatée.

<€

Période de battement

T,=1/Af

FIGURE 1.6: Principe de [’échantillonnage hétérodyne. Le décalage Af entre les tauz de
répétition des deuz lasers permet d’augmenter le retard pompe-sonde d’une quantité At a
chaque excitation de [’échantillon par ['impulsion pompe. Le signal obtenu correspond a la

réponse physique de [’échantillon dilatée dans le temps (d’apres [43]).
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Nous avons expliqué le principe général d’'un banc pompe-sonde hétérodyne. Nous
allons & présent montrer comment la mesure temporelle du changement de réflectivité
est réalisée grace au battement de fréquence entre les deux taux de répétition des lasers.
Le principe de I’échantillonnage hétérodyne est synthétisé sur la figure 1.6. Supposons
qu’a un certain instant, I'impulsion sonde arrive au méme moment que 'impulsion pompe
sur I’échantillon. Cet instant est appelé coincidence. La différence de fréquence retarde
de plus en plus les impulsions sonde par rapport aux impulsions pompe successives. A
chaque excitation de 1’échantillon par une impulsion pompe, le retard pompe-sonde est

augmenté d’une quantité At :

At = Cstonde - Tpompe

A7
TG AR (1.57)

Af

R F’
ol Tyonde €t Thompe sONt respectivement la durée entre deux impulsions successives des
lasers sonde et pompe.

Ce retard pompe-sonde augmente jusqu’a ce que la sonde soit de nouveau en coinci-
dence avec la pompe. Le temps entre les deux coincidences est égal a l'inverse de la fré-
quence de battement T}, = 1/A f. La réponse transitoire d’un échantillon perturbé obtenue
en étudiant la variation de l'intensité de 'impulsion sonde arrivant sur le photodétecteur
pendant une période de battement correspond a la réponse physique de I’échantillon di-
latée dans le temps. La relation qui lie ’échelle temporelle du temps dilaté Ty, qui
correspond a I’échelle temporelle des acquisitions, et I’échelle du temps physique Thysique,

qui correspond a la véritable dynamique de 1’échantillon, est :

Tphysique _ Af
Tailate f+Af
Y
f .

(1.38)

La rapidité d’acquisition d’un banc pompe-sonde hétérodyne a été exploitée pour
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réaliser la cartographie des propriétés mécaniques de cellules biologiques individuelles [42].
Ces cartographies sont composées de quelques milliers de signaux moyennés. [’utilisation
d’un dispositif hétérodyne permet de réaliser ce type de cartographie en quelques heures.

Nous avons illustré le principe du dispositif pompe-sonde hétérodyne utilisé. Nous
allons maintenant présenter des mesures de réflectivité sur des échantillons successivement,
trés absorbants puis transparents a I'impulsion sonde. Ces mesures serviront de référence,

au chapitre 3, pour analyser le fonctionnement de I'interféromeétre mis en place.

1.2.3 Acquisition de signaux de référence dans un milieu forte-

ment absorbant
1.2.3.1 Description de I’échantillon et du protocole expérimental

Nous avons choisi d’étudier un film fortement absorbant composé d’une couche métal-
lique submicronique de tungsténe déposée sur un substrat de silicium d’environ 500 ym
d’épaisseur. Les énergies des impulsions pompe et sonde sont respectivement de 1nJ et
de 0.5nJ. La configuration est présentée sur la figure 1.7. Les impulsions sont focalisées
par un objectif de microscope x20. La mesure présentée est le résultat d’une moyenne de
200 000 mesures du changement de réflectivité transitoire de I’échantillon.

Faisceau pompe

Faisceau sonde

Tungsténe

NS ¢ Silicium (500 pym)

ANAN

FIGURE 1.7: Représentation de [’échantillon étudié. Une couche submicronique de tungs-
tene est déposée sur un substrat de silicium de 500 um. Le faisceau pompe est absorbé par
le film de tungsténe. L’impulsion sonde détecte le changement de réflectivité transitoire
induit par la propagation des ondes acoustiques suite a [’absorption de ['impulsion pompe.

— 25 —



Chapitre 1. Interférométrie en acoustique picoseconde

1.2.3.2 Analyse de la réponse de I’échantillon de tungsténe

Lors de ’absorption de I'impulsion pompe par la couche de tungsténe, la température
de P’échantillon augmente sur une profondeur dw & 25nm [49] correspondant, en négli-
geant la diffusion thermique, a la longueur de pénétration optique pour le tungsténe a la
longueur d’onde de A, = 1042 nm. La largeur du faisceau pompe au niveau de I'échantillon
est trés supérieure a la profondeur de pénétration optique et a 1’épaisseur de la couche
métallique. La diffraction acoustique subie par les ondes longitudinales sera donc négligée
dans la suite. Lorsque I'onde arrive a I'interface tungsténe/silicium une partie de 1’'onde
est réfléchie par cette interface, et ’autre partie est transmise dans le substrat de sili-
cium. L’onde réfléchie est alors détectée par couplage photoélastique lorsqu’elle atteint a
nouveau la surface libre de I’échantillon (paragraphe 1.1.2.3). A Iinterface tungsténe/air,

I’'onde acoustique se réfléchie et se propage & nouveau dans 1’échantillon.

4
2
3 | ~ 15 — 1
'8 1 At,=107.6 ps |
T x i |
o 2o o 0.5 i
x 14 Or
14 < _Ael |
< -1 : : :
100 300 T 50(0 ) 700 900
emps (ps
- 0 200 400 600 800 1000 1200
Temps (ps)

FIGURE 1.8: Réponse transitoire de [’échantillon de tungsténe. Le pic de coincidence cor-
respond a [’augmentation de la température par [’absorption de ['tmpulsion pompe. La
température de [’échantillon perturbé décroit de facon exponentielle afin de revenir a tem-
pérature ambiante. A cette lente décroissance se superposent des échos acoustiques qui sont
détectés a leur retour au niveau de la surface libre de [’échantillon par couplage photo-
élastique. En insert, nous pouvons voir un agrandissement de la réponse acoustique. Aty
représente [’écart temporel entre 'arrivée de deux échos successifs.

Le signal temporel de la mesure du changement de réflectivité transitoire de I’échan-

tillon est présenté sur la figure 1.8. La présence du pic a ¢t = 0 ps témoigne de la coincidence
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optique de la pompe et de la sonde sur 1’échantillon. L.’évolution brutale du changement de
réflectivité a la coincidence est due & 'augmentation bréve de la température électronique
par absorption de I'impulsion pompe. La réponse de I’échantillon est composée pour partie
d’une décroissance lente qui est tres faible et peu visible dans les mesures présentées. Il
s'agit de la relaxation thermique de 1’échantillon qui revient a la température ambiante
aprés son excitation. L’étude de cette décroissance permettrait d’extraire les propriétés

thermiques de ’échantillon [46, 55-57].

La contribution acoustique se superpose a cette décroissance thermique. La compo-
sante acoustique du signal est extraite par soustraction du fond thermique. Le résultat de
cette soustraction est illustré sur I'insert de la figure 1.8. Cette contribution acoustique se
compose d’une succession périodique de pics de formes quasi tripolaires. Ces pics corres-
pondent aux différents échos acoustiques réfléchis par Uinterface tungsténe/silicium qui
sont détectés au retour de I’onde vers la surface libre du tungsténe. Cette détection, dé-
crite au paragraphe 1.1.2.3, est sensible & la déformation se propageant dans I’échantillon.
A cause de la forte absorption optique du tungsténe, la déformation associée a I’onde

acoustique est détectée seulement lorsque I'onde se propage proche de I'interface.

La forme des échos longitudinaux est maintenant discutée. Comme nous 1’avons pré-
senté au paragraphe 1.1.1, le signal réflectométrique est sensible a la déformation. Sur la
figure 1.2 nous avons pu voir que la déformation a une forme bipolaire. Puisque la sonde
pénétre dans 1’épaisseur du film, elle détecte une impulsion de déformation bipolaire qui
se propage vers la surface, s’y réfléchit avec un saut de phase de 7, et continue sa propa-
gation en sens inverse. La somme de ces deux contributions donne naissance, a proximité
de la surface, a une forme tripolaire [58|. Le temps Aty qui sépare la détection de deux
échos correspond au temps d’un aller-retour de ’onde acoustique dans la couche mince et
est directement relié au rapport de I’épaisseur e de la couche de tungsténe sur la vitesse v
des ondes acoustiques longitudinales dans le tungsténe. La moyenne du temps entre deux
échos acoustiques successifs est Aty = 107.6 ps. La vitesse des ondes longitudinales dans
le tungsténe étant v = 5.2nm/ps [49], nous en déduisons une épaisseur de la couche de

tungsténe e = 278 nm.

Nous venons d’illustrer le résultat d’une mesure de réflectométrie en utilisant un échan-

tillon trés absorbant a la longueur d’onde de I'impulsion sonde. Nous allons maintenant
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présenter une mesure du changement de coefficient de réflectivité dans le cas d’un échan-

tillon transparent au faisceau sonde. Ces résultats serviront a ’analyse du fonctionnement

de l'interférométre qui sera présenté au chapitre 3.
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1.2.4 Acquisition de signaux de référence dans un milieu faible-

ment absorbant
1.2.4.1 Description de I’échantillon et du protocole expérimental

Nous avons choisi ici la silice comme matériau transparent. La détection d’ondes acous-
tiques se propageant dans ce milieu se fait sur toute 1’épaisseur du matériau. La figure 1.9
présente la configuration utilisée pour illustrer la détection dans le cas d’un milieu trans-
parent. La silice étant aussi transparente dans notre cas pour I'impulsion pompe, nous
avons besoin d’un transducteur afin que I'impulsion pompe puisse étre absorbée. Pour cela
un film mince de 300 nm de titane est déposé sur la couche de silice. L’impulsion pompe
est alors absorbée a l'interface silice/titane. Une partie des ondes acoustiques se propage
dans la couche de silice. Les énergies des impulsions pompe et sonde sont respectivement
de 0.8nJ et 0.4nJ. Les deux impulsions sont focalisées sur ’échantillon par un objectif de

microscope x20. Le signal présenté résulte d’'un moyennage de 50 000 mesures.

Faisceau sonde

/ Faisceau pompe

Silice (170 ym)

N\

Titane (300 nm)

FIGURE 1.9: Représentation de l’échantillon étudié. Une couche de 300 nm de titane est
déposée sur un substrat de silice de 170 um. Le faisceau pompe est absorbé par le film de
titane. Les ondes acoustiques générées se propagent dans la couche de silice. Une partie de
Uimpulsion sonde est réfléchie par Uinterface silice/titane et l'autre partie est retrodiffusée
par l’onde acoustique se propageant dans le matériau. Ces deux contributions interférent
entre elles.
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1.2.4.2 Analyse de la réponse de 1’échantillon de silice

Le mécanisme de détection est toujours celui décrit au paragraphe 1.1.2. Dans le cas
d’un milieu transparent, nous pouvons l’expliquer en considérant ’onde acoustique se
propageant comme une interface optique qui se déplace a la vitesse de I'onde acoustique
dans la silice. L'impulsion sonde est donc réfléchie en partie par ’'onde acoustique. D’autre
part elle 'est également par 'interface silice/titane (figure 1.9).

Les variations de la réflectivité résultent donc des interférences de ces deux réflexions
subies par I'impulsion sonde. Au fur et & mesure que 1'onde acoustique se propage dans
I’échantillon, la différence de chemin optique entre la fraction de 'impulsion sonde réflé-
chie par 'onde acoustique et celle réfléchie a l'interface silice/titane augmente [59]. Une
succession d’interférences destructives et constructives est alors observée. Ainsi, la ré-
ponse temporelle du changement de réflectivité est décrite par des oscillations. Elles sont

appelées oscillations Brillouin [59].

25 |
x 10~

AR/R (x 107
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FIGURE 1.10: Réponse transitoire de [’échantillon de silice. Les oscillations Brillouin se
superposent a la décroissance thermique. Ces oscillations résultent de ['interférence entre
l'tmpulsion rétrodiffusée par 'onde acoustique se propageant dans la silice et les ondes
se réfléchissant sur les interfaces fixes. En insert nous visualisons les premiéres nanose-
condes.

La figure 1.10 met en évidence un résultat de mesure des oscillations Brillouin dans

la couche de silice. Dans l'insert est présenté un agrandissement sur les premiéres nano-
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secondes de la réponse de I’échantillon. Dans le cas d'une incidence normale du faisceau

sonde, la fréquence de ces oscillations est donnée par la relation [59] :

fe=—, (1.39)

avec fp la fréquence des oscillations Brillouin, n I'indice du milieu (ici la silice), v la
vitesse des ondes acoustiques dans le milieu et A la longueur d’onde de I'impulsion sonde.
La fréquence des oscillations Brillouin issues de ces mesures expérimentales est de 16.60 4+
0.05 GHz. L’indice n de la silice est égale a 1.53 [49]. La célérité des ondes acoustiques
longitudinales dans la silice est alors déduite de I’équation précédente : v = 5.6 nm/ps ce
qui est en accord avec les données de la littérature [49].

Les mesures que nous venons d’exposer serviront lors de la caractérisation expéri-
mentale de l'interférométre utilisé. Nous allons maintenant présenter un état de ’art des
différentes techniques utilisées en acoustique picoseconde pour la détection d’un signal

dépendant du déplacement d’une interface.

1.3 Apport de linterférométrie en acoustique picose-

conde

Plusieurs méthodes ont été proposées en acoustique picoseconde afin de détecter les
déplacements de surface. Les trois premiéres sont des adaptations du montage réflectomé-
trique, a savoir la déflectométrie, la détection de distorsion de faisceau (Beam Distorsion
Detection ou BDD en anglais) et 'utilisation d’une cavité optique. La déflectométrie re-
pose sur la modification du pointé de I'impulsion sonde réfléchie due a un déplacement de
surface. La technique BDD est sensible a la modification de la distance entre I'objectif de
microscope et I’échantillon induite par le déplacement de surface. Plus récemment, une
nouvelle méthode basée sur la mise en place d'une cavité optique composée d’un miroir
de Bragg et de la surface de I’échantillon permet également de réaliser des mesures de dé-
placement d’interface. Pour compléter cet état de ’art, I'utilisation de I’ellipsométrie, que

nous ne détaillerons pas dans ce manuscrit, permet également d’obtenir des informations
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semblables aux techniques interférométriques [60-63].

Une autre méthode couramment utilisée pour détecter des déplacements de surface est
Iinterférométrie. La variation de la phase de 'impulsion sonde venant se réfléchir a la sur-
face de I’échantillon comparée a la phase d’une impulsion référence contient I'information
sur le déplacement de la surface de ’échantillon. L’interférométrie permet de convertir ce
déphasage en une variation d’intensité lumineuse. Ainsi, en intégrant un interféromeétre au
sein d’un montage d’acoustique picoseconde, il est possible d’obtenir une mesure résolue
en temps du déplacement d’une interface. Plusieurs types de montages interférométriques
sont, utilisés pour cette détection, tel que 'interférométre de Michelson, l'interférométre
de Mach-Zehnder ou l'interférométre de Sagnac. Nous allons dans la suite exposer plus

en détails les différentes techniques que nous venons d’évoquer.

1.3.1 Détection des déplacements de surface en réflectométrie
1.3.1.1 Principe de la déflectométrie

Le principe de détection en déflectométrie repose sur la modification de ’angle de
réflexion du faisceau sonde induit par le déplacement non uniforme de l'interface. Cette
technique est décrite pour la premiére fois par Whitman et al. en 1969 [64]. Ce chan-
gement d’angle est détecté en insérant un couteau sur le trajet entre I’échantillon et le
photodétecteur. Suivant le changement de 'angle de réflexion, le couteau diminue plus
ou moins l'intensité arrivant sur le photodétecteur. Cela est illustré sur la figure 1.11
issue de la référence [65]. La fréquence des ondes acoustiques détectées par Whitman et
al. est alors de 'ordre du mégahertz. Par la suite, cette méthode a été reprise par J. E.
Rothenberg en 1988 [66] afin de détecter des phonons thermiques pour une gamme de fré-
quence allant jusqu’a 5 GHz. Quelques années plus tard, O. B. Wright utilise ce principe
pour réaliser la détection de déplacement d’interface et d’ondes acoustiques longitudinales
dans des couches métalliques [67,68]. La bande de fréquence explorée s’étend alors jus-
qu’a la centaine de gigahertz. En 2011, Higuet et al. ainsi que Salenbien et al. détecte
des ondes acoustiques de surfaces générées dans une couche mince et dans un systéme

multicouches [65,69].

Cette adaptation d’un montage réflectométrique, pour la détection de déplacements de
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FIGURE 1.11: Principe de la déflectométrie. Le déplacement de surface induit par ’arrivée
de londe acoustique perturbe la direction dans laquelle le faisceau sonde (trait continu
rouge) est réfléchi. L’intensité de l'impulsion sonde arrivant sur le photodétecteur est
modifiée par la présence du couteau sur le trajet. Le trait pointillé représente la direction
dans laquelle le faisceau sonde est réfiéchi sans perturbation de la surface (d’aprés [65]).

surface, est simple a réaliser. Cependant, si la pompe et la sonde sont focalisées au méme
point sur la surface de 1’échantillon, I’angle de réflexion n’est pas modifié et donc le dépla-
cement de surface n’est pas détecté au point d’origine de la perturbation de I’échantillon

par 'impulsion pompe [65].

1.3.1.2 Principe de la BDD

En 2006, une nouvelle technique appelée détection de distorsion de faisceau, adap-
tée elle aussi du montage réflectométrique, est développée par 1’équipe Ultrasons Laser
de l'université de Bordeaux. Le principe de détection de déplacement de surface par la
méthode BDD repose sur le fait que le déplacement d’une interface entraine une défo-
calisation du faisceau sonde réfléchi par cette interface. La description de cette méthode
ainsi que des mesures sur différentes couches métalliques ont été réalisées par Chigarev et
al. [70]. Cette défocalisation entraine un changement de la divergence du faisceau sonde
réfléchi. Cette différence de focalisation est alors détectée en insérant un iris sur le trajet
entre I’échantillon et la photodiode de détection. L’intensité traversant I’iris dépend de
la défocalisation engendrée par le déplacement de surface. Le principe de cette méthode

est illustré sur la figure 1.12 issue de la référence [65]. La sensibilité de la BDD au dé-
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placement de surface peut étre optimisée en défocalisant I’échantillon vers 1’objectif de

microscope [70].

Faisceau , :
sonde y vy
Lame |/ |
separatnc% +—— Photodétecteur
Lame quart-_ 1Y Y| Iris
d'onde | |
A A .
- : : _ Objectif de
N/ microscope

Echantillon ‘ -

FIGURE 1.12: Principe de la méthode BDD. Le déplacement de surface modifie la distance
entre [’échantillon et I’objectif de microscope. Le faisceau réfléchi (trait continu rouge) est
défocalisé par rapport a la surface en mouvement. Cette défocalisation est détectée grice a
un 1ris inséré sur le chemin entre [’échantillon et le photodétecteur. Le trajet de ['impulsion
réfléchie sans perturbation de I’échantillon est représenté en trait pointillé (d’apres [65]).

Les travaux ont montré que cette méthode permet d’avoir un signal dépendant uni-
quement de la contribution de la défocalisation induite par le déplacement de I'interface.
Cependant, cela n’est possible que si les coefficients photoélastiques de I’échantillon sont
relativement faibles [65,70]. Dans le cas contraire, la réponse est une superposition du

signal issu de la mesure BDD et d’une mesure de réflectométrie classique.

1.3.1.3 Mesure réflectométrique utilisant une cavité optique

En 2009, Li et al. ont utilisé une cavité optique afin de mesurer les déplacements d’une
interface [71]. Un miroir de Bragg est placé parallélement & la surface de 1’échantillon,
formant ainsi une cavité optique (cf. figure 1.13). La sensibilité de cette cavité a la pertur-
bation acoustique est alors optimisée soit en ajustant la distance entre le miroir de Bragg
et la surface de I’échantillon soit en modifiant la longueur d’onde de "impulsion sonde. Ce

type de systéme permet d’obtenir un signal réflectométrique ayant une amplitude jusqu’a
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100 fois supérieure & une mesure de réflectométrie classique [71].

Miroir de Bragg Echantillon

\ /
/\/

N

z=0 z

FIGURE 1.13: Principe de l'utilisation d’une cavité optique. Un miroir de Bragg est inséré
proche de [’échantillon formant ainsi une cavité optique. La réflexion totale est ajustée
soit en modifiant la distance entre le miroir et la surface de [’échantillon soit en modifiant
la longueur d’onde de l'impulsion sonde (d’apres [71]).

Cependant, il est nécessaire d’ajuster parfaitement le parallélisme entre le miroir de

Bragg et la surface de I’échantillon pour effectuer ce type de mesure.

Ces méthodes, adaptées d'un montage de réflectométrie, permettent de réaliser facile-
ment des mesures de déplacement d’interface. Cependant, la déflectométrie n’est efficace
que lorsque les impulsions pompe et sonde ne sont pas superposées spatialement, tandis
que la BDD est limitée a des échantillons ayant des coefficients photoélastiques faibles. Les
mesures réflectométriques utilisant une cavité optique nécessitent quant a elles un parfait
alignement de la cavité. Les méthodes interférométriques n’ont pas ces limitations, mais les
montages sont plus complexes. En revanche, les montages interférométriques permettent
de mesurer simultanément la variation de la phase et de I’amplitude du changement de ré-
flectivité. Nous allons maintenant présenter les configurations interférométriques utilisées

en acoustique picoseconde.
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1.3.2 Interférométres de Mach-Zehnder et de Michelson
1.3.2.1 Interférométre de Mach-Zehnder

L’intégration du premier interféromeétre dans une expérience d’acoustique picoseconde
a été réalisée en 1996 par Perrin et al. [15]. Un interférométre de type Mach-Zehnder a
été choisi. L’interférométre de Mach-Zehnder est un interféromeétre & deux bras. Le fais-
ceau incident arrive sur une lame séparatrice qui crée les deux bras de l'interféromeétre.
Considérons que le faisceau réfléchi par la lame est le faisceau sonde tandis que la partie
transmise constitue le faisceau de référence. Ces deux faisceaux sont réfléchis respecti-
vement par 1’échantillon et par un miroir de référence avant d’étre recombinés par une
seconde lame séparatrice. Cette derniére permet d’avoir deux voies de détection permises
par la réflexion ou la transmission des faisceaux recombinés par la lame. Le miroir de
référence est monté sur une cale piézoélectrique permettant d’introduire un déphasage
entre les deux bras afin d’asservir 'interférométre sur son point de fonctionnement et de
minimiser I'influence du bruit mécanique [15,51].

Avec ce type d’interférométre, il a été montré qu’en faisant la somme (resp. la diffé-
rence) des intensités regues par les deux détecteurs, situés sur les deux voies de détection
précisées précédemment, nous avons accés a 'amplitude (resp. a la phase) du changement
de réflectivité. Les premiéres mesures interférométriques effectuées par Perrin et al. en
1996 ont permis de détecter la propagation d’ondes acoustiques dans des structures mul-
ticouches [15]. Puis, en 2004, ce type de montage a permis de déterminer les propriétés
élastiques ainsi que ’épaisseur et la rugosité de films minces [72]. Enfin, en 2008, les ondes
acoustiques se propageant dans du mercure liquide ont pu étre observées par O. B. Wright

et al. [73].

1.3.2.2 Interférométre de Michelson

Apreés 'interférométre de Mach-Zehnder, le premier interférométre de Michelson est
intégré dans un montage d’acoustique picoseconde en 1997 par Shen et al. [74]. L'inter-
féromeétre de Michelson est également un interférométre & deux bras. Le faisceau sonde
incident arrive sur un cube séparateur. Nous faisons le choix que le faisceau transmis

est le bras de référence et que la partie réfléchie sur le cube constitue le bras de sonde.
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Les faisceaux référence et sonde effectuent un aller-retour, en se réfléchissant respective-
ment sur un miroir de référence et sur I’échantillon. Les deux impulsions sont recombinées
par le cube séparateur et interférent entre elles. Les interférences sont détectées par un
photodétecteur. L’état interférentiel dépend de la différence de chemin optique entre les

impulsions référence et sonde.

Le miroir de référence est positionné sur une cale piézoélectrique. Elle permet de mi-
nimiser 'influence des bruits mécaniques et d’asservir le montage sur un maximum de
sensibilité. En 1997, Shen et al. ont montré la possibilité de détecter des ondes acous-
tiques de surface de I'ordre du gigahertz [74]. En 2008, Hurley et al. [75], suivi en 2009
par Bramhavar et al. [76], ont réalisé la détection d’ondes d’acoustiques de surface de
plus hautes fréquences (quelques dizaines de gigahertz). L’interféromeétre a aussi permis
de cartographier la propagation d’ondes acoustiques de surface [77]. Ce type d’interféro-
métre a également été utilisé pour détecter le déplacement de surface engendré par des
ondes acoustiques longitudinales se propageant au sein d’un matériau, tout d’abord par
Richardson et al. [78|, puis par Hurley et al. [75], par Bramhavar et al. [76] et par Ramp-
noux [79]. Depuis 2006, Bienville et al. et Amziane et al. ont utilisé l'interférométre de

Michelson pour détecter la vibration de nanostructures métalliques [22,31].

1.3.2.3 Conclusion

Les interférométres de Michelson et de Mach-Zehnder sont des interférométres a deux
bras. Les impulsions référence et sonde suivent des chemins optiques différents et ne su-
bissent donc pas les mémes vibrations mécaniques durant leurs trajets. Cela a pour effet
d’introduire un bruit d’origine mécanique sur la mesure et donc de dégrader le contraste
des interférences. Cet inconvénient est en partie compensé par ’asservissement de la posi-
tion du miroir de référence. De plus, comme les impulsions référence et sonde sont réfléchies
respectivement sur un miroir et sur un échantillon excité, leur front d’onde est différent
et donc le contraste des interférences peut également étre dégradé. Afin de s’affranchir du

bruit mécanique, 1'utilisation d’un interféromeétre dit & chemin commun est une solution.
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1.3.3 Interférométre de Sagnac

Dans le cas d’un interférométre de Mach-Zehnder ou de Michelson, le faisceau réfléchi
sur I’échantillon, et donc contenant I'information, interfére avec un faisceau de référence
ayant suivi un chemin différent. Dans le cas de l'interférométre de Sagnac, les faisceaux
sonde et référence parcourent une méme boucle. Ces derniers sont contrapropageant. Ces
deux impulsions suivent donc le méme trajet optique réduisant ainsi trés fortement le bruit
d’origine mécanique. L’échantillon est placé sur cette boucle en position non symétrique,
c’est-a-dire que la longueur parcourue par I'impulsion référence depuis le cube séparateur
jusqu’a I’échantillon est différente de la longueur parcourue par 'impulsion sonde depuis
le méme cube jusqu’a I’échantillon. Ainsi, contrairement aux interférométres a deux bras,
les deux faisceaux portent I'information sur la perturbation de 1’échantillon mais a des
instants différents : les faisceaux sonde et référence qui interférent ont été réfléchis au
méme point de I’échantillon a deux instants différents ¢ et ¢ + At ('origine des temps est

choisie au moment ou I'impulsion pompe est absorbée par I’échantillon).

Comme pour l'interférométre de Mach-Zehnder ou de Michelson, l'interférométre de
Sagnac intégré a un dispositif d’acoustique picoseconde permet de mesurer les variations
de 'amplitude et de la phase du changement de réflectivité d’un échantillon [16,36,51].
Les premiers interférométres de Sagnac utilisés en acoustiques picoseconde sont apparus a
partir de 1999 sous I"impulsion de Hurley et al., Duquesne et al. et Nikoonahad et al. [16,
36,80], permettant ainsi la détection d’ondes acoustiques longitudinales dans des couches
métalliques simples ou des empilements de couches métalliques. En 2011, la détection de
phonons générés par des super-réseaux a été effectuée par Huynh et al. [81], suivi par
Pascual-Winter et al. en 2012 [82]. Comme pour l'interférométre de Michelson, I'imagerie
en deux dimensions de la propagation d’ondes acoustiques de surface est aussi réalisée par

Tachizaki et al. [83].

Comparé aux interférométres de Michelson ou de Mach-Zehnder, I'interférométre de
Sagnac n’a pas besoin d’asservissement. De plus, suivant le retard temporel At entre les
impulsions référence et sonde, 'interférométre de Sagnac permet d’avoir accés soit a la

perturbation [10,13,14,84,85] soit a sa dérivée temporelle [14].
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1.4 Conclusion

Nous avons présenté les principes physiques mis en jeu pour la génération et la détec-
tion d’ondes acoustiques par impulsions laser. Par la suite, nous avons illustré ces principes
par des mesures sur un échantillon fortement absorbant et sur un second échantillon peu
absorbant. Dans le cas d’un échantillon absorbant, plusieurs échos acoustiques, issus de la
propagation de ’onde et des multiples réflexions aux interfaces, sont détectés. Dans le cas
d’un échantillon peu absorbant, I’onde acoustique se propageant dans la couche de silice
est détectée au travers des oscillations Brillouin.

Nous avons ensuite présenté différents montages interférométriques utilisés dans des
dispositifs d’acoustique picoseconde. Nous avons pu voir que des montages du type Mi-
chelson ou Mach-Zehnder ont le désavantage d’étre des interférométres a deux bras. Des
vibrations mécaniques du montage peuvent alors induire un bruit qu’il est possible de
minimiser par un asservissement actif de la position du miroir de référence. Ainsi les
interférométres & chemin commun sont de meilleurs candidats, tel que l'interférométre
de Sagnac. Cependant, dans ce dernier cas, une bonne recombinaison est trés sensible &
I’alignement des optiques.

Dans le second chapitre, nous allons présenter le principe et détailler le fonctionnement
de l'interférométre que nous avons développé. Celui-ci est une adaptation d’un autre type
de montage interférométrique & chemin commun. Dans notre cas, l'interférométre fonc-
tionne en réflexion. De plus 'absence d’asservissement rend l'interférométre entiérement

passif.
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H. de Régnier
La solitude est utile. Il faut parfois ne parler qu’avec soi-méme. On en-
tend alors de dures vérités ou d’agréables mensonges selon qu’on analyse

ou qu’on s’imagine

Dans la premiére partie, un état de 'art des techniques interférométriques utilisées
jusqu’a présent en acoustique picoseconde a été présenté. Nous avons briévement exposé
les avantages et inconvénients de chacun. On a pu remarquer que pour limiter les bruits
mécaniques, sans utiliser d’asservissement, les interférométres a chemin commun sont une

solution [15,16,36,80].

En 2005, dans le groupe de M. Orrit a I'université de Leiden (Pays-Bas), un autre
type d’interférométre & chemin commun a été développé [18,86]. Les impulsions sonde et
référence ne sont pas séparées spatialement suivant des chemins optiques distincts, comme
pour linterférométre de Sagnac [15,16], mais temporellement selon des chemins optiques

communs.

Le montage interférométrique mis en place est donc une adaptation de cet interféro-
métre a chemin commun permettant des mesures de réflectivité transitoire. Cette confi-
guration est particuliérement adaptée pour étudier des milieux opaques [15,16] ainsi que
pour détecter des oscillations Brillouin dans des milieux transparents [87]. Cet interfé-
rométre est intégré au montage d’acoustique picoseconde présenté au paragraphe 1.2.2.

Dans un premier temps, nous allons décrire le montage interférométrique, puis nous dé-
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d’un cristal biréfringent

taillerons la modélisation de cet interférométre. Nous verrons qu’il est possible de mesurer
indépendamment la perturbation de I'amplitude ou la perturbation de la phase du coef-
ficient de réflectivité. De plus, il sera montré que la mise en ceuvre de cet interférométre

est simplifiée du fait de I'utilisation d’un seul cristal biréfringent.
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2.1 Principe de fonctionnement de linterférométre a

chemin commun développé

2.1.1 Interférométre & chemin commun utilisant des cristaux bi-

réfringents

Un autre type d’interférométre a4 chemin commun a récemment été utilisé par van Dijk
et al. afin de détecter les vibrations de nanoparticules d’or individuelles [18,86,88]. Cet in-
terférométre utilise des cristaux biréfringents afin de séparer et recombiner temporellement
I’impulsion référence et 'impulsion sonde. La figure 2.1 présente le principe du montage.
Une impulsion polarisée linéairement a 45° des axes propres d’un cristal biréfringent est
séparée temporellement en deux impulsions de polarisations orthogonales. Ces impulsions
traversent 1’échantillon avant d’étre recombinées par un second cristal biréfringent dont
les axes propres sont tournés de 90° par rapport au premier cristal. L’état interférentiel

est analysé par une lame quart-d’onde et un polariseur suivi d’'un photodétecteur.

retard
> échantillon N4 ,
sonde A . , détecteur
£ D, ‘Nﬁﬂ H
Icite 0 P° Icite filt -
calci calcitefiltre polariseur

pompe

FIGURE 2.1: Schéma de principe de linterféromeétre a chemin commun utilisant des
cristaux biréfringents. Une impulsion est séparée temporellement en deuzx impulsions en
traversant un premier cristal biréfringent. Ces impulsions traversent [’échantillon avant
d’étre recombinées par un second cristal biréfringent. La polarisation de ['impulsion re-
combinée est analysée par une lame quart-d’onde et un polariseur. L’intensité a la sortie
du polariseur est mesurée par un photodétecteur (d’apres [18]).

La durée séparant les impulsions sonde et référence est faible devant les temps ca-
ractéristiques des phénomeénes observés. Un tel interférométre mesure donc la dérivée
temporelle de la perturbation. Contrairement & l'interférométre de Sagnac, les impul-
sions référence et sonde ne sont pas séparées spatialement et parcourent exactement le

méme chemin optique, simplifiant ainsi la phase d’alignement. Cependant, I'interféro-
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métre nécessite deux cristaux biréfringents différents. Les épaisseurs et I'orientation des
axes peuvent donc différer, ce qui induit une recombinaison temporelle 1égérement dé-
gradée. Pour compenser une différence d’épaisseur ou d’orientation des axes propres des

cristaux un asservissement de leur température est nécessaire [86].

2.1.2 Cristal biréfringent

Le cristal biréfringent est 1’élément central de l'interféromeétre. C’est grace a ce cristal
que l'on arrive a séparer et a recombiner les impulsions qui sondent I’échantillon puis
interférent entre elles. L’interférométre mis en place est basé sur 1'utilisation d’un cristal
biréfringent de calcite. Dans un milieu optiquement biréfringent, une onde polarisée rec-
tilignement voit un indice de réfraction différent selon la direction de sa polarisation. Un
cristal de calcite est un milieu biréfringent uniaxe, c’est-a-dire qu’il posséde deux indices
de réfraction différents. Ainsi, sur les trois axes du cristal, deux axes ont le méme indice
de réfraction et le troisiéme a un indice différent. Pour notre application, le cristal est
orienté pour que les deux axes d’indice différents forment un plan perpendiculaire & ’axe
de propagation de 'onde lumineuse. De plus, le cristal est coupé suivant ce plan perpen-
diculaire. Or la vitesse de phase vg d’une onde lumineuse dans un milieu d’indice n est
égale & ¢/n, ou c est la célérité de la lumiére dans le vide. L’axe ayant I'indice de réfraction
n¢ le plus faible est donc appelé ’axe optique rapide tandis que ’axe ayant l'indice de

réfraction ng le plus élevé est appelé 'axe optique lent du cristal (figure 2.2).

Ainsi, une impulsion incidente au cristal de calcite polarisée linéairement selon une
direction quelconque donne naissance en sortie du cristal a deux impulsions de polarisa-
tions linéaires orthogonales entre elles et retardées d’une quantité At = d(ns — ng)/c, ou
d est I’épaisseur du cristal. Dans le cas d’une impulsion incidente polarisée linéairement a
45 degrés par rapport a I'axe rapide les deux impulsions ont la méme amplitude en sortie
du cristal.

Pour un matériau donné, le décalage temporel dépend de I’épaisseur traversée. Il faut

) , . . s N , .
s’assurer que le décalage temporel en sortie du cristal est supérieur a la durée des im-
pulsions utilisées dans le montage d’acoustique picoseconde afin que les impulsions ne

se recouvrent pas durant leur parcours du systéme optique. Dans notre expérience, nous
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FIGURE 2.2: Génération de deuz impulsions de polarisations orthogonales et séparées dans
le temps. Une onde lumineuse polarisée linéairement a 45 degrés par rapport a l’azxe optique
rapide du cristal est incidente au cristal biréfringent. Les indices de réfraction selon les
azes lent (ng) et rapide (ng) étant différents, deuz impulsions de polarisations orthogonales
et séparées temporellement apparaissent a la sortie du cristal. L’onde incidente orientée
a 45 degrés assure une amplitude identique des impulsions en sortie du cristal.

avons choisi d’utiliser un cristal de calcite d’épaisseur 5mm permettant d’obtenir un
décalage temporel de 3 ps entre les deux impulsions sortant du cristal [89]. Ce décalage
temporel est supérieur a la durée d’environ 400 fs des impulsions lumineuses utilisées dans

I’expérience d’acoustique picoseconde.

2.1.3 Description du montage

Le montage interférométrique est intégré au dispositif d’acoustique picoseconde pré-
senté au paragraphe 1.2.2. Nous verrons dans le paragraphe suivant que ce montage permet
de mesurer indépendamment la perturbation transitoire de ’amplitude et de la phase du
coefficient de réflectivité de I’échantillon. Lors de la description et de la modélisation de
I'interféromeétre, tous les angles seront donnés par rapport a ’axe optique rapide du cristal
biréfringent.

Un schéma du montage est présenté sur la figure 2.3. On s’intéresse tout d’abord
au comportement statique en décrivant le trajet suivi par 'impulsion sonde dans le cas

d’un échantillon non perturbé, c’est-a-dire en ’absence de 'impulsion pompe. L’impul-
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Impulsion sonde
330 fs, 1028 nm, 48 MHz Objectif de
microscope
Impulsion pompe
430 fs, 1042 nm, 48 MHz+500 Hz

PD

FIGURE 2.3: Schéma du montage interférométrique intégré au dispositif d’acoustique pi-
coseconde. Le cristal de calcite sépare une impulsion linéairement polarisée a 45 degrés
par une lame demi-onde (HWP2) en deux impulsions polarisées orthogonalement et sépa-
rées temporellement. L impulsion référence Py est polarisée suivant l'aze optique rapide et
l'tmpulsion sonde Py suivant [’axe optique lent. Ces impulsions sont focalisées sur I’échan-
tillon par un objectif de microscope. Elles sont réfiéchies par I’échantillon. Un cube non-
polarisant (NPBS2) permet de séparer le trajet aller du trajet retour. La lame demi-onde
HWPS orientée a —45 degrés change ['orientation des polarisations des impulsions Pgr
et Ps. Les impulsions sont temporellement recombinées en traversant une seconde fois le
méme cristal de calcite. La polarisation de ['tmpulsion recombinée est analysée par la lame
quart-d’onde QWP (angle ¢) et par le polariseur POL (angle ). L’impulsion pompe Pp
est polarisée le long de l'axe optique lent par une lame demi-onde (HWP1). L’impulsion
pompe est focalisée sur I’échantillon par le méme objectif de microscope.

sion sonde a l'entrée du cristal biréfringent est polarisée linéairement a —45 degrés par
une lame demi-onde (HWP2). Aprés avoir traversé le cristal de calcite, deux impulsions
décalées temporellement et de polarisations orthogonales suivant les axes lent et rapide du
cristal (cf paragraphe 2.1.2) sont présentes. Ces impulsions sont appelées respectivement
I'impulsion référence (Pgr) pour 'impulsion polarisée linéairement suivant 1’axe rapide du
cristal et 'impulsion sonde (Pg) pour I'impulsion polarisée linéairement suivant 1’axe lent
du cristal. Les impulsions Pg et Pg sont focalisées sur 1’échantillon par un objectif de
microscope. Elles sont ensuite partiellement réfléchies par I’échantillon avant de traverser
une nouvelle fois 'objectif de microscope. Un cube non polarisant (NPBS2) est installé
pour séparer le trajet aller du trajet retour. Ensuite, les impulsions réfléchies traversent
une lame demi-onde (HWP3) orientée a 45 degrés. L’impulsion Py est maintenant pola-
risée linéairement suivant ’axe lent du cristal et 'impulsion Pg est polarisée linéairement
suivant 1’axe rapide du cristal. Les impulsions traversent une seconde fois le méme cristal
de calcite et se trouvent alors temporellement recombinées puisque chacune des impulsions

a traversé le cristal suivant les axes optiques lent et rapide. Les impulsions recombinées
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temporellement sont injectées dans un analyseur composé d’une lame quart-d’onde (QWP,
angle ¢) et d’un polariseur (POL, angle ). En sortie de I’analyseur, les deux impulsions
interférent. Un photodétecteur (PD) en sortie du polariseur permet de mesurer l'intensité

résultant des interférences entre les champs électriques des impulsions référence et sonde.

En P’absence d’excitation de I’échantillon, I’amplitude et la phase des champs élec-
triques associés aux impulsions Py et Pg ne sont pas modifiées. La recombinaison tempo-

relle de ces deux impulsions est donc une impulsion linéairement polarisée a 45 degrés.

Supposons maintenant que 'impulsion pompe est présente et perturbe 1’échantillon.
Celle-ci est alignée suivant P’axe lent du cristal grace a une lame demi-onde (HWP1).
Alinsi, une seule impulsion pompe est présente en sortie du cristal de calcite. L’impulsion
pompe est focalisée par 1'objectif de microscope sur I’échantillon et est partiellement
absorbée par ’échantillon. Des ondes acoustiques sont alors générées a l'interface ou a
eu lieu ’absorption de I'impulsion pompe et se propagent dans I’échantillon. Ces ondes
acoustiques modifient les amplitudes et les phases des champs électriques des impulsions
référence Py, puis sonde Pg. De ce fait, lors de la recombinaison temporelle des impulsions
Pgr et Pg apreés le second passage dans le cristal de calcite la polarisation de 'impulsion
résultante est soit elliptique soit toujours linéaire mais orientée selon un angle différent de
45 degrés. Pour un couple d’angle (6, ¢) donné, la perturbation transitoire modifie donc

I’intensité transmise a travers I’analyseur.

Nous verrons, lors de la modélisation de l'interférométre, qu’en ajustant les angles 6
du polariseur et ¢ de la lame quart-d’onde il est possible d’obtenir un signal qui dépende

uniquement, de 'amplitude ou de la phase du coefficient de réflectivité perturbé.

Avec le cristal de calcite d’épaisseur 5 mm utilisé dans ’expérience, les impulsions qui
interférent ont vu I’échantillon & des instants différents séparés de 3 ps. Or nous montre-
rons dans la partie 2.3 que nous mesurons avec cet interférométre la dérivée temporelle
de la perturbation, 'opération dérivée étant obtenue en comparant la réponse vue par les
deux impulsions Py et Pg séparées de 3 ps. Ce décalage temporel limite donc les fréquences
acoustiques détectables avec cet interféromeétre. En effet, dans le domaine spectral, I'in-
terféromeétre se comporte comme un filtre passe bande. La fréquence de coupure basse
est donnée par la sensibilité de détection de la dérivée de la perturbation. Tandis que

la fréquence de coupure haute est imposée par la séparation temporelle des impulsions
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venant sonder ’échantillon. Le délai de 3 ps entre les impulsions référence et sonde cor-
respond & une fréquence de coupure de 150 GHz. Cependant, le domaine des fréquences
acoustiques accessibles pourrait étre étendu jusqu’au terahertz en utilisant un cristal bi-
réfringent plus fin, une ligne a retard acousto-optique [90] ou encore plusieurs cristaux

biréfringents d’orientation controlée [91,92.

2.1.4 Systéme d’analyse

Au travers d’'un exemple simple, nous allons montrer comment ’analyseur permet de
mesurer les changements de réflectivité de 1’échantillon dus & la propagation des ondes
acoustiques. Sans perturbation de I’échantillon, I'impulsion sortant du cristal aprés recom-
binaison est polarisée linéairement & 45 degrés par rapport a I’axe optique rapide. Cette
impulsion traverse maintenant le systéme d’analyse composé d'une lame quart-d’onde et
d’un polariseur. Supposons dans un premier temps que la lame quart d’onde est orientée &
45 degrés. L’impulsion recombinée est donc alignée suivant un des axes de la lame et voit
donc sa polarisation inchangée en sortie de cette derniére. L’impulsion arrivant sur le pola-
riseur est linéaire et orientée a 45 degrés. La frange claire (resp. sombre) de 'interférométre
correspond donc & un polariseur orienté a 45 degrés (resp. 135 degrés). Supposons main-
tenant que l’échantillon soit excité par I'impulsion pompe. Les amplitudes et les phases
des champs électriques des impulsions référence et sonde sont modifiées par I’échantillon.
Supposons que la recombinaison des impulsions en sortie du cristal reste linéaire mais
orientée selon un angle différent de 45 degrés. Si la lame quart-d’onde et le polariseur
sont orientés de maniére a ce que les amplitudes des champs qui interférent soient égales
mais que les phases de ces champs soient différentes, alors dans ce cas les interférences
apportent 'information sur les modifications de phase entre les champs électriques des
impulsions référence et sonde perturbés par I’échantillon. Si la lame quart-d’onde et le po-
lariseur sont orientés de maniére a ce que les deux champs qui interférent aient des phases
égales mais des amplitudes différentes, alors les interférences sont seulement sensibles aux
variations de I'amplitude des champs. Ces positions spécifiques de la lame quart-d’onde et
du polariseur seront déterminées au paragraphe 2.3. Nous avons illustré le fonctionnement
a travers un cas simple ou la polarisation de 'impulsion aprés le second passage dans le

cristal est linéaire. Cependant, la méme interprétation pourrait étre faite dans le cas d’une
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polarisation elliptique en sortie du cristal.

2.1.5 Photodétecteur différentiel

Le photodétecteur utilisé est de type différentiel (Thorlabs, modéle PDB450C). Une
partie de I'impulsion sonde est prélevée sur la partie transmise du cube non polarisant
NPBS1. L’intensité du faisceau prélevé est ajustée de fagon a étre égale a l'intensité du
faisceau en sortie de ’analyseur en I’absence de perturbation. L utilisation d’une détection

différentielle permet de s’affranchir des fluctuations de puissance du laser sonde.

2.1.6 Conclusion

Par comparaison avec l'interférométre de Sagnac ou les impulsions référence et sonde
sont séparées spatialement et temporellement [15,16], la configuration mise en place utilise
un cristal biréfringent afin de séparer temporellement les impulsions, simplifiant ainsi la
phase d’alignement. Dans le montage que nous proposons avec un mode de fonctionnement
en réflexion, 'utilisation d’un seul cristal biréfringent permet de s’affranchir d’asservisse-
ment en température. Ainsi, le montage interférométrique proposé est d’alignement simple
et est entiérement passif.

Aprés avoir décrit le montage expérimental, nous allons présenter une modélisation du
fonctionnement de l'interférométre. Cette modélisation sera faite dans un premier temps
en l’absence de perturbation (paragraphe 2.2). Puis au paragraphe 2.3 nous montrerons

comment accéder a la valeur complexe du coefficient de réflectivité perturbé.

2.2 Modélisation de l'interféromeétre sans perturbation

de I’échantillon

Nous étudierons donc dans un premier temps le comportement de 'interférométre idéal
en ’absence de I'impulsion pompe. Puis nous regarderons l'influence du dichroisme de
I’objectif de microscope notamment a travers la position des minimums d’intensité. Nous

prendrons enfin en compte la différence de chemin optique potentielle pour une méme
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impulsion entre les trajets aller et retour dans le cristal biréfringent. La caractérisation

expérimentale de I'interférométre sera présentée au chapitre 3.

2.2.1 Expression de l'intensité mesurée en sortie de l'interféro-

métre idéal

Dans un premier temps, I'impulsion pompe est supposée absente. Ainsi 1’échantillon
n’est pas perturbé. Lors de la description du montage, il a été montré que 'interférométre
est basé sur I’évolution de I’état de polarisation des impulsions sonde et référence qui
sondent 1’échantillon. Il est possible de décrire simplement ces changements des états de
polarisation en utilisant le formalisme de Jones. Grace a ce formalisme, les composants
d’un systéme optique peuvent étre décrits sous forme matricielle [93]. Le vecteur de Jones
de la lumiére en sortie du systéme optique, ici 'interférométre, est donné par le produit
de la matrice de Jones du systéme optique par le vecteur de Jones de la lumiére en entrée.

Tout d’abord, on suppose 'objectif de microscope parfait ce qui veut dire que ni
I’amplitude ni la polarisation du champ électrique d’une impulsion lumineuse ne seront
modifiées en traversant 1’objectif. Nous rappelons que tous les angles sont donnés par
rapport a l'axe optique rapide du cristal biréfringent utilisé.

Pour maximiser le contraste des interférences, les impulsions qui interférent doivent
avoir une amplitude identique. Pour cela, le champ incident doit étre polarisé a +45 degrés
afin d’avoir deux impulsions en sortie du cristal de méme amplitude (cf paragraphe 2.1.2).
Le choix fait ici est un champ électrique incident E;, polarisé linéairement & —45 degreés (le
calcul serait aisément transposable au cas d’un champ polarisé a +45 degrés). L’expression

de E;, est donnée par :

Ei, = Eo\/ = : (2.1)

avec Fy ’amplitude du champ électrique. Le champ traverse ensuite un cristal biréfringent
de calcite, créant ainsi deux impulsions polarisées orthogonalement suivant les axes lent

et rapide du cristal, et séparées temporellement de 3 ps (paragraphe 2.1.2). L’'impulsion
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polarisée suivant I’axe rapide est appelée impulsion référence tandis que I'impulsion pola-
risée suivant I’axe lent est appelée impulsion sonde. Les deux impulsions ne se propageant
pas a la méme vitesse selon chaque axe de polarisation, elles ressortent déphasées I'une par
rapport & ’autre. La matrice de Jones représentative de ce déphasage lors de la traversée

du cristal de calcite est donnée par :

. 1
_ ez27rnf§ ’ (22)

I

ou & = 27(ns — m)% représente la différence de phase entre les deux impulsions, d est

I’épaisseur du cristal, A est la longueur d’onde de I'impulsion incidente, ng et ng sont les
indices de réfraction des axes optiques respectivement lent et rapide du cristal. Le retard
temporel entre les deux impulsions (~ 3 ps) étant supérieur a la durée des impulsions
(~ 400 fs), les impulsions ne se recouvrent pas temporellement aprés avoir été séparées
par le passage a travers le cristal. Les impulsions sont ensuite focalisées sur I’échantillon
par un objectif de microscope. L’objectif étant supposé ici parfait, les amplitudes et les
polarisations des impulsions référence et sonde ne sont pas modifiées.

Les deux impulsions sont ensuite réfléchies par I’échantillon. La matrice représentative
de ’échantillon est le résultat de la multiplication d’une matrice de réflexion et d’une
matrice décrivant la modification des champs électriques en présence d’ondes acoustiques.
Lors de la réflexion sur I’échantillon, ’axe x change alors de sens. L’impulsion pompe

étant absente, ’échantillon est assimilé & un miroir de réflectivité rg :

-1 0
=To . (23)

Les impulsions traversent une seconde fois I’objectif de microscope avant d’étre séparées du
trajet aller par un cube non polarisant (NPBS2). Une lame demi-onde orientée a 45 degrés
est positionnée sur le trajet des impulsions. Cette lame permet d’orienter les polarisations
linéaires de "impulsion sonde et de 'impulsion référence selon la direction orthogonale &

leur polarisation initiale, c¢’est-a-dire que I'impulsion référence est maintenant polarisée
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suivant 'axe lent du cristal et I'impulsion sonde est polarisée suivant 1’axe rapide du

cristal. La matrice de Jones A de cette lame demi-onde est [94] :

avec R(7) la matrice de rotation d’angle ~ définie par :

cosy —sinvy
R(v) = : (2.5)

siny  cos?y

A ce stade, nous faisons le choix de ne pas modéliser le cube non polarisant NPBS2
ainsi que le miroir situé aprés la lame demi-onde sur le trajet retour. En effet, la prise en
compte de ces deux composants dans la modélisation, introduit uniquement un déphasage
de 7 sur 'expression du champ électrique. Ainsi, 'expression finale de 'intensité ne sera
pas modifiée. Ensuite les deux impulsions traversent une seconde fois le cristal de calcite
afin d’étre recombinées temporellement. La polarisation de I'impulsion résultante est alors
analysée par un ensemble optique constitué d’une lame quart-d’onde et d’un polariseur.

La matrice de Jones Q(¢) d’une lame quart-d’onde d’orientation ¢ est donnée par :

1

(¢) = E(¢) R(-9)

0 e—in/4

1 [1+4+12cos2¢  isin2¢

= = . (2.6)
2 18in 2¢ 1 —icos2¢
[’expression de la matrice de Jones P(#) d’un polariseur d’orientation 6 est égale a :
10 1 [{1+4+cos20  sin26
P(0) = E(0) R(-0) = 3 : (2.7)
00 2 sin20 1 —cos26
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Le champ électrique E,,; en sortie de I'interférométre est obtenu en multipliant le champ
électrique en entrée E;, par 'ensemble des matrices de Jones correspondant aux éléments

composant l'interférométre :

Eout(97 ¢) = B(Q) Q(Qb) QAMQEm (28)

En introduisant les résultats des équations 2.1 a 2.7 dans I'expression précédente on peut

montrer que le champ électrique E,,; se met sous la forme :

. . : d
ZEro ezq)ezéhrnf 5 cos @
2

[cos O + sin 6 + i( cos(0 — 2¢) — sin(f — 2¢))] (2.9)

sin 6

Eout (9, QZS) =

avec L, = roLy.

135 180°

90
6 ()

FIGURE 2.4: Cartographie de l'intensité Iy recue par le détecteur sans perturbation de
I’échantillon en fonction de l'angle du polariseur 6 et de l’angle de la lame quart-d’onde
¢. Le champ incident est orienté a —45 degrés. L’intensité est normalisée par rapport a
lintensité d’une frange claire I)"*.

L’intensité Io(6, ¢) arrivant sur le détecteur est égale a Io(0,0) = |Eou (0, @)% A partir
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de I’équation 2.9 on peut exprimer Iy(6, ¢) de facon compacte :

|Ery 2

Ih(0,¢) = 1 [(cos 6 + sin 9)2 + (cos(d — 2¢) — sin( — 2¢))2} (2.10)
_ |E;°|2 1+ cos(20 — 26) sin 2. (2.11)

Il sera montré au paragraphe 2.3 que les mesures interférométriques de réflectivité transi-
toire doivent étre faites au voisinage d’une frange sombre. L’équation 2.10 permet de
trouver la position des franges sombres. En effet I5(0,¢) est nulle si et seulement si
cosf+sinf = 0 et cos(f —2¢) —sin(0 —2¢) = 0. Les couples d’angles (6, ¢) solutions de ces
deux équations sont (135° 45°) et (135°, 135°). De plus, I’équation 2.11 permet de trouver la
position des franges claires. L’intensité [y(6, ¢) est maximale pour cos(26 —2¢) sin 2¢ = 1.
Les couples d’angles (0, ¢) satisfaisant cette équation sont (45°,45°) et (45°,135°). La car-
tographie de 'intensité Iy en fonction des angles 6 et ¢ est représentée sur la figure 2.4.
Sur cette cartographie, on remarque que l'intensité est mw-périodique suivant la rotation
0 du polariseur et 7/2-périodique selon la rotation ¢ de la lame quart-d’onde. Ainsi le
comportement de 'interférométre pour un couple d’angle (0, ¢) sera le méme pour un
second couple (0 + km, ¢ + jm/2) avec k et j des nombres entiers.

Pour le déroulement du calcul de l'intensité nous avons fait le choix de prendre un
champ électrique incident E;, polarisé linéairement a —45 degrés. Comme indiqué au
début du paragraphe 2.2.1, il est également possible de choisir un champ électrique E;,

polarisé linéairement a +45 degrés,

Ein - EO - . (212)

Dans ce cas, on obtient une expression de l'intensité [, telle que :

2
[0(0’(25) — |E7"0|

[1 — cos(20 — 2¢) sin(2¢)]. (2.13)

Moyennant une translation de 90° selon 6, la cartographie de l'intensité en sortie de
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I'interférométre est identique a celle calculée pour Ey, = Fy/1/2(1, —1).

2.2.2 Expression de l'intensité mesurée en sortie de l’interféro-

métre en présence de biais expérimentaux

Nous allons & présent étudier le fonctionnement de l'interférométre dans le cas réel,
c’est-a-dire en considérant des aberrations des composants optiques. Les paramétres ayant
une influence significative sont le dichroisme de I'objectif de microscope et la différence

de chemin optique dans le cristal biréfringent lors de I’aller-retour des impulsions [86].

2.2.2.1 Influence du dichroisme de 1’objectif de microscope

Comme indiqué au paragraphe 2.2.1, le dichroisme de I'objectif de microscope, c’est-a-
dire la dépendance de son coefficient de transmission a la polarisation de I'onde incidente,
a été jusqu’a présent négligé. Le but de cette partie est de mettre en évidence son influence
sur le fonctionnement de l'interférométre.

Dans le calcul qui suit, le coefficient de transmission de 'impulsion sonde (tg) a travers
I’objectif est supposé étre plus faible que le coefficient de transmission de I'impulsion

référence (tgr). La matrice représentative du dichroisme a pour expression :

tr 0 1 0
Ditr,ts)= | © | =tn , (2.14)
0 ts 0 1-¢
avec
tp —t
(=12 (2.15)
iR
comme on suppose tg < tr, ¢ varie entre 0 et 1. Ainsi & un facteur tg preés,
1 0
D(¢) = , (2.16)
0 1-¢
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ou ¢ = 0 traduit I'absence de dichroisme tandis que { = 1 traduit une transmission nulle
de I'impulsion sonde.

Le nouveau champ électrique en sortie de 'interférométre s’exprime par :
Eout(07¢7C) = B(e) Q(gb)QAQ(g)MQEm (217)

On peut alors montrer que I'intensité arrivant sur le détecteur s’écrit :

‘E7'07<‘2
4

[((1 — () cosf + sin0>2
+ ((1 () cos( — 26) — sin(6 — 2¢))2]. (2.18)

]O,C(ea ¢a g) =

avec Ly = trF,, = trroEy. Pour ¢ = 0 on retrouve bien I’équation 2.10.
Par un raisonnement analogue a celui mené a la fin de la partie 2.2.1, on montre que

les franges sombres sont situées en :

(6o, o) = (arctan(C — 1) [n],arctan(¢ — 1) [g} ) (2.19)

Pour illustrer I'influence du dichroisme, différentes cartographies de l'intensité dans
I’espace (6, ¢) sont présentées sur la figure 2.5 pour des valeurs de ¢ variant de 0 & 1 par pas
de 0.2. On remarque, en outre, que l'intensité de la frange claire diminue pour des valeurs
croissantes de (. La présence du dichroisme dégrade donc le contraste de 'interférométre.

En conclusion, la différence de transmission a travers 1’objectif de microscope entre
les deux impulsions a pour effet de dégrader le contraste des interférences et de translater
I’ensemble de la cartographie selon la droite définie par 8 = ¢ et des angles croissants.
Expérimentalement, la valeur de ( sera déterminée en mesurant la position du minimum
d’intensité.

Dans I'hypothése ot le coefficient de transmission tr de 'impulsion référence a travers
I’objectif est plus faible que le coefficient de transmission tg de I'impulsion sonde, un calcul
similaire montre que la cartographie est translatée par rapport au cas idéal selon la droite

0 = ¢ et des angles décroissants.
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FIGURE 2.5: Cartographie de l'intensité Iy sans perturbation de l’échantillon en fonction
de l’angle du polariseur 0 et de l’angle de la lame quart-d’onde ¢ pour différentes valeurs
du dichroisme . Le champ incident est orienté a —45 degrés : By, = Ep+/1/2(1,—1).
L’intensité est normalisée par rapport o l'intensité d’une frange claire en [’absence de

dichroisme If'¢X,. La courbe noire représente la droite d’équation 6 = ¢.
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2.2.2.2 Influence de la différence de chemin optique

Expérimentalement, les impulsions sonde et référence ne traversent pas le cristal de
calcite au méme endroit lors des trajets aller et retour. L’épaisseur de calcite d; traversée
lors du trajet aller peut donc étre légérement différente de 1’épaisseur do traversée lors
du trajet retour. A D’issue du second passage dans le cristal de calcite, la recombinaison
temporelle des impulsions sonde et référence sera alors d’autant moins bonne que la dif-
férence d’épaisseur Ad = dy — d; sera grande. Nous allons regarder I'influence de cet effet
sur l'intensité en sortie de l'interférométre. Dans le formalisme de Jones cela est équivalent
a deux matrices C, et C; représentant respectivement le passage aller et le passage retour

a travers le cristal telles que :

ei27rnf dTQ 0 ei27rnf dTI 0

G = otz | Dr 2mns | (2:20)
0 e'<ms X 0 e'<ms X
A ~ g
Ca
avec
; Ad

ez27rnf Y O e Ad 1 O
D, = L | = e , (2.21)

I 0 eiQNnST O ei’r

ourT = QW%(nS — ny) représente le déphasage induit par la différence de chemin optique

dans le cristal de calcite.

Le champ électrique en sortie s’écrit donc :

Eoui(0,¢,7) = P(0) Q(¢) Ca D- AM C, Eiy,. (2.22)

L’expression analytique de l'intensité Iy est calculée a partir de I’équation 2.22 :
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E 2
In.(0,0,7) :@ [ cos 0 cos T + cos(# — 2¢) sin T + sin 4] 2 (2.23)

+ @ [ cos(6 — 2¢) cos(T) — cos(8) sin(r) — sin(f — 2(25)}2.

A partir de cette derniére expression, on remarque que si 7 = 0 on retrouve bien 1’expres-

sion de l'intensité dans le cas parfait exprimée par ’équation 2.11.

Par une démarche similaire au paragraphe 2.2.1, on montre que les franges sombres

sont situées en :

(6o, o) = (arctan (snﬁi%) (7], ??Tﬂ [g] ) (2.24)

Pour illustrer I'influence de la différence de chemin optique, différentes cartographies
de D'intensité dans I'espace (0, ¢) sont présentées sur la figure 2.6 pour des valeurs de 7
variant de 0 & 7 par pas de 7/8. Pour 7 = 7, c’est-a-dire une différence de chemin optique
égale & A\/2, les deux impulsions sont en opposition de phase, ce qui explique 'inversion
des positions des minima et maxima d’intensité. Pour 7 = 7/2, les deux impulsions sont
en quadrature de phase ainsi l'impulsion résultante est circulaire avant de traverser la
lame-quart d’onde. Cette derniére transforme toute onde polarisée circulairement en onde
polarisée rectilignement. Ainsi, 'onde arrivant sur le polariseur est forcément linéaire,
et donc pour tous les angles ¢ on observe un minimum et un maximum d’intensité en
tournant le polariseur. En conclusion, la différence de chemin optique entre les deux
impulsions a pour effet de translater la frange sombre le long de la droite ¢ = 37 /4 et des

angles décroissants.

Il serait possible de prendre en compte I'influence combinée du dichroisme et la diffé-
rence de chemin optique. Cependant, comme nous le verrons au chapitre 3, 'influence de
la différence de chemin optique est négligeable dans le dispositif expérimental que nous

avons développé.
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FIGURE 2.6: Cartographie de l'intensité Iy, sans perturbation de ’échantillon en fonction
de l’angle du polariseur 0 et de l’angle de la lame quart-d’onde ¢ pour différentes valeurs
de la différence de chemin optique T. Le champ incident est orienté a —45 degrés : E;, =

Eo+/1/2(1,—1). L’intensité est normalisée par rapport a lintensité d’une frange claire en

l'absence de différence de chemin optique I'*%,.

2.3 Modélisation de l'interférométre avec perturbation

de I’échantillon

Nous allons dans cette partie modéliser 'interférométre dans le cas d’un échantillon
perturbé par une impulsion pompe. Par une analyse de 1’expression de la variation de
I’intensité autour d’'une frange sombre, nous verrons qu’il est possible de mesurer indépen-
damment la partie réelle et la partie imaginaire du changement de réflectivité entre les

impulsions référence et sonde induit par I'impulsion pompe.
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2.3.1 Expression de l'intensité mesurée en sortie de l'interféro-

métre idéal

Comme pour le paragraphe précédent, le formalisme de Jones est utilisé pour modéliser
I'interféromeétre. Le dichroisme de ’'objectif ainsi que la différence de chemin optique sont
une nouvelle fois négligés dans un premier temps. Le faisceau pompe perturbe maintenant
I’échantillon. De plus, on considére I'énergie de I'impulsion pompe grande par rapport
a ’énergie des impulsions sonde et référence venant sonder I’échantillon. Enfin, on fait
I’hypothése que I’échantillon est optiquement isotrope de telle sorte que la réponse optique
de I’échantillon est la méme quelle que soit la polarisation de I'onde le sondant.

On suppose un champ électrique incident orienté & —45 degrés E;,, = Fyy/1/2(1, —1).
Suite a I’absorption de I'impulsion pompe par I’échantillon, une onde acoustique est géné-
rée et se propage dans I’échantillon. Les impulsions référence et sonde se réfléchissent sur
I’échantillon perturbé & des instants différents, de ce fait, pour un retard pompe-sonde
donné, leurs champs électriques sont modifiés différemment au niveau de la surface de
I’échantillon. Pour un retard pompe-sonde ¢, les amplitudes des champs électriques de
I'impulsion référence et de I'impulsion sonde perturbés et réfléchis par 1’échantillon sont

définies respectivement par :

E
Eref == [1 + £<t>}7
E\/i (2.25)
Egonde = 0 [1 + §<t + At)} )

>

avec F,, 'amplitude du champ électrique réfléchi non perturbé, £(t) la perturbation du
champ électrique réfléchi a Uinstant ¢ et £(t + At) la perturbation du champ électrique
réfléchi a I'instant t+ At. L’impulsion référence est polarisée selon I'axe rapide du cristal et
I’impulsion sonde est polarisée suivant I’axe lent. Ainsi, la matrice modélisant la réponse

de I’échantillon est donnée par :

- 63 —



Chapitre 2. Interféromeétre entierement passif a chemin commun basé sur l'utilisation
d’un cristal biréfringent

avec At le retard temporel entre les deux impulsions fixé par 1’épaisseur du cristal biré-

fringent. Le champ électrique en sortie de l'interférométre s’écrit donc :

Eou (0, 6, £(1),6(t + At)) = P(0) Q(¢) CAS(E(1), &(t + At)) C Ey. (2.27)

En suivant une démarche de calcul similaire a celle présentée dans la partie 2.2, on peut

montrer que :

Eout(ea ¢a g(t)a g(t + At)) :Eout(ea ¢a g(t) = Oa g(t + At) = O) (228)
iei® etk cos(6
- Bt [t p0,0) + sce.0] ).
sin(#)
AE(E) = £(t + AF) — (1), (2.29)
F(0,¢) = cosf + icos(2¢ — ), (2.30)
G(0,¢) = sinf + cosf + i[sin(2¢ — 6) + cos(2¢ — 6)]. (2.31)

Afin que la mesure ne dépende que d’une seule inconnue (complexe), on souhaite
déterminer les conditions pour que E,, dépende uniquement de A¢(t). Ce paramétre
traduit la variation de la perturbation & entre deux instants séparés de At = 3ps. De
ce fait on cherche les couples d’angles (0, ¢) pour lesquels la fonction G(6, ¢) est nulle
c’est-a-dire tels que sin# 4 cos = 0 et sin(2¢ — 6) + cos(2¢ — ) = 0. Ces deux équations
sont identiques a celles permettant de déterminer les couples d’angles correspondant aux
franges sombres (cf. paragraphe 2.2.2). Ainsi, proche d’'un minimum d’intensité, ¢’est-a-

dire pour (0, ¢) proches de (37 /4 [r],3w/4 [7/2]), I'équation 2.28 devient :
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Eout(97 ¢7 Ag@)) :Eout(07 ¢7 Ag@) = 0)

- wAf(t) (cosf +icos(f — 2¢)) cos (2.32)
2 sin 0
:Eout(07 ¢7 A§<t) = 0) + AE(t) (233)

En reprenant l'expression initiale de E,, de I’équation 2.27, on remarque que l'on

peut retrouver le résultat de I’équation 2.33 en réalisant 'approximation [86] :

(et + a0) ~s(ac) = | ) o) 2.31)

En utilisant cette approximation pour la matrice de Jones représentant 1’échantillon

perturbé, on calcule 'intensité en sortie de l'interférométre :

[det<‘97 (bu Aé(t)) = ‘Eout(07 ¢7 A§<t>>|2 (235)

En injectant 1’équation 2.32 dans I’équation 2.35, l'intensité arrivant sur le détecteur a

pour expression au premier ordre en AE(t) :

[det<‘97 (bu Aé(t)) = [<‘97 (bu Aé = 0) + QRe(EoutAE<t>*)7 (236)

ou I1(0,¢, A = 0) représente l'intensité sans perturbation de ’échantillon définie par

Lyt (0, ¢, A€ = 0). On définit la variation d’intensité Al par :

AIL(0, ¢, AL(t)) = laet (0, ¢, AL(L)) — 1(0, ¢, AL = 0). (2.37)

En utilisant I’équation 2.36, la variation d’intensité devient :
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AI(6, 6, AC(t)) = EZ. (aw, IRe(AE(L)) + (6, ¢>>Im<As<t>>) L e

avec

a0, ¢) = % [1 + c0s(260 — 2¢) (cos 2¢ + sin 2¢)]

1 (2.39)
b0, ¢) = —5 sin(26 — 2¢),

et Re(A&(t)) et Im(AE()) respectivement la partie réelle et la partie imaginaire de la va-
riation complexe de champ électrique A(t). En définissant les variations des petits angles
proches du minimum d’intensité par 6 = 6 — 3 /4 et ngS = ¢ — 3w /4, un développement
limité autour de ce minimum d’intensité donne l’expression de la variation d’intensité

suivante :

AI(D, 6, A&(1) = B2 (SRe(AE(1) + (6 — HIm(AEW)) ). (2.40)

On voit donc qu’un choix judicieux du couple (0,¢) permet de mesurer indépen-
damment la partie réelle ou la partie imaginaire de A&(t). Lorsque b =0et d #£0,
la variation relative de l'intensité est uniquement sensible & Re(A{(t)). Ce domaine est
défini par la droite 6 = qg En revanche lorsque qg =0 et 6 # 0, la variation relative
de l'intensité est uniquement sensible & Im(A&(t)). Ce domaine est défini par une droite

horizontale passant par le minimum d’intensité.

2.3.2 Lien entre les mesures interférométriques et réflectométriques

Avec cet interférométre nous souhaitons détecter des ondes acoustiques au travers de
mesures de changement de réflectivité d’un échantillon perturbé. Les deux impulsions qui
interférent sont séparées dans le temps. L'impulsion référence et I'impulsion sonde voient
donc I’échantillon & des instants différents. Chaque impulsion transporte I'information
sur le changement de réflectivité a I'instant de leur réflexion par I’échantillon. Cependant,

dans ce cas-ci, les impulsions référence et sonde se distinguent par une séparation tem-
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porelle mais surtout par des polarisations orthogonales. L’effet miroir de 1’échantillon a
une influence sur la polarisation de 'impulsion référence mais pas sur I'impulsion sonde,
comme le montre la matrice de Jones représentative de ’échantillon sans perturbation (cf
équation 2.3). Ainsi, en utilisant les résultats du paragraphe 1.1.2.1, 'amplitude de chaque
impulsion peut s’exprimer en fonction de 'amplitude p et de la phase ¢ du changement
relatif de réflectivité. Aprés réflexion sur ’échantillon les amplitudes de ces impulsions

ont pour expressions :

, E
Eref = _TO[l + p<t> + Zgo(t)]—o
V2
B (2.41)
Eronde = Tol1 4 p(t + At) + ip(t + At)] =2,
de = To[1 + p( ) +ig( )] 7
Or, lors du calcul de l'intensité en sortie de I'interférométre, des champs électriques mo-
difiés par I’échantillon satisfont également les équations 2.25 établies dans le paragraphe

précédent. Ainsi par identification on obtient :

§(t) = plt) + i)

E(t+7) = p(t+ At) +ip(t + At).

(2.42)

En utilisant ce résultat, on a donc Re(A&(t)) = p(t+7)—p(t) et Im(AE(t)) = @(t+1)—p(t).
Ainsi, Re(A{(t)) peut étre assimilée & la variation de 'amplitude du changement de ré-
flectivité (et donc a la partie réelle du changement de réflectivité) alors que Tm(A&(t))
représente la variation de phase du changement de réflectivité (c’est-a-dire la partie ima-

ginaire du changement de réflectivité).

La séparation temporelle de 3 ps entre les deux impulsions est faible par rapport a la

durée des phénoménes observés, donc ’approximation suivante peut étre réalisée :

Re (Ag(t)) = a0 =) 5 o)

At - dt
(2.43)
P+ AL =) de(l)
Im (AE(t)) = At N ~ AL
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Ainsi, en utilisant les résultats de I’équation 2.40, lors d’une mesure de la variation de
l'intensité indépendante de Re (A&(t)) (resp. Im (A&(%))), celle-ci est donc proportionnelle
a la dérivée temporelle de la phase (resp. amplitude) du changement de réflectivité. Par
la suite, les relations 2.43 vont permettre de justifier le bon fonctionnement de I'interféro-
métre. En effet, afin de vérifier la mesure de la variation d’intensité dépendant uniquement
de Re (A&(t)), on comparera la forme des signaux expérimentaux obtenus avec la dérivée
temporelle d’un signal expérimental de réflectométrie. La primitive de la mesure de la
variation d’intensité dépendant uniquement de Im (A&(¢)) sera commentée afin de vérifier
si sa forme correspond avec les attentes théoriques de la mesure d’'un déplacement de

surface.

2.3.3 Expression de l'intensité mesurée en sortie de l'interféro-

métre en présence de biais expérimentaux
2.3.3.1 Influence du dichroisme de 1’objectif de microscope

Maintenant nous allons prendre en compte le dichroisme de I'objectif dans une mesure
interférométrique avec un échantillon perturbé. Comme pour le paragraphe 2.2.2, pour

regarder 'influence du dichroisme on intégre 1’équation 2.16 dans 2.27. On obtient :

Eout (0,9, ¢, &(1), (¢ + At)) =Eouw(0, ¢, ¢, £(t) = 0,£(t + At) = 0) (2.44)
i idmng § 0
- Bt NG R (6,0,0) + E(1)Ge(6.0,0)] |
sin 0
avec ici
Fe(6,¢,¢) = (1 —¢)(cosf +icos(2¢ — 0)), (2.45)

Ge(0,¢,¢) =sind + (1 — ¢) cosf +i(sin(2¢ — 0) + (1 — ¢) cos(2¢ — ). (2.46)

Comme expliqué au paragraphe 2.3.1, on souhaite déterminer les conditions pour que

E,, ne dépende que de la seule inconnue complexe A¢(t) a déterminer. Pour cela on veut
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approximer & nouveau la matrice S représentant 1’échantillon par son expression donnée
dans I’équation 2.34 ce qui revient a avoir G(60,¢,() = 0. Cette équation est la méme
que celle permettant de déterminer les couples d’angles (6, ¢) correspondant aux franges
sombres (cf. paragraphe 2.2.2.1). Donc pour que la seule inconnue a déterminer soit AE(t),
il faut se placer a proximité d’une frange sombre comme dans le cas de 'interférométre

idéal.

Alinsi, en se placant autour d’une frange sombre, on peut montrer que la variation

d’intensité lumineuse Al induite par la perturbation peut s’écrire sous la forme :

AI(0, ¢, A&(t),¢) =Ey, [%(9, ¢)Re(AL(t)) + be (0, o)Im(AL(D))| - (2.47)
1-¢ :
ac(8,¢) = 5 (1 + cos(260 — 2¢) (cos 2¢ + sin 2¢)
— ¢(1 + cos(20 — 2) cos 2¢)) (2.48)
be(6, @) = 1 ; ¢ sin(260 — 2¢)

A partir de cette équation on cherche les domaines de Pespace (0, ») permettant de me-
surer indépendamment Re(A&(t)) et Im(AE(¢)). Une variation d’intensité indépendante
de Im(A£(t)) est obtenue lorsque le terme b¢(6, ¢) est nul, c’est-a-dire pour § = ¢. On
retrouve la méme condition qu’en I'absence de dichroisme (cf. paragraphe 2.3.1). En re-
vanche, pour que la variation d’intensité soit indépendante de Re(A&(t)), la condition &
respecter pour les angles 6 et ¢ différe a priori du cas sans dichroisme discuté au para-

graphe 2.3.1 (cf. équation 2.38). En effet, il faut maintenant que a¢(6, ¢) soit nul.

En prenant en compte le dichroisme, la frange sombre se situe au couple d’angle
(0o, po) = (arctan(¢ — 1), arctan(¢ — 1)) (cf. paragraphe 2.2.2.1). Les variations d’angles
autour de la frange sombre sont définies par 6=0-—0,et gz§ = ¢ — ¢g. Le développement,
limité au premier ordre en 0 et en qg de I'expression de a¢(6, ¢) conduit a la condition

suivante :
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(1 —¢) (1 + cos 2¢h) + sin 26 + 26 ( cos 269 — (1 — ) sin 2¢) = 0. (2.49)

On remarque que cette équation est indépendante de é, donc cette équation définie une

A A

droite horizontale dans I’espace (6, ¢). L’équation de la droite est donnée par :

-~ 1(1=¢)(1+ cos2¢p) + sin 26y
¢= 2 (1—()sin2¢py — cos2py (2.:50)

En utilisant ’expression de ¢y donnée par I’équation 2.19 et les relations trigonométriques
cos (arctan ) = 1/4/1 + 22 et sin (arctanz) = x/v/1 + 22, on trouve que le terme de droite
de I'équation 2.50 est nul. Ainsi la variation d’intensité est indépendante de Re(A(t)) le
long de la droite définie par gzg = 0. La condition est identique au cas de 'objectif sans

dichroisme, excepté le fait que la frange sombre s’est déplacée.

2.3.3.2 Influence de la différence de chemin optique

Regardons ce qu’il se passe en tenant compte de la différence de chemin optique entre
les trajets aller et retour des impulsions référence et sonde a I'intérieur du cristal biréfrin-
gent. Le dichroisme est donc ici négligé. Le champ électrique en sortie de I'interférométre

a pour expression :

Eout (0,0, 7,£(t), E(t + At)) =Eou (0, ¢, 7,£(t) = 0,&(t + At) = 0) (2.51)
_ %emw(nsnf)ile%mf‘“ﬁd?eir
cos
X |AL()F(0,0,7) +E()G-(0,0,7)| |
sin 6
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avec

F.(0,6,7) = (cos(T) + isin(7)) (cos(0) + i cos(d + 2¢)) , (2.52)
G,(0,¢,7) = sin(f) + cos(1) cos(f) + sin(7) cos(2¢ — ) (2.53)
+ @[ sin(2¢ — ) + cos(7) cos(2¢ — §) — sin(7) cos(6)].

On souhaite de nouveau déterminer les conditions pour que le champ électrique Egy ne
dépende que de A{(t). Cela revient a avoir G.(0,¢,7) = 0. Cette équation est la méme
que celle permettant de déterminer les couples d’angles (6, ¢) correspondant aux franges
sombres (cf. paragraphe 2.2.2.2). Donc, comme dans le cas de I'interférométre idéal, il faut
se placer autour d’une frange sombre pour que la seule inconnue a déterminer soit A&(t).

Sous cette hypothése, on obtient pour la variation d’intensité induite par la perturba-

tion 'expression suivante :

AIL(0, ¢, AL(t),7) = <R6(A§( ))ar(0 ¢)+bT(9,¢)1m(A§(t))>- (2.54)

avec
a-(0,¢,7) =cost|a(f, ¢, 7)cosb + (0, 9, T) cos(f — 2¢)] (2.55)

—sin7[3(0, ¢, 7) cos§ — a0, $,7) cos(d — 2¢)]
b:(0,¢,7) =cost|a(f, ¢, T)cos(d — 2¢) — B(6, ¢, 7) cos ] (2.56)

—sin7[a(f, ¢, 7) cos + B(0, ¢, 7) cos(f — 2¢)]

et

a(f, ¢, ) = cos B cosT + cos(f — 2¢)sinT + sin 6, (2.57)
B(0, ¢, 7) = cos(f — 2¢) cosT — cos @ sin T — sin(d — 2¢). (2.58)

La représentation graphique de cette équation nous donne les domaines de mesures

définis sur la figure 2.7. La courbe noire (représentant le domaine ou la variation d’intensité
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FIGURE 2.7: Représentation de domaines ot la variation d’intensité est uniquement sen-
sible a la partie réelle et imaginaire de A&, autour de la frange sombre pour une différence
de chemin optique égale & T = /8. La courbe noire représente le domaine ot la variation
d’intensité est uniquement sensible & Re(AE). La courbe magenta représente le domaine
ot la variation d’intensité est uniquement sensible & Im(AE).

est uniquement sensible a la partie réelle de A¢) n’est plus une droite alors qu’elle I’était
dans le cas ot ( et 7 étaient négligés. De méme, & proximité de la frange sombre, la courbe
magenta (représentant le domaine ot la variation d’intensité est uniquement sensible a
Im(A&)) n’est plus une droite horizontale dans ’espace (6, ¢).

Il est possible de prendre en compte l'influence du dichroisme et de la différence de
chemin optique dans le cas d’un échantillon perturbé. Cependant, comme nous 1’avons
expliqué dans le cas sans perturbation, cette différence de chemin optique sera par la

suite négligée.

2.4 Conclusion

Nous avons présenté une modélisation de l'interféromeétre, a 'aide du formalisme de
Jones, afin d’expliciter sa capacité a mesurer un signal qui dépend uniquement de la varia-

tion d’amplitude ou de la variation de la phase du coefficient de réflectivité. Pour réaliser
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ces mesures, nous avons vu qu’il fallait orienter la lame quart-d’onde et le polariseur de
maniére a avoir une intensité proche du minimum afin d’obtenir une séparation compléte
des variables. L’interférométre est également entiérement passif, aucun asservissement
n’est requis pour son fonctionnement. Cependant, le décalage temporel des impulsions
induit un filtrage fréquentiel des mesures.

Une étude a également été réalisée en prenant en compte les imperfections de ’objectif
via le dichroisme, et celles du cristal biréfringent en tenant compte de la différence de
chemin optique entre les trajets aller et retour des impulsions référence et sonde a travers le
cristal. Nous avons pu voir que le dichroisme a pour conséquence de translater la position
du minimum d’intensité de l'interférométre mais cela ne change en rien le principe de
fonctionnement de I'interférométre. La méme conclusion peut étre faite en ce qui concerne
la prise en compte de la différence de chemin optique & travers le cristal biréfringent.

Nous allons a présent caractériser expérimentalement 'interféromeétre, d’abord sans
perturbation de I’échantillon. Puis nous présenterons des mesures de réflectivité transitoire

d’échantillons perturbés.
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The Imitation Game - A. Turing

Sometimes it is the people who no one can imagines anything of, who

do the things that no one can imagine.

Une modélisation de 'interférométre a été réalisée dans le chapitre précédent. Dans ce
dernier chapitre nous présentons dans un premier temps la caractérisation expérimentale
du montage interférométrique. Pour cela nous analysons I'influence de la différence de che-
min optique entre les trajets aller et retour dans le cristal de calcite puis nous déterminons
I’effet du dichroisme de 1’objectif.

Dans un second temps nous illustrons les potentialités de I'interférométre au travers
de deux exemples avec tout d’abord la détection interférométrique d’échos acoustiques
a la surface libre d’une couche mince de tungsténe. La seconde illustration porte sur la
détection de 'onde acoustique dans un milieu faiblement absorbant au travers des oscil-
lations Brillouin. Pour ces deux exemples, nous comparons les mesures interférométriques
aux mesures de réflectométrie introduites au chapitre 1 sur ces mémes systémes. Notre
analyse s’appuie également sur la modélisation de 'interférométre développée au chapitre
2.

Nous terminons le chapitre en analysant les performances de cet interférométre et en

indiquant les perspectives ouvertes par ce travail.
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3.1 Caractérisation expérimentale de l'interféromeétre

Dans le chapitre 2, nous avons mis en évidence deux biais expérimentaux pouvant
influencer la position du minimum d’intensité. Nous avons d’abord analysé I'influence de
I’effet du dichroisme de 1’objectif de microscope. Puis nous avons regardé I'influence de
la différence de chemin optique entre les impulsions référence et sonde lors des trajets
aller et retour. Nous allons d’abord montrer qu’il est possible de s’affranchir du deuxiéme
biais. Nous expliquerons ensuite comment quantifier expérimentalement le dichroisme de

I’objectif de microscope.

3.1.1 Minimisation du biais induit par la différence de chemin
optique

En I’absence de 'impulsion pompe, ’étude du déphasage 7 induit par cette différence
de chemin optique a permis de conclure que la position de la frange sombre évolue en
fonction de la valeur de 7. Nous avons constaté que cette frange sombre se déplace le long
d’une droite horizontale dans le plan décrit par I’angle du polariseur # et 'angle de la lame
quart-d’onde ¢. Ainsi, pour un champ électrique orienté a —45° par rapport a I’axe rapide
du cristal et un déphasage nul 7 = 0 la frange sombre est définie par les coordonnées
(0, ¢9) = (135°,135°). Alors que pour un déphasage 7 = 7, elle est située aux coordonnées
(0, 0) = (45°,135°%) (cf. figure 2.6).

Cette analyse théorique a été réalisée en négligeant le dichroisme de 1’objectif. Du
point de vue expérimental, cela revient a effectuer I’étude sans objectif de microscope.
Ainsi la localisation de la position de la frange sombre dans le plan (0, ¢) permet de
déterminer la valeur du déphasage induit par la différence de chemin optique. Cependant,
cette valeur peut également étre identifiée en maintenant I'orientation du polariseur et
de la lame quart-d’onde a (0, ¢) = (135°,135°) et en mesurant l'intensité en sortie de
I'interférométre. En effet, pour des orientations du polariseur et de la lame quart-d’onde
fixes, l'intensité arrivant sur le détecteur varie en fonction de la valeur de 7. Or, lors
de la modélisation de l'interférométre, nous avons aussi précisé que seule la propagation
a travers le cristal de calcite est responsable de la différence de chemin optique entre

les trajets aller et retour. De ce fait, nous pouvons modifier la valeur du déphasage 7 en
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ajustant la position angulaire du cristal par rapport a ’axe de propagation. Nous pouvons
donc suivre I’évolution de la valeur de 7 pendant la rotation du cristal de calcite en fixant
I'orientation du polariseur et de la lame quart-d’onde a (6, ¢) = (135°, 135°).

En effet, les impulsions référence et sonde ne traversent pas le cristal de calcite au
méme endroit lors des trajets aller et retour. L’épaisseur traversée peut étre légérement
différente entre ces deux trajets a cause du non parallélisme du cristal ou d’un angle
d’incidence différent a I’aller et au retour. Supposons que 1’épaisseur d; du trajet aller est
inférieure a ’épaisseur ds du trajet retour. Ceci est illustré sur la figure 3.1(a). Alors nous
pouvons égaliser I'épaisseur d traversée lors des deux trajets (figure 3.1(b)) en tournant
le cristal de calcite. Quand les deux trajets optiques sont égaux, le déphasage 7 est nul
et donc pour un couple d’angle (6, ¢) fixé a (135°,135°) cela se traduit par une intensité
nulle en sortie de 'interférométre. En réalisant ce réglage, nous nous affranchissons alors

de la différence de chemin optique.
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Trajet retour

Trajet aller

Trajet retour

Trajet aller

(b)

FIGURE 3.1: Principe du positionnement du cristal de calcite pour minimiser la différence
de chemin optique. (a) Le chemin optique parcouru par le trajet aller dy est plus faible que
celui effectué par le trajet retour dy. (b) En tournant le cristal, le chemin optique du trajet
aller est augmenté tandis que celui du trajet retour est diminué. En tournant suffisamment
le cristal, les deux trajets optiques s’égalisent. La différence de chemin optique est nulle.

3.1.2 Caractérisation expérimentale du dichroisme de 1’objectif

de microscope

Le cristal de calcite est maintenant réglé de maniére & pouvoir négliger la différence de
chemin optique. Nous devons a présent quantifier le dichroisme de ’objectif de microscope.
Nous allons présenter ici des résultats obtenus en utilisant un objectif de microscope x10.
Dans le chapitre 2, en I'absence de perturbation de I’échantillon, nous avons conclu que
le dichroisme de 'objectif de microscope a pour effet de translater la frange sombre le
long de la droite d’équation # = ¢. Nous allons a présent déterminer expérimentalement

la position de cette frange en ajoutant ’objectif de microscope.

Nous repérons le minimum d’intensité en sortie de I'interférométre en changeant 1’orien-

tation du polariseur et de la lame quart-d’onde. Puis nous réalisons une cartographie d’in-
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tensité autour de cette valeur. Cela est présenté sur la figure 3.2. La cartographie parcourt
un domaine d’angle large de 44° pour le polariseur et pour la lame quart-d’onde, par pas
de 2°. L’intensité est normalisée par rapport a 'intensité de la frange claire. Sur la figure
3.2 nous avons superposé les lignes de niveau de l'intensité calculée pour 7 = 0. Elles sont
représentées par les « ellipses » noires. Nous remarquons que la cartographie d’intensité
se superpose aux lignes de niveau. Par comparaison, pour des valeurs de 7 # 0, les lignes
de niveaux d’intensité (cf. figure 2.6) ne sont pas de forme « elliptique ». Donc nous avons
effectivement réussi a rendre négligeable I'effet de la différence de chemin optique dans

nos mesures.

Une analyse fine de la cartographie montre que le minimum d’intensité se trouve décalé
par rapport a la cartographie théorique sans dichroisme. La position de ce minimum est
donnée par le couple d’angle (6, ¢) = (137°,137°) soit un décalage de +2° dans les deux
directions angulaires. Ce minimum est représenté par le carré magenta sur la figure 3.2.
Ainsi & partir de I’équation 2.19, nous déduisons une valeur de la différence de transmission

totale environ égale a ( ~ 7%.

Lors des expériences présentées dans la suite du manuscrit, nous utilisons un objectif
de microscope x20. En effet, les mesures interférométriques réalisées avec 1’objectif de
microscope x 10 (Nikon LU Plan Fluor) ont un rapport signal-sur-bruit relativement faible
car la fluence de I'impulsion pompe n’est pas suffisante. Le méme type de cartographie
a été réalisé avec ce nouvel objectif sur des domaines plus petits. Dans ce cas-ci, nous
avons pu remarquer que les contours d’intensité sont toujours de forme « elliptique » a
proximité de la frange sombre. De plus, nous avons également déterminé la position de
cette derniére. Avec ce nouvel objectif de microscope, nous obtenons un décalage de +3°

dans les deux directions angulaires ce qui équivaut a une valeur de dichroisme de ( =~ 10 %.

En conclusion, nous avons réglé le cristal de calcite afin de négliger la différence de che-
min optique. Nous avons également déterminé expérimentalement la valeur du parameétre
caractérisant le dichroisme de ’objectif de microscope utilisé dans la suite des expériences.
Dans le chapitre 2, nous avons constaté que le fonctionnement de l'interférométre n’est
pas modifié par la prise en compte du dichroisme de ’objectif de microscope par rapport
au cas ot le dichroisme est négligé. C’est-a-dire qu’en présence de I’objectif de microscope

~

il faut également se placer sur la droite d’équation ¢ = 0 (resp. 0 = ¢) pour mesurer
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Im(AE(t)) (resp. Re(A&(t))). De ce fait dans un souci de simplification, les descriptions
de mesures expérimentales a venir se feront de maniére a se ramener a un interférométre
idéal. Pour cela, nous décalons toutes les valeurs angulaires expérimentales de I'orientation
du polariseur et de la lame quart-d’onde de —3°. Avec cette correction, les coordonnées

de la frange sombre sont donc dans la suite du manuscrit égales a (0, ¢) = (135°,135°).

160 ‘ ‘ ‘ 0.5
0.4
0.3

10.2

R

" 0

120 130 A0 150 160

FIGURE 3.2: Cartographie expérimentale de ['intensité en sortie de l’interférometre sans
perturbation de [’échantillon autour d’une frange sombre en utilisant un objectif de mi-
croscope x10. Les lignes de niveauzr représentent l’intensité théorique en négligeant la
différence de chemin optique. Le minimum d’intensité est représenté par le carré magenta.

3.2 Mesure interférométrique sur un film mince métal-

lique

3.2.1 Description de I’échantillon et du protocole expérimental

Pour effectuer les mesures interférométriques sur un film métallique, nous avons choisi
d’utiliser I’échantillon décrit au paragraphe 1.2.3. L’échantillon est constitué d’une couche
métallique de tungsténe déposée sur un substrat de silicium d’environ 500 pm d’épaisseur.

L’énergie de I'impulsion pompe au niveau de I’échantillon est de 1nJ. Les impulsions
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référence et sonde ont chacune une énergie de 0.25nJ au niveau de l’échantillon. Un
objectif de microscope x20 (Nikon LU Plan Fluor) focalise I'impulsion pompe ainsi que
les impulsions référence et sonde sur ’échantillon. Les signaux enregistrés résultent d’un

moyennage de 4 000 mesures. La structure de ’échantillon est rappelée sur la figure 3.3.

Tungsténe

Silicium (500 pm)

FIGURE 3.3: Représentation de [’échantillon étudié. Une couche de tungsténe est déposée
sur un substrat de silicium de 500 ym. Le faisceau pompe est focalisé puis absorbé par
le film de tungsténe. Cette perturbation génére des ondes acoustiques. Les impulsions
référence et sonde sont focalisées sur [’échantillon par le méme objectif de microscope. Les
deux impulsions viennent sonder le changement de réflectivité causé par la perturbation
de la pompe.

Deux mesures interférométriques sont détaillées : une mesure le long de la droite
d’équation qg = 0 et une seconde le long de la droite d’équation 6 = gzg (cf. paragraphe
2.3.1). Nous analyserons la forme des échos acoustiques détectés par ces mesures inter-
férométriques en utilisant les résultats du paragraphe 2.3.2 ainsi que les mesures de ré-
flectométrie introduites dans le chapitre 1. Nous montrerons qu'une des mesures dépend

uniquement de Im(A¢(t)) tandis que Pautre dépend uniquement de Re(A&(?)).
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3.2.2 Mesure interférométrique du changement de réflectivité de

I’échantillon de tungsténe
3.2.2.1 Présentation des mesures interférométriques

Nous avons effectué une mesure interférométrique sur chacun des domaines, a savoir
la droite ou la mesure est sensible & Im(A(¢)) et la droite ou la mesure est dépendante
de Re(A&(t)). La premiére est réalisée pour un couple (6, ¢) = (2°,0) (point bleu sur la
figure 3.4(a)). La seconde est quant a elle effectuée pour un couple (6, ¢) = (4°,4°) (point
rouge sur cette méme figure). Les réponses temporelles issues de ces deux mesures sont
présentées sur la figure 3.4(b). La courbe bleue représente la mesure réalisée sur la droite
qg = 0 et la courbe rouge correspond a la mesure effectuée sur la droite 6 = qg

En insert de la figure, nous pouvons voir la contribution acoustique pour les deux
mesures apreés retrait de la décroissance thermique afin de visualiser les échos acoustiques.

La moyenne du temps entre deux échos acoustiques est Aty = 107 ps, ce qui est en accord

avec les résultats (Atw = 107,6 ps) du chapitre 1.

3.2.2.2 Analyse des mesures interférométriques

Nous avons établi une relation entre la variable complexe A{(t) et le changement de
réflectivité & travers I'équation 2.43. Il est montré que Re(A&(t)) (resp. Im(AE(t))) est
proportionnel & la dérivée temporelle de la variation de 'amplitude (resp. de la variation
de la phase) du changement de réflectivité. Nous allons utiliser ces relations de I’équation
2.43 afin de vérifier que les mesures expérimentales de la variation d’intensité, supposée ne
dépendre que de Re(A(t)) ou de Im(AE(t)), sont cohérentes avec les relations théoriques
prévues par I'équation 2.43. La détermination expérimentale des domaines ou I'intensité
dépend de Re(A(t)) ou de Im(AE(t)) sera réalisée dans le paragraphe suivant.

Nous comparons alors la forme d’un écho acoustique issu d’une mesure interféromé-
trique a la forme d’un écho acoustique issu d’une mesure réflectométrique. Pour réaliser
cette étude, nous faisons le choix d’isoler le premier écho acoustique de chaque mesure,
puisque le premier écho issu d’'une mesure interférométrique est celui possédant le plus
grand rapport signal-sur-bruit. D’abord, sur la figure 3.5(a) nous comparons le premier

écho issu de la mesure interférométrique réalisée sur la droite d’équation § = ¢ supposée
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FIGURE 3.4: (a) Cartographie de l'intensité sans perturbation pour des points de fonction-
nement (0, ) proche de la frange sombre. La droite magenta correspond au domaine ot
la variation d’intensité est sensible uniquement a Re(A&(t)), la droite noire au domaine
ot la variation d’intensité est sensible uniquement a Im(AE(t)). Les points bleu et rouge
symbolisent les deuz couples d’angles (0,®) pour lesquels les mesures ont été réalisées.
(b) Réponse transitoire de [’échantillon de tungsténe obtenue par une mesure interféromé-
trique. La courbe rouge correspond a la mesure dépendant de Re(A&(t)) et la courbe bleue
a la mesure dépendant de Im(A(t)). Les contributions acoustiques des deux mesures sont
mises en évidence en insert.
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70 80 90 100 110 120 130 140 150
Temps (ps)

(a)

70 80 90 100 110 120 130 140 150
Temps (ps)

(b)

FIGURE 3.5: (a) Superposition du premier écho acoustique de la mesure dépendant uni-
quement de Re(A&(t)), en trait continu rouge, et de la dérivée temporelle du signal réflec-
tométrique, en trait discontinu noir. Les amplitudes sont normalisées. (b) Superposition
du premier écho acoustique de la mesure dépendant uniquement de Im(AE(t)), en trait
continu bleu, et de la primitive de cet écho en trait continu noir. Les amplitudes des deux
courbes sont normalisées.

dépendre uniquement de Re(A&(t)) (trait continu rouge) a la dérivée temporelle du pre-
mier écho du signal mesuré en réflectométrie (trait discontinu noir) présenté initialement
sur la figure 1.8. Dans un souci de simplification, les amplitudes des signaux sont norma-
lisées. La superposition de ces deux échos est presque parfaite. La différence de largeur
peut provenir du filtrage passe-bas des échos induit par le décalage temporel de 3 ps entre

les impulsions référence et sonde. Ainsi, pour le film de tungsténe, la mesure interféro-
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métrique est semblable & la dérivée temporelle du signal réflectométrique et donc a la
dérivée temporelle de la variation d’amplitude du coefficient de réflectivité. Nous pouvons

en conclure que la mesure interférométrique effectuée sur la droite d’équation 8 = ¢ pour

A A

le couple d’angle (6, ¢) = (4°,4°) dépend uniquement de Re(A£(?)).

Nous allons a présent analyser la mesure interférométrique effectuée sur la droite
d’équation (;Ab = 0. A partir de ’équation 2.43, nous remarquons que la primitive de la
mesure interférométrique est proportionnelle & la phase du changement de réflectivité et
donc au déplacement de surface dans le cas d’une couche mince fortement absorbante.
Nous pouvons voir sur la figure 3.5(b), en trait continu bleu, la mesure interférométrique
effectuée le long de la droite d’équation qg = 0 et en trait continu noir la primitive du pre-
mier écho acoustique de cette mesure interférométrique. Les amplitudes sont normalisées
afin de faciliter la comparaison. Nous remarquons que la forme de la primitive du signal
interférométrique est unipolaire, cela est parfaitement cohérent avec la signature tempo-
relle du déplacement de surface normal d’une surface libre [68,70,95]. Donc, la mesure
interférométrique réalisée sur la droite d’équation ngﬁ = 0 est bien uniquement sensible &
Im(AE ().

A travers ces mesures, nous avons réussi & montrer qu'il est possible d’effectuer une
mesure dépendant uniquement de Re(A(t)) ou de Im(A&(¢)) en changeant seulement
I'orientation du polariseur et de la lame quart-d’onde. Nous allons maintenant expliciter

la caractérisation expérimentale de ces domaines.

3.2.3 Détermination expérimentale des domaines de mesure de

Im(AE(t)) et de Re(A&(t))

Nous venons de montrer deux mesures interférométriques sur une couche mince mé-
tallique. Nous avons vérifié que ces mesures sont effectivement réalisées pour des points
de fonctionnement (6, ¢) o la variation d’intensité dépend uniquement de Re(A&(t)) ou
de Im(A&(t)). Nous allons maintenant présenter la détermination expérimentale de ces
deux domaines.

Au travers de I'analyse des signaux interférométriques du paragraphe précédent, nous

remarquons que la forme d’un écho acoustique mesuré sur la droite d’équation ¢ = 0 (cf.
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figure 3.5(a)) est différente de celle d'un écho issu de la droite 6 = ¢ (cf. figure 3.5(b)).
Nous pouvons définir expérimentalement ces deux domaines par comparaison de la forme
des échos acoustiques issus de différents signaux mesurés autour de la frange sombre. En
effet, les seuls échos qui ont une forme identique sont les signaux mesurés sur chacune des
deux droites ou la variation d’intensité est sensible & Re(A&(t)) ou a Im(A&(t)). Hors de ces
domaines, la mesure interférométrique est une combinaison des parties réelle et imaginaire
de A&(t). Nous allons alors effectuer une cartographie de mesures interférométriques a
proximité de la frange sombre et comparer la forme des échos acoustiques. Afin d’étudier
la ressemblance de la forme d’un écho avec un autre nous calculons le coefficient de

corrélation entre ces deux échos. Le coefficient de corrélation r, normalisé est défini par :

< x(t),y(t) >

T (), 20) S/< (D)) > 8.1)
<x(t),y(t) >= /_+OO x(t)y(t)dt, (3.2)

et z(t) et y(t) les deux échos acoustiques considérés. Le coefficient de corrélation est
normalisé car nous nous intéressons, pour la détermination des domaines, seulement a la
forme des signaux et non a leur amplitude. Le coefficient de corrélation 7, est compris
entre —1 et 1. Deux signaux ayant une forme similaire ont un coefficient de corrélation
proche de 1. Il sera proche de —1 si les signaux différent seulement par leur signe. Deux
signaux ayant une forme différente ont un coefficient de corrélation différent de 1. Ainsi,
afin de s’affranchir du changement de signe éventuel entre deux échos acoustiques, nous
regarderons par la suite la valeur absolue du coefficient de corrélation. Dans notre cas, par
exemple, la valeur absolue du coefficient de corrélation entre deux mesures issues de la
droite gzg = 0 doit étre proche de 1, tandis que le coefficient de corrélation entre un signal

issu de ngﬁ = 0 et un signal issu de = ngﬁ doit étre faible car leur forme est différente.

Nous réalisons une cartographie de mesures interférométriques pour des couples (6, ¢)
trés proches de la frange sombre. Pour cela nous commengons par repérer précisément
la position de la frange sombre, puis nous changeons l'orientation du polariseur et de la

lame quart-d’onde. L’angle du polariseur (resp. de la lame quart-d’onde) varie entre 6=0
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et 6 = 0.96° (resp. gzg =0 et qB = 0.96°) par pas de 0.12°. Cette précision expérimentale
est obtenue par I'utilisation de montures tournantes Thorlabs modéle PRM1M /M. Ainsi,
pour chaque couple (é,g?)) un signal interférométrique lui est associé. Le premier écho
acoustique de chaque signal est isolé. Nous obtenons alors une cartographie des premiers

échos acoustiques présentée sur la figure 3.6.
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FIGURE 3.6: Cartographie des premiers échos acoustiques issus des mesures interféromé-
triques effectuées auzx coordonnées (6, ¢).

De cette nouvelle cartographie, nous choisissons un écho qui sera I’écho de test. Nous
calculons le coefficient de corrélation entre ’écho de test et un écho de coordonnées voi-
sines. Nous associons le résultat du calcul aux coordonnées de cet écho voisin, comme cela
est illustré sur la figure 3.7. Puis nous calculons le coefficient de corrélation entre ’écho
de test et un écho issu d’un autre couple de coordonnées, et ainsi de suite. Nous obtenons
alors une cartographie du coefficient de corrélation entre I’écho de test et I’ensemble de la
cartographie des premiers échos acoustiques.

Un résultat de ce calcul est illustré sur la figure 3.8. Le signal de test choisi est défini par
le couple d’angle (é, ngS) = (+0.96°, +0.96°). Chaque point de cette cartographie correspond
au coefficient de corrélation entre 1’écho situé aux coordonnées (6, ¢) et le signal de test.

Sur cette figure nous avons mis en évidence différentes zones. La premiére (ellipse blanche)
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FIGURE 3.7: Principe de la réalisation de la cartographie du coefficient de corrélation.

correspond & la droite d’équation ngS = 0. Nous remarquons dans ce cas, que le coefficient
de corrélation est trés faible : la forme des signaux le long de cette droite est trés différente

de celle du signal de test.

La seconde zone (rectangle noire) correspond a la droite d’équation 9 = ¢. Nous
remarquons qu’au niveau de la frange sombre le coefficient de corrélation est faible. Cela
traduit le fait que proche de la frange sombre, le bruit est prépondérant comme nous
pouvons le voir sur la figure 3.6. Le coefficient de corrélation augmente en s’éloignant de
la frange sombre. En effet le signal se distingue alors du bruit. Ce coefficient se rapproche
de 1 cela veut donc dire que la forme des signaux mesurés en s’écartant de la frange sombre
est de plus en plus semblable. Ainsi, afin de réaliser des mesures dépendant seulement de
Re(A£(t)), nous devons augmenter la valeur de 6 et de ¢, tout en restant sur la droite
0 = gZA>, afin d’obtenir un signal avec un rapport signal-sur-bruit suffisant afin que la forme
du signal se distingue du bruit. Ainsi, au niveau de la frange sombre le signal est peu
discernable a cause du bruit de mesure présent donc le coefficient de corrélation est faible
et en s’écartant de cette frange le signal devient prépondérant par rapport au bruit donc

le coefficient de corrélation augmente.

Enfin, nous distinguons une troisiéme zone (ellipse verte) proche de la droite 0 = gzg

dans la partie supérieure de la cartographie ou le coefficient de corrélation est proche
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de 1. Dans le chapitre 2, nous avons montré qu’autour de la frange sombre, la variation
d’intensité est exprimée par 1’équation 2.40 qui est une combinaison linéaire de Re(A&(t))
et de Tm(A&(t)). Ainsi, par rapport a la droite 6 = ¢ dans la partie inférieure de la
cartographie, la contribution de Im(A&(¢)) a la valeur de I'intensité est importante dés que
I’on modifie ’angle du polariseur et de la lame-quart d’onde. C’est pourquoi le coefficient
de corrélation chute rapidement dans ce domaine. A l'inverse, dans la partie supérieure,
toujours par rapport a la droite § = ¢, linfluence de Im(A(t)) est moins importante
sur la variation d’intensité. Ainsi, dans cette zone proche de la diagonale, les signaux ont
une forme presque identique car la contribution de Re(A(t)), sur le signal mesuré, est
largement supérieure a la contribution de Im(A¢(¢)). Nous remarquons également sur la
figure 3.8 qu’un écart de 0.1° sur I'orientation du polariseur suffit pour obtenir un signal

qui dépend a la fois de Re(A&(t)) et de Im(AE(1)).

136] 1 |rp|
0.8
135.75"
0.6
2 1355
_e_
0.4
135.25
0.2
135}
L e —— 0

135 135.25 385.5 135.76 136

)

FIGURE 3.8: Cartographie du coefficient de corrélation. L’écho de test est situé a 0.96° de
la frange sombre suivant les deux directions angulaires.

1
0

Nous allons maintenant réaliser une étude uniquement sur la droite d’équation 0= gg
ot la variation d’intensité dépend seulement de Re(A&(t)). Les points extrémes sont définis
par les couples (é, gzg) = (—4.20°,—4.20°) et (é, gzg) = (+4.20°,44.20°). Les droites sur la

figure 3.9(a) présentent les domaines sur lesquels les mesures ont été réalisées. Comme
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précédemment, I’étude est effectuée en isolant le premier écho acoustique de chaque signal.
[’analyse de la forme des échos est réalisée en utilisant le méme protocole de calcul du
coefficient de corrélation, mais cette fois appliqué a des mesures réalisées le long d’une
droite. Le résultat est présenté sur la figure 3.9(b). Les coordonnées du signal de test sont
indiquées par le point vert sur la figure 3.9(a). Dans ce cas-ci, nous pouvons également
remarquer que pour des signaux voisins de la frange sombre, ceux-ci ne sont pas semblables
a I’écho de test. La raison est identique a celle évoqué précédemment lors de 'analyse de
la figure 3.8 : proche de la frange sombre, le bruit domine le signal. Le coefficient de

corrélation entre les signaux croit en s’éloignant de la frange sombre.

De plus, nous remarquons une dissymétrie sur la courbe du calcul du coefficient de
corrélation. Les échos mesurés du méme coté de la frange sombre que le signal choisi (6 >
135°) ont la méme forme puisque le coefficient de corrélation est proche de 1. En revanche,
la forme des échos situés du coté opposé de la frange sombre (0 < 135°) donne une
valeur proche de 0.85 et donc la forme des échos est sensiblement différente. Il est possible
finalement que, dans ce cas, nous ne parcourons pas exactement la droite d’équation 0 = ngﬁ
L’erreur commise sur la localisation de la frange sombre puis sur la droite viendrait de la
résolution des montures tournantes du polariseur et de la lame quart-d’onde. Cependant,
le coefficient de corrélation entre les signaux de part et d’autre de la frange sombre est
élévé méme si il est différent de 1. Cela refléte le fait que les signaux ont une forme

relativement proche.

Nous étudions maintenant 1’évolution du signe des échos le long du domaine de mesure.
A partir de ’équation 2.40, dans le cas 6 = qg, nous remarquons que le signe change suivant
la position du point de fonctionnement par rapport a la frange sombre. Deux mesures
interférométriques sont réalisées dont les coordonnées sont précisées sur la figure 3.10(a).
Les premiers échos acoustiques issus de ces mesures sont illustrés sur la figure 3.10(b).

Nous retrouvons expérimentalement un changement de signe sur la forme des échos.

Nous allons maintenant réaliser la méme étude pour déterminer le domaine de mesure
dépendant uniquement de Im(A&(t)). A partir de la cartographie de la figure 3.6, nous
effectuons un nouveau calcul du coefficient de corrélation présenté sur la figure 3.11.
Le protocole de calcul est le méme que celui présenté par la figure 3.7, seul le signal

de test change. Les coordonnées du nouveau signal de test sont définies par le couple
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FIGURE 3.9: (a) Cartographie de lintensité a proximité d’une frange sombre sur laquelle
sont présentés les différents domaines ot la variation d’intensité est sensible uniquement
a Re(A&)(t) ou a Im(AEL(t)). (b)Courbe du calcul du coefficient de corrélation pour un
signal de test situé sur la droite d’équation 0 = gzg dont les coordonnées sont indiquées par
le point vert sur la figure (a).

~

(6, 9) = (+0.96°,0).

On remarque que le long de la droite ngS = 0 (ellipse blanche) les signaux sont fortement
corrélés, donc leurs formes sont similaires. De plus, nous pouvons voir que pour une grande
partie de la zone inférieure de la cartographie, sous la droite 0 = ngS, les coefficients de
corrélation sont trés proches de 1. Cela montre bien que dans cette zone, 'influence de
Im(A£(t)) sur la variation de 'intensité est prépondérante. Donc la définition du domaine

qui dépend uniquement, de Im(A&(t)) est beaucoup moins sensible a la variation d’angle.

Une autre série de mesures a été réalisée le long de la droite d’équation ¢ = 0, re-
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FIGURE 3.10: (a) Cartographie de l'intensité autour d’une frange sombre sur laquelle sont
mis en évidence les différents domaines ot la variation d’intensité est sensible uniquement
a Re(A&)(t) ou a Im(AE(t)). (b) Premiers échos acoustiques pour des mesures effectuées
le long de la droite ou la variation d’intensité est sensible uniquement o Re(A&(t)). Les
coordonnées (0, ¢) de ces deuz signaux sont illustrées par les points rouge et vert sur la
cartographie d’intensité.

présentée en noire sur la figure 3.12(a). Les points extrémes sont définis par les couples
d’angles (0, ¢) = (—2.16°,0) et (6, ¢) = (+2.16°,0). Les mesures sont effectuées par pas
de 0.12°. De la méme maniére que précédemment, nous isolons le premier écho acoustique
de chaque signal mesuré. Nous utilisons le méme protocole pour calculer le coefficient de
corrélation afin de comparer la forme des échos. Pour chaque écho nous obtenons alors une
courbe représentant le coefficient de corrélation de cet écho avec le domaine de mesure.

Un résultat de ce calcul est montré sur la figure 3.12(b). Nous avons calculé la valeur
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FIGURE 3.11: Cartographie du coefficient de corrélation. L’écho de test est situé auz co-
ordonnées (0, ¢) = (135.96°, 135°).

absolue du coefficient de corrélation avec pour signal de test I’écho situé sur la droite
¢ = 0 dont les coordonnées sont indiquées par le point vert sur la figure 3.12(a). Les
échos des signaux proches de la frange sombre ne sont pas corrélés avec ’écho considéré.
Cela traduit le fait que trés proche de la frange sombre, nous mesurons principalement
du bruit. Une fois que le point de mesure est suffisamment éloigné de la frange sombre,
les signaux se ressemblent, fortement, puisque le coefficient de corrélation est proche de 1

en valeur absolue.

Par ailleurs, en reprenant ’équation 2.40 pour gzg = 0, nous remarquons que la mesure
de AI change de signe avec le signe du déplacement angulaire & proximité de la frange
sombre. Pour vérifier cela expérimentalement, comme dans le cas de I’étude du signe de
Re(A&(t)), nous choisissons deux mesures interférométriques effectuées de part et d’autre
de la frange sombre. La figure 3.13(a) indique les coordonnées de mesure de ces signaux.
Les premiers échos acoustiques de ces signaux sont présentés sur la figure 3.13(b). Nous
observons bien un changement de signe entre les deux mesures.

Nous avons montré qu’il est possible de réaliser une mesure sensible uniquement a
Re(A&(t)) ou a Im(AE(t)) par simple rotation du polariseur et de la lame quart-d’onde.

En couplant la mesure de réflectométrie sur un film de tungsténe décrit au chapitre 1 avec
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FIGURE 3.12: (a) Cartographie de l'intensité autour d’une frange sombre sur laquelle sont
présentés les domaines ot la variation d’intensité est uniquement sensible & Re(A&(t)) ou
a Im(AE(t)). Les coordonnées de l’écho test sont indiquées par le cercle vert. (b) Courbe du

calcul de la valeur absolue du coefficient de corrélation pour ’écho de test avec I’ensemble
du domaine de mesure.

I’équation 2.43 du chapitre 2, nous avons vérifié qu’une mesure effectuée sur la droite 0 = gzg
est sensible uniquement & Re(A(t)). De la méme maniére, nous pouvons conclure qu’une
mesure interférométrique réalisée sur la droite ¢ = 0 dépend uniquement de Im(A&(t)).
De plus, les mesures issues de chacun des domaines ont des formes quasiment identiques

au signe pres.

— 96 —



3.2. Mesure interférométrique sur un film mince métallique

138 2 %(xlo’z)
IU
137
15
136
135 1
S
134
0.5

13532 133 134 é.%OS) 136 137 1380

(a)

I

AR (u.a)

-5 i

70 80 90 100 110 120 130 140 150
Temps (ps)

(b)

FIGURE 3.13: (a) Cartographie de l'intensité autour d’une frange sombre sur laquelle sont
présentés les domaines oW la variation d’intensité est uniquement sensible a Re(A(t))
ou & Im(AE(t)).(b) Premiers échos acoustiques pour des mesures effectuées le long de la
droite ot la variation d’intensité est sensible uniquement a Im(AE(t)). Les coordonnées
(0,¢) des différents point de fonctionnement sont visibles sur la cartographie d’intensité
(a). Les échos ont un signe différent suivant leur position par rapport a la frange sombre.

3.2.4 Quantification de Re(A¢(t)) et Im(A&(t))

A partir des mesures interférométriques et des expressions de la variation d’intensité
développées au chapitre 2 nous étudions maintenant la possibilité de quantifier les mesures

de Re(AE(t)) et de Tm(AE(2)).

En utilisant ’équation 2.40 dans le cas d’une mesure dépendant uniquement de Im(A¢(t)),

c’est-a-dire ngS =0etf # 0, la variation d’intensité a pour expression :
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AI(6, 9, AL(t) = —E;, flm(AE(D)). (3:3)

De la méme maniére la variation d’intensité pour une mesure dépendant uniquement

de Re(A{(t)) s’exprime par :

AI(0, 6, AL(t)) = B2 oRe(AL(t)). (3.4)

De ce fait, en connaissant ’orientation du polariseur et de la lame quart-d’onde lors
des mesures il est théoriquement possible de quantifier la partie réelle ou imaginaire de
AL(1).

Expérimentalement, ce calcul est possible seulement si, pour tous les couples (6, ¢),
I'intensité expérimentale sans perturbation de I’échantillon est identique & I'intensité théo-
rique. Dans le cas analytique le contraste de l'interféromeétre est égale a 1. Ce contraste

C est défini par :

Lnax — I
C _ ‘fmax min 35
[rnax + [min’ ( )

avec In.x et I, les intensités respectives de la frange claire et sombre. Au cours de la
caractérisation de l'interférométre nous avons déterminé un contraste de 99%. L’intensité
expérimentale est donc quasiment identique a l'intensité théorique. Donc I'utilisation des
expression 3.3 et 3.4 est possible pour quantifier Re(A{(t)) et Im(A&(t)). Dans notre
cas cette étude n’est pas réalisée. Nous nous sommes focalisé sur la détermination des

domaines de mesures.

3.2.5 Conclusion

Nous avons réussi a effectuer des mesures interférométriques sur une couche mince de
tungsténe sensibles uniquement a Im(A&(t)) ou & Re(A&(?)).

Tous d’abord, nous avons analysé ces signaux en superposant le premier écho acous-
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3.2. Mesure interférométrique sur un film mince métallique

tique mesuré en interférométrie le long de la droite 6 = gzg avec la dérivée temporelle de
la mesure réflectométrique. La superposition de ces deux signaux est quasiment parfaite,
donc le signal interférométrique mesuré le long de cette droite est bien représentatif de
Re(A&(t)). Dans un second temps, nous avons étudié la forme de la primitive du signal
mesuré le long de la droite gzg = 0. Nous avons obtenu un signal unipolaire, ce qui est
conforme avec le résultat attendu. Ainsi, le long de la droite d’équation ngS = 0, la mesure
interférométrique est bien sensible uniquement & Im(A&(t)). Nous avons ensuite réalisé
des mesures interférométriques le long des domaines ou la variation d’intensité est sensible
uniquement a la partie réelle ou a la partie imaginaire de A&(t). Cela nous a permis de
voir que le long de chacun des domaines les signaux ont effectivement la méme forme au
signe et a ’amplitude pres.

Enfin, nous avons identifié les contraintes expérimentales quant & la détermination
des domaines pour les mesures dépendant uniquement de Re(A&()) ou de Im(AE(2)).
La détermination du domaine de mesure de Im(A&(¢)) est beaucoup moins sensible aux
variations d’angles du polariseur et de la lame quart-d’onde que la détermination du
domaine dépendant de Re(A(t)). Ainsi en s’écartant de la droite ¢ = 0, la contribution
de Im(A&(t)) est dominante sur le signal interférométrique.

Nous présentons dans la prochaine partie des mesures interférométriques sur un échan-
tillon faiblement absorbant en analysant les oscillations Brillouin dans la silice. Pour réali-
ser la mesure dépendant uniquement de Re(A(¢)), un protocole simple sera mis en place

afin de s’affranchir des contraintes citées précédemment.
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3.3 Mesure interférométrique d’oscillations Brillouin dans
la silice

Précédemment, nous avons réalisé des mesures interférométriques sur un échantillon
fortement absorbant pour 'impulsion sonde. Nous analysons ici des mesures interféromé-
triques effectuées sur un échantillon faiblement absorbant.

Pour réaliser des mesures interférométriques de détection d’oscillations Brillouin, nous
avons choisi d’étudier I’échantillon décrit au paragraphe 1.2.4.1. Cet échantillon est consti-
tué d’'une couche de 300 nm de titane déposée sur un substrat de silice de 170 um. Au
niveau de I’échantillon, I’énergie de I'impulsion pompe est de 1nJ et les énergies des
impulsions référence et sonde sont de 0.25nJ. La mesure présentée est le résultat d’un

moyennage de 50 000 acquisitions. La configuration est présentée sur la figure 3.14.

Silice (170 um)

Titane (300 nm)

FIGURE 3.14: Schéma de [’échantillon étudié. Une couche de 300 nm de titane est déposée
sur un substrat de silice de 170 pm. Le faisceau pompe est focalisé sur le film de titane.
Des ondes acoustiques sont créées et se propagent dans la couche de silice. Les impulsions
référence et sonde se réfléchissent sur linterface titane/silice et sur 'onde acoustique se
propageant dans la couche transparente.

Nous allons d’abord effectuer une mesure sur la droite qg = 0. Nous justifions que
cette mesure est sensible & Im(A&(¢)) en utilisant la mesure d’oscillations Brillouin pré-
sentée au chapitre 1. Puis a l'aide du signal issu du domaine dépendant de Im(A&(t))
nous allons déterminer le signal interférométrique sensible uniquement a Re(A¢(t)). En-

fin nous présentons un calcul théorique, basé sur 'utilisation d’une cartographie de mesure
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d’oscillations Brillouin, permettant une détermination compléte des domaines de mesures

expérimentaux de Re(A&(t)) et de Im(A&(1)).

3.3.1 Détection de la contribution des oscillations Brillouin i

Im(A&(2))

Nous réalisons deux mesures interférométriques de détection d’oscillations Brillouin.
Une mesure est effectuée sur la droite ou la variation d’intensité dépend uniquement

~

de Im(A&(t)). Les coordonnées de cette mesure sont définies par (6,¢) = (+5°,0). La
mesure sensible uniquement a Re(A&(t)) est réalisée a la position (0, ¢) = (+5°, +5°). La
figure 3.15(a) représente les coordonnées des points de mesures. La figure 3.15(b) montre
les réponses temporelles issues de ces deux mesures : la courbe rouge correspond a la
mesure sensible uniquement a Re(A&(t)) et la courbe bleue a celle dépendant uniquement
de Im(A&(t)). Dans 'insert, nous illustrons les oscillations Brillouin durant les premiéres
nanosecondes. La moyenne des périodes des oscillations est de 59, 64 ps, soit une fréquence

des oscillations Brillouin de 16,76 GHz. Cette valeur est trés proche de celle obtenue en

réflectométrie (16,60 GHz).

De plus, les parties réelle et imaginaire du changement relatif de réflectivité dans le cas
des oscillations Brillouin sont des fonctions sinusoidales en quadrature de phase [50,72,96].
Dans le chapitre 2 nous avons établi qu’une mesure dépendant uniquement de Im(A&(t))
est proportionnelle & la dérivée temporelle de la partie imaginaire du changement relatif
de réflectivité : elles sont alors en quadrature. Cela est résumé sur la figure 3.16. Donc une
mesure sensible uniquement a Im(A(¢)) est en phase avec la partie réelle de la mesure
réflectométrique d’oscillation Brillouin présentée au chapitre 1. Cela est représenté sur la

figure 3.17.

Nous avons réussi a effectuer une mesure interférométrique dépendant de Im(A(¢)) des
oscillations Brillouin. Nous avons vérifié expérimentalement que cette mesure est en phase
avec un signal d’oscillation Brillouin mesuré en réflectométrie. Nous allons maintenant

réaliser une mesure interférométrique sensible & Re(A&(t)).
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FIGURE 3.15: (a) Cartographie de l'intensité autour d’une frange sombre sur laquelle sont
présentés les différents domaines ot la variation d’intensité est sensible uniquement a
Re(A&)(t) ou a Im(AE(t)). (b) Réponse transitoire de [’échantillon de silice. La courbe
rouge correspond o la mesure dépendant de Re(A&(t)) et la courbe bleue a la mesure
dépendant de Im(A&(t)). En insert nous visualisons les premiéres nanosecondes.

3.3.2 Détection de la contribution des oscillations Brillouin i
Re(A&(1))

Dans le chapitre 2, nous avons également établi qu'une mesure dépendant uniquement

de Re(A&(t)) est proportionnelle & la dérivée temporelle de la partie réelle du changement
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FIGURE 3.16: Relations de phase entre les parties réelles et imaginaires des mesures ré-
flectométriques (Re(Ar/r), Im(Ar/r)) et interférométriques (Re(A&(t)), Im(AL(t))) des

oscillations Brillouin.
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FIGURE 3.17: Superposition d’une mesure interférométrique mesurée le long du domaine
dépendant uniquement de Tm(AE(t)) (courbe bleue) et de la mesure réflectométrique
(courbe noire) des oscillations Brillouin. Les signauz sont normalisés.

relatif de réflectivité. De plus, la mesure sensible uniquement a Im(A&(¢)) est en phase
avec la dérivée temporelle de la partie réelle du changement relatif de réflectivité. Donc

une mesure interférométrique de Re(A£(t)) est en quadrature de phase par rapport a une
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mesure de Im(A(t)) (cf. figure 3.16).

Nous utilisons le fait qu'une mesure de Im(A&(¢)) est simple a réaliser expérimenta-
lement et le fait que les signaux mesurés sur des domaines différents soient des fonctions
sinusoidales en quadrature pour déterminer expérimentalement les domaines de fonction-
nement ot le signal dépend uniquement de Re(A&(t)). La mesure sensible uniquement &
Im(A(t)) sert de signal de test. Nous allons comparer différents signaux a ce signal afin
de déterminer la mesure sensible uniquement a Re(A£(¢)). Dans le cas de la détection
des oscillations Brillouin, nous ne réalisons pas de cartographie de mesures dans le plan
(0, ») comme lors du paragraphe précédent. Dans un premier temps, le polariseur et la
lame quart-d’onde sont orientés de maniére a réaliser une mesure qui dépend unique-
ment de Im(A&(¢)). Les coordonnées de ce point de mesure sont définies par le couple
(0,) = (5°,0) (représenté par le point bleu sur la figure 3.18). Puis une série de mesures
est réalisée en gardant ’angle 6 du polariseur fixe, mais en tournant la lame quart-d’onde
de maniére & se rapprocher de plus en plus de la droite 6 = ngS puis la dépasser. Ceci
est représenté par la fleche verte sur la figure 3.18. Nous obtenons alors un ensemble de

mesures interférométriques.

I
4 %:,(XIOQ)

Iy
3
% Im(AE (1)) b
1
0

130 132 1:‘34(19 (36 138140

FIGURE 3.18: Cartographie de [’intensité proche de la frange sombre sur laquelle est lo-
calisée 'ensemble des couples d’angles (fleche verte) de la série de mesure effectuée en
tournant la lame quart-d’onde.

Les signaux de cet ensemble de mesures sont comparés au signal de test dépendant
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uniquement de Im(AE(t)). L’étude réalisée utilise le protocole présenté au paragraphe
précédent. Nous calculons le coefficient de corrélation entre le signal de test et cette
série de mesures. Nous remarquons que la définition de r, donnée par I’équation 3.1 est
semblable & un calcul de produit scalaire normalisé. Or, les mesures de Im(A(t)) et de
Re(A&(t)) sont en quadrature de phase. Une des propriétés de deux fonctions sinusoidales
en quadrature de phase est que leur produit scalaire est nul. Ainsi, le signal ayant un
produit scalaire faible avec la mesure sensible uniquement a Im(A&(t)) est le signal se
trouvant sur le domaine ou la mesure de la variation d’intensité dépend seulement de
Re(A(t)). Le résultat du produit scalaire entre la mesure de Im(A£(¢)) et la série de
mesures effectuées en gardant ’angle 6 du polariseur fixe est présentée sur la figure 3.19.
Au fur et & mesure que l'orientation se rapproche de la droite 6 = qB le coefficient de
corrélation décroit vers un minimum. Ce minimum permet de déterminer les coordonnées

de la mesure de Re(A(t)).

o)

FIGURE 3.19: Résultat du calcul du coefficient de corrélation entre le signal de test issu de
la droite ¢ = 0 et la série de mesures réalisées le long du domaine présenté sur la figure
3.18.

Sur la figure 3.20, nous avons représenté les premiéres oscillations de la contribution
acoustique du signal dépendant uniquement de Im(A¢(¢)) en trait continu bleu. Le signal
en quadrature par rapport a ce signal doit étre décalé temporellement de 14,91 ps (cf.

paragraphe 3.3.1). Le signal qui a le plus faible produit scalaire avec le signal de test,
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décalé de la quadrature théorique de 14,91 ps est représenté en trait continu rouge. Les
amplitudes de ces deux mesures sont normalisées pour faciliter la comparaison. Nous
pouvons voir que ces signaux se superposent quasiment parfaitement. Nous avons précisé
que le résultat du calcul du coefficient de corrélation est semblable au produit scalaire entre
les deux signaux comparés. Il permet donc de trouver la valeur du déphasage expérimental,
ici £0.057 soit 1,4 ps entre la quadrature théorique et le signal mesuré. Nous pouvons

donc conclure que ce signal se situe bien sur la droite o la variation d’intensité dépend

uniquement de Re(A&(t)).

| | | | | | |
200 300 400 500 600 700 800 900 1000
Temps (ps)

FIGURE 3.20: Mesures interférométriques d’oscillations Brillouin. La courbe bleue repré-
sente la mesure effectuée sur le domaine ot la variation d’intensité est uniquement sen-

sible & Tm(A&(t)). La courbe rouge représente la mesure dépendant de Re(A&(t)) décalée
temporellement de la quadrature théorique. Les amplitudes sont normalisées.

Nous avons réussi a réaliser deux mesures interférométriques dépendant uniquement
de Im(A&(t)) ou de Re(AL(t)) pour détecter les oscillations Brillouin dans la silice. En
utilisant la mesure en réflectométrie des oscillations Brillouin présentée au chapitre 1, nous
avons vérifié que le long de la droite ngS = 0 nous mesurons un signal sensible uniquement
a Im(AE(t)). Grace a cette mesure interférométrique et & un protocole de calcul basé

sur l'utilisation d’un coefficient de corrélation, nous avons réussi a mesurer un signal
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interférométrique qui n’est fonction que de Re(A(t)).

3.3.3 Cartographie d’oscillations Brillouin

Par la suite, nous souhaitons réaliser une cartographie entiére de mesures d’oscilla-
tions Brillouin autour de la frange sombre. En utilisant le coefficient de corrélation sur
cette cartographie de mesures, nous pouvons extraire les domaines expérimentaux ou la
variation d’intensité dépend uniquement de Re(A&(f)) ou de Im(A&(¢)) en déterminant
les zones ol le coefficient de corrélation est maximal ou minimal. Ce calcul est réalisé
en prenant toujours un signal issu de la droite d’équation ngS = 0 comme référence de
calcul. La détermination de ces domaines est simplifiée en utilisant des signaux d’oscilla-
tions Brillouin car les mesures de Re(A£(t)) et de Im(A&(t)) sont en quadrature donc le
coefficient de corrélation est assurément proche de zéro. Ce qui n’est pas le cas, si nous
souhaitons utiliser des échos acoustiques du film de tungsténe présentés précédemment.
En effet, dans le cas d’'une couche métallique mince, nous savons que le coefficient de
corrélation entre une mesure issue de la droite gzg = 0 et une seconde issue de la droite
6 = ngS est différent de 1 mais n’est pas obligatoirement nul.

Pour mettre cela en évidence, nous avons réalisé des simulations de ce calcul de co-
efficient de corrélation pour une cartographie de signaux numériques. Nous simulons le
signal issu du domaine de mesure de Im(A&(¢)) par une fonction sinusoidale, et le signal
sensible uniquement a Re(A(t)) est pris comme étant le signal en quadrature a cette
fonction. La cartographie compléte de la variation d’intensité est déterminée a partir de
ces deux signaux, en utilisant 1’équation de la variation d’intensité définie par I’équation
2.40. Le coefficient de corrélation entre le signal de test et I’ensemble de la cartographie
est ensuite calculé.

La cartographie du résultat du calcul des coefficients de corrélation en fonction des
angles 6 et ¢ du polariseur et de la lame quart-d’onde est donnée sur la figure 3.21. La
droite noire représente les différents couples (0, ¢) pour lesquels le coefficient de corrélation
est nul et donc ou la variation d’intensité est sensible uniquement a Re(A&(t)). Nous
retrouvons bien le résultat présenté lors du calcul analytique développé au chapitre 2. La
droite magenta représente l'ensemble des angles ou le résultat du calcul est maximal, au

signe prés. Ce domaine est également bien défini par la droite ¢ = 135° déterminée au
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chapitre précédent.

133 134 135 136 137

FIGURE 3.21: Cartographie du calcul de coefficient de corrélation pour un ensemble de
signauz simulés. La droite noire représente la zone ot le coefficient de corrélation est nul
et la droite magenta la zone ou le coefficient de corrélation est mazximal, au signe pres.

L’utilisation d’un calcul de coefficient de corrélation, dans le cas de mesures d’os-
cillations Brillouin, appliqué a une cartographie de signaux numériques permet donc la
détermination compléte des domaines ou la variation d’intensité dépend uniquement de
Im(A&(t)) ou de Re(A(t)). Par la suite, il est envisageable d’automatiser les mesures
en intégrant des montures motorisées sur le polariseur et la lame quart-d’onde. Cela per-
mettra d’obtenir des cartographies expérimentales complétes de mesures des oscillations
Brillouin et en utilisant le calcul du coefficient de corrélation nous obtiendrons les couples

d’angles (0, ¢) pour lesquels les mesures interférométriques dépendent de Im(A&(¢)) ou de

Re(AL(1)).

3.4 Perspectives

Nous avons montré dans ce chapitre la possibilité de détecter expérimentalement avec
I'interférométre que nous avons développé les échos acoustiques induits par une onde
acoustique se propageant dans un film mince métallique, mais également les oscillations
Brillouin dans la silice. Pour la suite, ’objectif est d’utiliser cet interférométre pour détec-
ter les ondes acoustiques générées par ’excitation d’une particule d’or emprisonnée dans

un substrat transparent. La figure 3.22 illustre la configuration de I’échantillon qui sera
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étudié. Cette détection rendra compte des déplacements d’interface induits par les ondes

acoustiques.

FIGURE 3.22: Echantillon prévu pour réaliser des mesures interférométriques de la vibra-
tion d’une particule d’or emprisonnée dans une matrice, ainsi que les déplacements de
surface induits par ces vibrations.

En se servant de ces résultats il sera alors possible de localiser en profondeur la
particule et de la dimensionner. Pour cela, il sera possible d’utiliser un programme de
post-traitement utilisant I’algorithme SAFT (Synthetic Aperture Focusing Technique)
[97-100].

3.5 Conclusion

Lors de la mise en place de l'interférométre, nous avons pu régler 1’orientation du
cristal biréfringent de maniére a s’affranchir de la différence de chemin optique entre les
impulsions référence et sonde. De plus, nous avons caractérisé 'effet de la différence de
transmission de ces deux impulsions & travers ’objectif de microscope.

Par la suite, en réalisant des mesures sur une couche mince de tungsténe, nous avons
confirmé que le long des droites définies par 6 = gB et gB = 0, la variation d’intensité
en sortie de linterféromeétre est respectivement sensible uniquement & Re(A&(t)) et a
Im(A&(t)). Nous avons également pu mesurer des oscillations Brillouin dans la silice avec
cet interféromeétre. 11 a été vérifié que les signaux dépendant de la partie réelle et imaginaire
de A(t) sont bien en quadrature de phase.

La détermination expérimentale des domaines de mesure de Re(A(t)) et de Im(A&(2))
a été réalisée. Pour cela, nous avons mis en place un protocole. Celui-ci nécessite la réali-

sation d’une cartographie de mesure interférométrique dans le plan (6, ¢). Puis, en compa-
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rant la forme des signaux mesurés a un signal de test judicieusement choisi, il est possible
de définir expérimentalement les domaines de mesure de Re(A&(t)) et de Im(A&(¢)). De
plus grace a ces différentes mesures, nous avons également pu mettre en évidence que la
détermination expérimentale du domaine dépendant de Re(A&(t)) est plus délicate que
celle du domaine ne dépendant que de Im(A&(t)). A plus long terme, nous souhaitons
mesurer des vitesses de déplacement d’interface, ainsi seuls des signaux qui dépendent
uniquement, de Im(A&(t)) seront utilisés. Ainsi ces mesures seront facilement accessibles.

En conclusion, des mesures indépendantes de Re(A&(t)) et de Im(A&(t)) ont été effec-
tuées en utilisant des échantillons fortement et faiblement absorbants a la longueur d’onde
du laser sonde. La détermination des couples d’angles permettant ces mesures a aussi été
réalisée.

Enfin des mesures sur des nanoparticules uniques, emprisonnées dans une matrice,
sont envisagées. Grace aux mesures interférométriques, il sera possible de déterminer la

localisation dans la profondeur ainsi que les tailles de ces nanoparticules.
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L’objectif du travail de cette thése était de réaliser les premiéres détections d’ondes
acoustiques en réflexion en utilisant un nouveau type d’interférométre a chemin commun.
Pour arriver & cet objectif il a été nécessaire dans un premier temps de comprendre la
génération et la détection d’ondes acoustiques par impulsions lasers dans un montage clas-
sique d’acoustique picoseconde. Nous avons également réalisé ’état de ’art des techniques
utilisées jusqu’a maintenant, afin de conduire une étude critique des méthodes existantes.
Puis nous avons modélisé le montage interférométrique développé pendant les travaux
de thése afin de définir son fonctionnement. Ensuite, une caractérisation expérimentale a
aussi été effectuée. Enfin les premiéres mesures interférométriques sur deux échantillons
différents ont été présentées. Celles-ci sont interprétées en utilisant des mesures pompe-

sonde réalisées a I'aide d’un montage réflectométrique classique.

Dans le premier chapitre nous avons décrit synthétiquement les mécanismes de généra-
tion d’ondes acoustiques par excitation d’un échantillon en utilisant des impulsions lasers.
La propagation de ces ondes modifie localement les propriétés physiques de I’échantillon,
notamment son coefficient de réflexion. La détection des ondes acoustiques dans I’échan-
tillon est réalisée au travers de la mesure des modifications du coefficient de réflectivité de
I’échantillon. La variation relative du coefficient de réflexion dépend du déplacement de
surface qui perturbe essentiellement la phase de la lumiére réfléchie. Grace au couplage
photoélastique au sein de 1’échantillon, la variation de réflectivité est également sensible
a la perturbation transitoire de I'indice du milieu induite par la déformation.

Des mesures sur des échantillons fortement et peu absorbants a la longueur d’onde
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du laser sonde ont été présentées. Dans le premier cas, les échos acoustiques issus des
différents allers-retours des ondes acoustiques dans 1’échantillon sont détectés. Dans le
second cas, la détection est effectuée sur toute I'épaisseur de 1’échantillon : les mesures
rendent compte de la détection des oscillations Brillouin. Ces résultats ont servi lors de

la caractérisation expérimentale de 'interférométre.

Les mesures de réflectométrie évoquées précédemment sont uniquement sensibles a la
contribution du couplage photoélastique sur le changement de réflectivité. Cependant il
existe des méthodes alternatives pour réaliser des mesures du déplacement de surface. Pour
de telles mesures il est possible d’utiliser des adaptations du montage de réflectométrie
telles que la déflectométrie, la distorsion de détection de faisceau ou ’ajout d'un miroir de
Bragg pour créer une cavité optique. Or, ces techniques sont limitées soit par la nature de
I’échantillon, soit par la superposition des faisceaux pompe et sonde, soit par la difficulté

de I’alignement.

Les techniques interférométriques sont alors utilisées car elles ne possédent pas ces
limitations. Nous avons étudié différents types d’interférométres employés en acoustique

picoseconde. Nous avons fait ressortir les avantages et inconvénients de chacun.

Ainsi au travers des mesures réflectométriques et de I’étude de différents types d’inter-
féromeétre, nous choisissons de développer un interférométre a chemin commun utilisant

un cristal biréfringent dans le but de réaliser des mesures en réflexion.

Dans le deuxiéme chapitre, nous avons décrit le montage interférométrique a chemin
commun que nous avons mis en place. Celui-ci utilise un seul cristal biréfringent, élément
central dans la création et la recombinaison des impulsions référence et sonde. L.’usage
d’un tel interféromeétre permet de s’affranchir des bruits mécaniques sur la mesure. De
plus, son alignement est simple et 'emploi d’un seul cristal biréfringent rend ce dispositif
entiérement passif. Une modélisation de l'interférométre est réalisée en utilisant le for-
malisme de Jones. Nous avons montré que l'intensité sans perturbation de 1’échantillon
est uniquement, fonction de l’orientation du polariseur et de la lame quart-d’onde. La
variation d’intensité induite par une perturbation de I’échantillon est en plus fonction
d’un troisitme paramétre, A¢(t), représentant la différence entre les perturbations des

champs électriques subies par les deux impulsions sondant 1’échantillon. Cette modélisa-
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tion a permis de mettre en évidence la capacité du montage a mesurer indépendamment
des signaux sensibles uniquement a la partie réelle ou a la partie imaginaire de A&(?).
Pour effectuer ces mesures, il suffit de choisir correctement ’orientation du polariseur et

de la lame quart-d’onde a proximité d'une frange sombre.

Nous avons exposé le lien entre des mesures interférométriques et des mesures effec-
tuées en réflectométrie. Ainsi, une mesure dépendant uniquement de la partie réelle (resp.
imaginaire) de A(t) est proportionnelle a la dérivée temporelle de la variation d’ampli-

tude (resp. de phase) du changement de réflectivité.

Enfin, I'influence du dichroisme de 1’objectif et de la différence de chemin optique a
travers le cristal biréfringent sur la localisation de la frange sombre a été étudiée. Nous
avons conclu que le dichroisme translate la frange sombre dans le plan formé par les angles
du polariseur et de la lame quart-d’onde. Le principe de fonctionnement de l’interféro-

meétre reste cependant inchangé.

Dans le troisiétme chapitre, la caractérisation expérimentale de l'interféromeétre a été
effectuée. Tout d’abord le cristal biréfringent a été orienté de maniére & pouvoir négliger
la différence de chemin optique. Puis, le dichroisme de I'objectif de microscope a été
déterminé en utilisant une cartographie d’intensité sans perturbation de I’échantillon. La

valeur du dichroisme est définie en localisant la position de la frange sombre.

Des mesures interférométriques sont réalisées sur un échantillon fortement absorbant.
En utilisant les résultats présentés dans les deux chapitres précédents nous avons vérifié
qu’en orientant correctement la lame quart-d’onde et le polariseur ces mesures interféro-
métriques sont effectivement proportionnelles a 'amplitude ou a la phase du changement

de réflectivité.

De plus, la forme des échos acoustiques mesurés le long de chacun des domaines de
mesures est étudiée a travers le calcul d’un coefficient de corrélation. Cela a permis de
conclure que sur le domaine pour lequel le signal est uniquement dépendant de Tm(A&(t))
la forme des échos est bien identique. La forme des échos des différents signaux dépendant
de Re(A&(t)) est cependant légérement différente de part et d’autre de la frange sombre.
Cela met en évidence que la détermination du domaine de mesure de Re(A&(t)) est trés

sensible & 'orientation du polariseur et de la lame quart-d’onde, ce qui n’est pas le cas
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pour la définition du domaine de mesure de Im(A¢(¢)). Par la suite, nous chercherons
a détecter des vitesses de déplacement d’interface, et donc un signal interférométrique
dépendant Im(A(t)), afin de localiser une source optoacoustique. En conséquence, ces
mesures seront peu sensible & l'orientation de la lame-quart d’onde et du polariseur et

seront alors facilement accessibles.

Ensuite des mesures sur un échantillon transparent ont été présentées. La détection
interférométrique des oscillations Brillouin dans un échantillon a été montrée. Les oscil-
lations sensibles & Im(A£(¢)) sont comparées a la mesure réflectométrique. Nous avons
conclu qu’elles sont effectivement en phase. La mesure dépendant de Re(A&(t)) a été dé-

terminée en utilisant un calcul de coefficient de corrélation pour la comparer & une mesure

sensible a Im(A&(t)).

En conclusion, nous avons développé et caractérisé un interférométre a chemin com-
mun utilisant un seul cristal biréfringent. L’influence de la différence de chemin optique
a été minimisée expérimentalement. Les conséquences du dichroisme de 1’objectif de mi-
croscope sont quantifiées. La mise en place de l'interférométre a montré que son ali-
gnement est simple, de plus aucun asservissement n’est requis. L’utilisation d’un unique
cristal biréfringent permet de s’affranchir de I’asservissement en température. Les points
de fonctionnement sont uniquement dépendant de I'orientation du polariseur et de la lame
quart-d’onde. Nous avons réussi a mesurer des signaux interférométriques dépendants de
Re(A&(t)) et de Im(AE(t)) sur des échantillons ayant une faible et une forte longueur
de pénétration optique. La détermination des couples d’angles permettant ces mesures a
aussi été réalisée. La prochaine étape consistera a effectuer une cartographie compléte des
oscillations Brillouin afin de déterminer complétement expérimentalement les domaines

de mesures de Re(A(t)) et de Im(AL()).

Nous avons montré la possibilité de détection d’ondes acoustiques créées en utilisant
des couches métalliques comme transducteurs. L’étape suivante sera d’utiliser des nano-
particules d’or comme source optoacoustique. On montrera alors la possibilité de détecter
en réflexion, en utilisant l'interférométre développé, les ondes acoustiques générées par ces

particules. Une cartographie en deux dimensions de déplacement d’interface, induit par

- 114 -



Conclusion générale

des ondes acoustiques, pourra étre réalisée. Dans le cas de I'utilisation d’une nanoparti-
cule comme transducteur, cette cartographie permettra de dimensionner et de localiser
trés précisément la nanoparticule métallique. Enfin, 'interférométre développé pourrait
également détecter les ondes acoustiques générées par des super réseaux. Toutefois, la
fréquence acoustique de ces ondes est généralement de plusieurs centaines de gigahertz.
Il faudrait adapter soit ’épaisseur du cristal de calcite soit utiliser un autre type de cris-
tal biréfringent afin que la durée entre les impulsions référence et sonde soit inférieure
a 3ps. En effet, le retard de 3 ps empéche la détection des phénoménes physiques dont
les fréquences sont supérieures a 150 GHz. Cet interférométre s’inscrit dans la lignée des
interférométres a chemin commun utilisés en acoustique picoseconde. Il se distingue des
autres par une stabilité remarquable, un alignement simple et son caractére entiérement
passif. Cela permet & ce dispositif de pouvoir s’intégrer facilement dans les nombreuses

utilisations de ’acoustique picoseconde.

Depuis 2008, I'équipe bordelaise se consacre activement a l’utilisation de ’acoustique
picoseconde dans le but de déterminer les propriétés mécaniques de milieux biologiques.
Une échographie cellulaire par ondes longitudinales a été réalisée [42] en utilisant une
couche métallique comme transducteur acoustique. A long terme on pourra remplacer
ce transducteur par des nanoparticules métalliques directement injectées dans la cellule.
On pourra alors imager la réponse acoustique d’une particule en détectant les ondes
grace a 'interférométre développé. La fréquence des ondes acoustiques est inversement
proportionnelle & la taille des nanoparticules, ainsi, plus leur taille est petite plus la
résolution de I'image sera grande. Il sera alors possible d’obtenir les propriétés mécaniques

a 'intérieur de milieux biologiques & une échelle jamais atteinte jusqu’a présent.
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15} coefficient de dilatation thermique
B composante du tenseur de dilatation
AE(t) variation, induite par la perturbation, du vecteur du champ électrique en

sortie de 'interférométre

Ad différence d’épaisseur de calcite traversée entre le trajet aller et retour
Af battement de fréquence entre les lasers pompe et sonde

Al variation d’intensité

An perturbation de I'indice du milieu par ’onde acoustique

Ar(t) variation du coefficient de réflexion

At décalage temporel

AT(z,t)  variation de la température

Aty temps entre deux échos acoustiques successifs

) profondeur de pénétration optique

AE(t) variation de la perturbation £ entre deux instants séparés de At

ow profondeur de pénétration optique dans le tungsténe

Mo amplitude de la déformation induite par 'impulsion laser

n déformation élastique

ngﬁ variation de l'orientation de la lame quart-d’onde autour de la frange sombre
0 variation de 'orientation du polariseur autour de la frange sombre
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b0

o(z,t)
om(z, 1)

ol(z,t)

S Q| =

=

longueur d’onde

longueur d’onde du laser pompe

longueur d’onde du laser sonde

partie imaginaire de la variation complexe de champ électrique A(%)
partie réelle de la variation complexe de champ électrique A{(?)

pulsation

coefficient photoélastique

différence de phase entre deux impulsions traversant le cristal biréfringent
angle de la lame quart-d’onde

coordonnée de la frange sombre suivant I'orientation de la lame quart-d’onde
amplitude du changement du coefficient de réflectivité

contrainte totale

contrainte mécanique

composante du tenseur de la contrainte thermique

déphasage induit par la différence de chemin optique dans le cristal de calcite
champ électrique en sortie de l'interférométre

champ électrique réfléchi de la sonde

vecteur du champ électrique incident

angle du polariseur

coordonnée de la frange sombre suivant I’orientation du polariseur
matrice de Jones d'une lame demi-onde orientée a 45°

matrice de Jones du passage aller a travers le cristal

matrice de Jones du passage retour a travers le cristal

matrice de Jones du cristal biréfringent

matrice représentative du dichroisme de ’objectif de microscope

matrice de Jones d’un miroir de réflectivité rg
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P(9) matrice de Jones d’un polariseur d’orientation ¢

Q) matrice de Jones d’'une lame quart-d’onde d’orientation ¢
R(v) matrice de rotation d’angle

S matrice modélisant la réponse de 1’échantillon

% phase du changement du coefficient de réflectivité

0 masse volumique

&(t) perturbation du champ électrique réfléchi a I'instant ¢

£(t+ At)  perturbation du champ électrique réfléchi a instant ¢ + At

¢ différence relative des coefficients de transmission de I'impulsion sonde et

référence a travers ’objectif de microscope

Aair amplitude du champ incident & l'interface air/matériaun

Amat amplitude du champ transmis & l'interface air/matériau

Qout amplitude du champ transmis a l'interface perturbé/non perturbé
B module de compressibilité

Dair amplitude du champ traversant 'interface matériau/air

bmat amplitude du champ incident & l'interface matériau/air

bout amplitude du champ incident & 'interface non perturbé/perturbé

C contraste

c vitesse de la lumiére

C, capacité calorifique du matériau

Cijkl composante du tenseur d’élasticité

d épaisseur du cristal biréfringent

dy épaisseur de calcite traversée lors du trajet aller

ds épaisseur de calcite traversée lors du trajet retour

dz épaisseur de la perturbation locale du milieu par I'onde acoustique
e épaisseur de la couche de tungsténe
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Liste des symboles

Ey
Eref

E sonde

ETO,C

()
r3

Tac

131

amplitude du champ électrique incident
amplitude du champ électrique de 'impulsion référence
amplitude du champ électrique de I'impulsion sonde

I’amplitude du champ électrique réfléchi sans perturbation de I’échantillon en

présence du dichroisme de I'objectif de microscope
amplitude du champ électrique réfléchi par 1’échantillon non perturbé
taux de répétition du laser sonde

fréquence des oscillations Brillouin

transformée de Fourier de la fonction d’Heaviside

fonction d’Heaviside

intensité lumineuse

vecteur d’onde de I'impulsion sonde

indice de réfraction

indice de réfraction de I’axe optique rapide

indice de réfraction de I'axe optique lent

énergie de I'impulsion optique

coefficient de réflexion optique a la surface du matériau
coefficient de réflexion

coefficient de réflexion de I’échantillon non perturbé
coefficient de réflexion d’une onde lumineuse traversant U'interface air /matériau
coefficient de réflexion a U'interface non perturbé/perturbé
coefficient de réflexion a U'interface perturbé/non perturbé
coefficient de réflexion acoustique

coefficient de corrélation

surface éclairée par I'impulsion incidente

coefficient de transmission d’une onde lumineuse traversant l'interface air /matériau
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Liste des symboles

Taitaté
Tonysique
Thompe
Tsonde
u(z,t)
v

Vg
W(z,t)
2

A,

Zs

coefficient de transmission a l'interface non perturbé/perturbé
coefficient de transmission & l'interface perturbé/non perturbé
temps entre deux coincidences

coefficient de transmission de I'impulsion référence a travers l'objectif de mi-

croscope

coefficient de transmission de I'impulsion sonde & travers I'objectif de micro-

scope
échelle temporelle des acquisitions

échelle du temps physique

durée entre deux impulsions successives du laser pompe

durée entre deux impulsions successives du laser sonde
déplacement suivant la direction z

vitesse

vitesse de phase

énergie absorbée a la profondeur z

variable d’espace suivant la normale a la surface de I’échantillon
indédance acoustique du matériau

impédance acoustique du substrat
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