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L’avantage de la science

Entre deux Bourgeois d'une Ville
S'émut jadis un différend.
L'un était pauvre, mais habile,
L'autre riche, mais ignorant.
Celui-ci sur son concurrent
Voulait emporter l'avantage,
Prétendait que tout homme sage
Etait tenu de 1'honorer.
C'¢tait tout homme sot; car pourquoi révérer
Des biens dépourvus de mérite ?
La raison m'en semble petite.
Mon ami, disait-il souvent
Au savant,
Vous vous croyez considérable,
Mais, dites-moi, tenez-vous table ?
Que sert a vos pareils de lire incessamment ?
Ils sont toujours logés a la troisiéme chambre,
Vétus au mois de Juin comme au mois de Décembre,
Ayant pour tout Laquais leur ombre seulement.
La République a bien affaire
De gens qui ne dépensent rien :
Je ne sais d'homme nécessaire
Que celui dont le luxe épand beaucoup de bien.
Nous en usons, Dieu sait : notre plaisir occupe
L'Artisan, le vendeur, celui qui fait la jupe,
Et celle qui la porte, et vous, qui dédiez
A Messieurs les gens de Finance
De méchants livres bien payés.

Ces mots remplis d'impertinence
Eurent le sort qu'ils méritaient.
L'homme lettré se tut, il avait trop a dire.
La guerre le vengea bien mieux qu'une satire.
Mars détruisit le lieu que nos gens habitaient.
L'un et l'autre quitta sa Ville.
L'ignorant resta sans asile;

Il regut partout des mépris :

L'autre regut partout quelque faveur nouvelle :
Cela décida leur querelle.

Laissez dire les sots, le savoir a son prix.

Jean de La Fontaine
Les Fables, Livre 8 fable 19.
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INTRODUCTION

Une connaissance fine des propriétés physiques de la matiere a 1’échelle
microscopique, est un besoin exprimé dans de nombreux domaines scientifiques. Le
développement croissant des nanotechnologies, la miniaturisation des composants
¢lectroniques ou mécaniques nécessitent aujourd’hui la mise en place de techniques
expérimentales adaptées pour observer, caractériser ou controler ces objets de nature
souvent trés différente. En plus des développements théoriques et technologiques
réalisés dans les techniques de microscopie "traditionnelles" (MEB, MET, microsonde),
le développement de nombreux instruments (AFM, nanoindentation ...) a di é&tre
entrepris pour répondre au besoin croissant d’informations de toute nature a cette
échelle. En science de matériaux, I’apport de telles techniques est considérable,
notamment dans les domaines de la thermique et de la mécanique des matériaux, ou
elles modifient fondamentalement la fagon dont sont appréhendées ces disciplines.

Autrefois, le comportement thermo-mécanique des matériaux de structure ne
pouvait étre étudié qu’a 1’échelle macroscopique. L’¢laboration et la qualification des
matériaux reposaient sur des caractérisations macroscopiques phénoménologiques,
desquelles étaient déduites des grandeurs utiles au dimensionnement des structures. Des
observations microscopiques, en lien avec le procédé d’élaboration, fournissaient des
informations morphologiques et/ou permettaient de comprendre qualitativement les
mécanismes régissant le comportement du matériau. Seule cette colteuse démarche
expérimentale (élaboration/observation microscopique/caractérisation macroscopique)
permettait d’élaborer, ou plutdt de modifier, des matériaux dont les propriétés sont
conformes a celles souhaitées pour leur mise en ceuvre et utilisation. Cette démarche,
surtout applicable aux matériaux traditionnels, reposait aussi sur le savoir-faire de
plusieurs générations de producteurs aux compétences tres spécifiques (acier,
céramique, aluminium, ...).

Tout comme dans le domaine du dimensionnement des structures,
I’accroissement des performances des matériels informatiques a permis la mise en place
de moyens de simulation, dédiés a la modélisation du comportement des matériaux.
Cette approche nouvelle est motivée par les mémes raisons qui ont favorisé le
développement de codes de calcul orientés structure. En effet, les matériaux
« modernes » sont soumis, en service, a des environnements toujours plus séveres, qu’il
devient difficile et colteux de reproduire en laboratoire. Prévoir, par simulation, le
comportement du matériau en condition d’utilisation, et en fonction de parametres
constitutifs ou procédé est précieux autant pour réduire le nombre de matériaux
potentiels pour une application, que pour ’optimiser une fois choisi. La simulation, en
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réduisant le nombre d’essais qualificatifs, permet aussi un gain de temps important et
une économie financicre substantielle. Parmi les environnements difficiles a reproduire,
et les essais colteux, on citera les gradients thermiques importants et les atmospheres
agressives auxquels sont soumis les composites thermo-structuraux pour application
aérospatiale, ou les barriéres thermiques pour aube de turbine. Si la difficulté technique
et le colit de I’expérimentation plaident en faveur d'une utilisation extensive de la
simulation, 1’absence d’échantillon ou de technique expérimentale adéquate la rend
incontournable. En effet, la nature et les procédés d’obtention spécifiques des barricres
thermiques en céramique ou des fibres et matrices des composites carbone/carbone, ne
permettent pas de disposer de répliques macroscopiques de ces matériaux qui puissent
étre étudiées avec des moyens d’essai conventionnels. Ce probléme est généralisable a
bien des matériaux tels que les revétements minces pour application optique ou les
matériaux pour la micro-électronique.

Le traitement de ces nouveaux problémes évolue vers une démarche conception,
dont on espérait qu’elle soit facilitée, pour les matériaux de structure, par 1’utilisation de
matériaux composites. Celle-ci nécessite des techniques de caractérisation de la matiere
a I’échelle de ses constituants élémentaires ainsi que des moyens de simulation
prédictifs. De tels outils permettraient, en effet, d’évaluer numériquement les
performances de différentes nuances de matériaux avant méme de les avoir ¢élaborées.
Actuellement, la mise en ceuvre d’une approche conception pour la mise au point de
matériaux nouveaux reste un objectif a long terme, qui nécessite encore de nombreux
développements pour étre atteint. Du point de vue de la modélisation, on peut
aujourd’hui comprendre le passage entre échelle atomique et « microscopique » a I’aide
de la dynamique moléculaire, tandis que les techniques d’homogénéisation ou les
calculs numériques aux éléments finis et par différences finies restent des outils de
simulation incontournables pour mettre en évidence les liens entre caractéristiques
microscopiques et propriétés du VER'. Néanmoins, pour devenir plus prédictifs, ces
modeles doivent maintenant prendre en compte de plus nombreux mécanismes. Enfin,
la validation des mode¢les réclame des mesures fines des propriétés physiques locales du
matériau qui constituent les paramétres d’entrée de ces modeles. Le nombre important
de techniques de caractérisation microscopiques ne suffisant pas a répondre a
I’ensemble des besoins en terme de caractérisation et des développements
instrumentaux restent nécessaires.

L’Office National d’Etudes et de Recherches Aérospatiales (ONERA), et le
Commissariat a I’Energie Atomique (CEA) ont développé des compétences importantes
dans les domaines de la modélisation, de la conception et de la caractérisation de
matériaux nouveaux. Une problématique que partagent ces deux organismes concerne le
choix de matériaux pour la réalisation d’écrans thermiques, destinés pour ’ONERA a la
protection des aubes des turbines des turboréacteurs, et pour le CEA a la constitution
des corps de rentrée atmosphérique des engins spatiaux. Ces applications tres
différentes conduisent, compte tenu du cahier des charges, a des choix matériaux
différents. Les barriéres thermiques pour aubes de turbine sont développées pour
accroitre la durée de vie de ces dernic¢res et/ou le rendement des turbomachines en
augmentant la température dans la chambre de combustion. Les alliages métalliques
utilisés pour ces aubes ayant atteint leurs limites, déposer une faible épaisseur de
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céramique isolante a la surface de ces é€léments, est aujourd’hui la seule solution
envisagée pour accroitre significativement les performances des parties chaudes des
turbomachines. Malheureusement, ces revétements qui s’endommagent sous 1’effet de
sollicitations thermomécaniques importantes et d’une atmosphére agressive posent
encore des problemes de fiabilité. Des travaux importants sont menés a I’ONERA, au
sein du Projet de Recherche Fédérateur « Barriéres Thermiques », pour modéliser et
caractériser a toutes les échelles ce systeme complexe. Une des tiches entreprises
concerne la mesure des propriétés thermo-mécaniques intrinséques des constituants
envisagées. Ces données sont destinées a valider des calculs de dynamique moléculaire,
et a alimenter les codes de simulations thermo-mécaniques microscopiques. Les écrans
thermiques pour application aérospatiale sont soumis a des sollicitations
thermomécaniques encore plus agressives. Alors que les barrieres thermiques subissent
des températures de I’ordre de 1200°C, les composites thermo-structuraux des écrans
thermiques doivent supporter des températures supérieures a 2500°C. Le choix des
matériaux pour cette application est limité puisque seuls les composites a fibre carbone
et & matrice céramique supportent de telles conditions. Néanmoins, des interrogations
restent a lever concernant le lien entre élaboration et propriétés des constituants (fibre et
matrice) et sur I’évolution de leurs caractéristiques en service. Ce besoin commun de
techniques de caractérisation thermo-mécanique microscopique a décidé ces deux
organismes a engager une thése sur ce théme, avec pour objectif la caractérisation des
propriétés thermo-¢lastiques de composites carbone/carbone et des barriéres thermiques.

Cette thématique matériaux et caractérisation cache en réalit¢ un travail
d’instrumentation et de modélisation important. En effet, aucun dispositif ne permet de
mesurer de facon standard ces propriétés, a cette échelle et sur des matériaux aussi
complexes, si bien que l’objectif de cette thése devient la mise en place un tel
instrument. Depuis bient6t vingt ans, la caractérisation des propriétés thermiques
microscopiques est possible grace a la photoréflexion. Cette technique photothermique
s’est largement répandue dans la communauté des opticiens et électroniciens pour
caractériser des revétements optiques ou des semi-conducteurs, et est aujourd’hui
commercialisée. Frangois Lepoutre, qui a accepté de diriger cette thése aprés avoir
convaincu ’ONERA et le CEA d’entamer ces travaux, a grandement contribué au
développement des techniques photothermiques et en particulier la méthode mirage et la
microscopie photothermique (photodéflexion, photoréflexion). Ayant observé un
contraste d’origine ¢élastique sur des images photothermiques, une premiére fois avec
Denis Rochais par photodéflexion puis, une seconde fois avec Stéphane Hirschi au
moyen d’un dispositif interférométrique, il m’a proposé d’étudier plus finement
I’origine de cet effet, afin de rendre ces techniques de caractérisation réellement
quantitatives. Plus qu’un travail sur les barriéres thermiques et les composites
carbone/carbone, ce travail porte essentiellement sur le développement de modéles de
compréhension et d’analyse des mesures photothermiques microscopiques, de sorte que
d’autres matériaux tout aussi exotiques apparaitront au long de ce mémoire. En parallele
de ce travail important de modélisation, nous avons construit 8 ’TONERA et au CEA,
deux microscopes photothermiques photoréflexion/interférométriques pour mener a
bien nos expérimentations et caractérisations. Pour cela, nous avons bénéficié des
nombreux conseils du laboratoire d’optique physique de I’ESPCI qui, pionnier dans le
domaine des techniques photothermiques en France, a bien voulu nous accueillir et nous
faire profiter de son expérience dans le domaine.
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Pour présenter ce travail, le mémoire est divisé en trois parties. Dans la
premiere, les matériaux supports de cette étude (composites thermo-structuraux et
barriéres thermiques) sont présentés succinctement, pour mettre en évidence le besoin
réel de caractérisations thermo-mécaniques a 1’échelle locale, et montrer 1'utilisation
potentielle de ces données dans le cadre des travaux menés a ’ONERA et au CEA. Un
inventaire non exhaustif des techniques actuelles qui permettent de mesurer les
propriétés thermiques et/ou mécaniques a 1’échelle microscopique est dressé pour
mettre en évidence la carence de techniques expérimentales adaptées a ces matériaux et
de situer les techniques photothermiques.

Dans la seconde partie de ce mémoire, nous présentons les travaux réalisés pour
caractériser par photoréflexion ces matériaux. Lors de ce travail d’analyse, nous nous
sommes efforcés de proposer des relations et des configurations expérimentales simples
pour traiter les différents problémes rencontrés. Nous aborderons ainsi successivement
le traitement de milieux hétérogénes isotropes puis anisotropes et enfin hétérogenes en
portant une attention particuliére aux différents artefacts expérimentaux (effets de
convolution, géométriques ...) susceptibles de dégrader la mesure.

Dans la troisieme partie de ce mémoire, nous détaillerons les améliorations
apportées au microscope photothermique interférométrique développé pour la mesure
des propriétés thermo-élastiques microscopiques. Une analyse de sensibilité aux
différents parametres matériaux et expérimentaux explorera les perspectives offertes par
cet instrument en terme de caractérisation. Aprés avoir expliqué les choix
technologiques dont découle 1‘architecture de notre dispositif, nous présenterons ses
performances. Puis, nous expliquerons 1’origine des multiples composantes du signal
photothermique mesuré, dont on montrera qu’il peut étre traité simplement pour
s’affranchir de la plupart des artefacts expérimentaux. Enfin, pour conclure nous
présenterons quelques applications académiques de ce microscope pour valider nos
prédictions essentiellement théoriques.

Ces trois années de travail de thése, partagées entre la région parisienne et la
Touraine, ont été suivies par une année pendant laquelle j’ai occupé un poste d’ Attaché
Temporaire d’Enseignement et de Recherche a I'ENS Cachan. Les nouveaux
développements que nous envisagions ou avions engagés ont pour la plupart abouti a
des réalisations concrétes qui seront mentionnées au cours de cette présentation. Cet
instrument a répondu a une partie des besoins exprimés a ’ONERA et au CEA ety a été
accueilli de facon enthousiaste. Nous souhaitons que la lecture de ce manuscrit vous
incitera a envisager son utilisation ou a proposer des développements qui permettront
d’étendre les champs d’application de la microscopie photothermique.

Le 1 septembre 2003

Julien Jumel
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Figure 1.1.1 Description du systéme barriére thermique, de haut en bas dépdt EB-PVD de zircone,
couche d'alumine, sous couche d'accrochage, aube (super alliage base nickel)

Figure 1.1.2 Architecture d'un composite C/C-SiC.

Figure 1.1.3 Fibre de carbone et matrice de pyrocarbone de composite carbone/carbone, le diamétre des
fibres de carbone vaut 10pm.
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I.1 Contexte industriel - Présentation des matériaux étudiés

Ce mémoire porte sur la caractérisation des barrieres thermiques pour aube de
turbine et des composites thermo-structuraux qui assurent, dans des applications
aérospatiales, le role d'isolant thermique. En fonctionnement, ces matériaux sont soumis
a des ambiances chimiques agressives mais surtout a des niveaux et gradients
importants de température a ’origine de contraintes thermo-mécaniques élevées. Des
¢tudes fines sont donc engagées pour comprendre et optimiser le comportement de ces
barricres thermiques en terme d'isolation thermique et de tenue mécanique et garantir le
niveau de fiabilit¢ €levé que réclame ces applications. Dans ce paragraphe, sont
présentées succinctement les caractéristiques spécifiques de ces matériaux ainsi que les
travaux menés dans le cadre de leur développement afin de faire apparaitre le besoin de
techniques de caractérisation thermo-mécanique microscopique performantes.

I.1.1 Les barrieres thermiques pour aubes de turbine

1200 Barrieres
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Figure 1.1.4 Accroissement de la température de fonctionnement des turboréacteurs, en lien avec les
développements métallurgiques, et technologiques de fabrication des aubes de turbine. En haut évolution
métallurgique, coulée équiaxe — solidification dirigée — monocristaux — aube revétue d'une barriére
thermique. Sur la droite, schéma de systéme de refroidissement d'une aube de turbine [ALPO1, SNE91].

Le développement de barriéres thermiques céramiques pour la protection
thermique des turbomachines occupe aujourd'’hui une place stratégique chez les
motoristes du secteur aéronautique et les fournisseurs de turbines industrielles [ALPO1].
En effet, I'accroissement de la puissance et du rendement de ces machines thermiques
implique une augmentation de la température dans les parties chaudes. Ainsi, en aval
des chambres de combustion, des pics de 1600°C sont atteints en régime transitoire,
alors méme que les super-alliages métalliques utilisés en cet endroit voient leur tenue
mécanique dégradée au-dela de 1100°C. Un tel régime de fonctionnement est
aujourd'hui atteint au prix de la mise en place d’un systéme de refroidissement
complexe qui permet d'abaisser la température en dessous de ce seuil. Aujourd'hui, les
gains potentiels les plus importants seraient obtenus en employant une technologie

9.
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barriere thermique (cf. figures 1.1.1 et 1.1.4), ou un dépdt de céramique réfractaire est
utilis¢ pour supporter un différentiel de température de l'ordre de 200°C sur une
épaisseur de quelques centaines de micrometres. Cette technique proposée au début des
années 80, a ét¢ employée sur des avions civils dés le début des années 90, et est
maintenant mise en place des la technologie maitrisée par I’industriel.

Pour maitriser et optimiser cette technologie, de nombreux travaux sont menés
afin de trancher entre les alternatives possibles en terme de choix matériaux et de
procédé de fabrication [SCHO3]. Par ailleurs, cette technologie reste récente, le retour
d'expérience est faible. Des études sont réalisées pour proposer des modeles prédictifs
de comportement permettant de dimensionner et estimer la durée de vie de ces
revétement soumis a des mécanismes de dégradation thermo-mécanique et
physico-chimique complexes [CALO1]. L’ONERA, a travers un projet transversal a
engagé des travaux sur ce théme de la protection thermique des aubes de turbine, en
portant une attention particuliere a 1'é¢tude du comportement thermique et mécanique
[MEV01-02-03].

L1.1.1 Aspects thermiques

L’isolation thermique étant la vocation premicre de ce revétement, un effort
important est fourni pour modéliser et optimiser le comportement thermique du systéme
[KLE9S]. Les dépdts sont aujourdhui généralement constitués de zircone yttriée
obtenus par dépdt plasma et dont la conductivité thermique est aussi faible que
1W.m " K. Pour abaisser cette valeur, le choix des constituants mais aussi la structure
du matériau a toutes les échelles d’observation sont autant de parametres importants a
examiner. Ainsi, un abaissement de la conductivité thermique est obtenu en favorisant
la présence de pores ou de fissures paralleles a la surface qui bloquent le flux de chaleur
(cf. figure 1.1.5). Si le choix de la zircone comme constituant semble arrété, sa
composition et le mode de dépot peuvent encore étre optimisés de fagon a former une
structure fortement désordonnée ce qui contribue aussi a diminuer la conductivité
thermique.

Figure 1.1.5 Modé¢lisation des transferts thermiques a travers un revétement thermique protecteur obtenue
par dépot plasma. La microstructure observée au microscope est représentée sous forme d'images binaires
(figure de gauche) qui modélisent le réseau de fissuration dans le matériau. Un code aux différences finies
permet de simuler les transferts thermiques a travers le dépot (cf. image de droite, les niveaux sont
associés au flux de chaleur). Images tirées de [MEV01-02-03].

Pour appuyer ces travaux, de nombreux outils tant numériques
qu’expérimentaux sont nécessaires, pour évaluer ’influence de chacun des facteurs
d’amélioration aux différentes échelles d’observation. Ainsi, des simulations par
dynamique moléculaire permettent de comprendre le lien entre structure atomique et
caractéristiques thermiques, tandis que le lien entre microstructure et comportement
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global du revétement peut étre étudi¢ au moyen d'un code de simulation de transfert
thermique aux différences finies [POUO1]. Pour effectuer ces changements d'échelle de
facon réaliste, de nombreux paramétres morphologiques doivent étre pris en compte qui
sont mesurés par microscopie ¢électronique ou optique, ainsi que par diffraction des
rayons X. Enfin, la validation de ces mod¢les nécessite des caractérisations précises des
propriétés thermiques du matériau. Si la méthode flash en face avant permet de mesurer
de fagon fiable le comportement global du revétement [KRAO2], les caractéristiques
thermiques microscopiques, a I'échelle des grains ou du réseau de fissure, ne sont pas
encore connues de fagon fine. Cette mesure est pourtant centrale puisqu'elle valide le
passage nano/micro, et fournit les parametres d'entrée des simulations permettant le
passage micro/macro.

1.1.1.2 Aspects mécaniques

T I LERE
—427.0 sigl1 (MPa) 226.0

Figure 1.1.6 Sur la gauche, écaillage d'une barriere thermique assurant la protection des aubes de turbine
par croissance d'un couche d'oxyde au niveau de la couche d'accrochage [JACO1]. Sur la droite simulation
numérique de la croissance de la couche d'oxyde et des contraintes d'arrachement a l'interface [CALO1].

En fonctionnement, une couche d’oxyde se forme au niveau de la couche
d’accrochage du revétement, dont la croissance est a l'origine de I'écaillage de la
barriere (cf. figure 1.1.6) [JACO1]. Ce mode de défaillance est critique car difficile a
détecter de facon précoce. Pour comprendre les mécanismes d'endommagement, et
garantir la fiabilité du systeme, des travaux de modélisation sont menés [CALO1]. Ils
ont pour objectif de simuler la migration de 1’oxygene, a travers le dépot de zircone, et
de I’aluminium, dans le super alliage, qui se mélent pour former la couche d’alumine
incriminée. Ces calculs de diffusion, sont couplés a des calculs é€lastoviscoplastiques,
pour quantifier 'apparition et/ou la relaxation des contraintes d'accommodation dans ce
systéme complexe. Ces simulations nécessitent la résolution couplée d'équations de
diffusion, de transfert thermique et de mécanique en régime non linéaire, qui font
chacune intervenir de nombreux paramétres environnement et matériaux.

Pour appuyer et/ou valider ces calculs, des techniques expérimentales
performantes sont a nouveau nécessaires, de méme que des observations par
microscopie de l'évolution de la morphologique du systéme pour comprendre les
mécanismes d'endommagement et observer la croissance de l'alumine. Ainsi, une
technique de piezo-spectroscopie permet de mesurer in-situ l'apparition et la croissance
des contraintes d'arrachement a l'interface dépot/substrat [CHR96,MARO02], dont la
décohésion peut étre détectée par des méthodes ultrasonores [SAF00]. Cependant, la
mesure in-situ des propriétés mécaniques des constituants reste toujours un probleme,
bien qu'un banc de micro-indentation instrumenté ait été réalis€ pour mesurer les
caractéristiques ¢€lasto-plastiques locales jusqu'a 1600°C. En effet, la détermination des
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parameétres matériaux que permet réellement de mesurer cette technique est encore sujet
a discussion, et les mesures qu'elle réalise sont aujourd’hui difficilement exploitables
dans le cas de milieux hétérogeénes et/ou anisotropes. A nouveau, des techniques
alternatives et/ou complémentaires de caractérisation doivent étre proposées.

1.1.2 Les composites thermo-structuraux

Figure 1.1.7 Piéce composite pour
application aérospatiale. En haut a
gauche, tuyére en composite C/C pour
moteur de fusée. En haut a droite, corps
de rentrée en composite C/C pour missile,
en bas a gauche, prototype du nez de la
navette de secours de la station
internationale dont la pointe est constituée
d'un composite C/C-SiC.

Pour réaliser des ¢éléments de structure soumis a des températures supérieures a
2000°C utiliser une technologie composite est souvent inévitable. En effet, pour des
températures supérieures a 1600°C, les propriétés mécaniques des alliages métalliques
sont trop dégradées et deviennent trés inférieures a celles des céramiques réfractaires.
Par ailleurs, si les céramiques (type oxyde) sont de bonnes candidates pour résister a
haute température a des ambiances chimiques et thermo-mécaniques séveres, leurs
propriétés mécaniques demeurent insuffisantes a trés haute température et I'utilisation
du carbone reste ainsi la seule alternative.

Les composites qui sont étudiés dans ce mémoire sont destinés aux boucliers
thermiques [OGAO02] et tuyéres des engins spatiaux [CHUO2] (cf. figures 1.1.2 —1.1.3 et
figure 1.1.7). Ces applications réclament des caractéristiques de tenue en température et
de légereté que seuls possédent les composites thermo-structuraux a fibre et a matrice
céramiques. Selon I’application tuyere ou corps de rentrée, et selon le type d’engin sur
lequel ces ¢léments sont installés, la nature et les propriétés du matériau sont pourtant
trés différentes. Ainsi, si les composites Carbone/Carbone possédent a priori les
caractéristiques thermo-mécaniques les plus intéressantes, ils présentent le lourd
désavantage de s’oxyder a haute température au contact de 1’oxygene de l'air. Pour des
engins récupérables, on pourra préférer une solution composite a matrice céramique
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type C/C-SiC dont la matrice a la caractéristique avantageuse de former naturellement
une couche protectrice de silice au contact de I'oxygeéne de l'air. Cependant, a trés haute
température, utiliser une matrice carbone reste incontournable et il faut s’accommoder
de I’ablation du matériau.

Le choix du renfort de ces composites est "limité" puisque seules les fibres de
carbone voient leur tenue mécanique, notamment la résistance au fluage, maintenue au
dela de 2500°C. En pratique, ce choix est pourtant trés vaste puisqu'il existe de
nombreux types de fibres de carbone aux caractéristiques thermiques ou mécaniques
tres diverses (cf. figure 1.1.8 & 1.1.10). L'architecture et le comportement complexe de
ces matériaux, ainsi que la mise en oeuvre de procédés de fabrication tres spécifiques
compliquent le développement de ces composites, et ceci d'autant plus que les
environnements séveres auxquels ils sont soumis les rendent difficiles a qualifier en
laboratoire. Enfin, en service voire en cours de fabrication, les propriétés des
constituants de ces matériaux sont réputés évoluer fortement du fait des sollicitations
thermo-mécaniques qui leur sont appliquées. Cet effet est d'autant plus difficile a
prendre en compte qu'aucune méthode ne permet aujourd’hui de mesurer in-situ ces
caractéristiques. Un instrument doit donc étre développé en ce sens.

T T T ] T T L] T L] ¥
PAN-hased fibers Current PAN-based fibers
{Prior to 1990) (Amoco, Hercules,
6 Akzo Nobel, Mitsubishi) E
- Current mesophase-pitch-based fibers
% 5k (Nippon Steel} (Amoco, Mitsubishi) N
|
80
g4l i
2
7]
2
& 3F J
o
=
2
e o 1
1 L
Isotropic-pitch-based fibers Mesophase-pitch-based fibers
o of (Textron) (Prior to 1990)
0 | I — e S - L 'l 'l L
0 100 200 300 400 500 600 T00 200 900 1000

Fiber Modulus, GPa
Figure 1.1.8 Propriétés mécaniques de quelques fibres Ex-PAN et Ex-Brai [EDI97].

1.1.2.1 Le carbone et les graphites

Le carbone étant le constituant incontournable des composites thermo-
structuraux étudiés dans ce mémoire, il est nécessaire de rappeler brievement les
propriétés trés particuliéres de ce matériau pour interpréter les analyses qui seront
menées par la suite.

A condition normale de température et de pression, la phase stable du carbone
est hexagonale et appelée graphite. Dans le plan basal, les atomes sont joints par des
liaisons covalentes fortes, tandis que des forces de type Van Der Waals, beaucoup
moins énergétiques, lient les plans de base. La faible énergie de faute d’empilement
entre plans de base, désignés aussi par plan ou feuillets graphitiques, explique la
présence de défauts cristallins nombreux. Les matériaux carbonés sont en pratique
constitués d'un grand nombre de cristallites (USB) donc la dimension atteint au mieux et
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au prix d'efforts importants 10um dans le cas du graphite pyrolytique hautement orienté
(GPORH).

Stades

. () Couchos planas
(3) Couches distordues

(2) Colonnes isolées
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1) USB isalées
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Figure 1.1.9 Evolution de la microstructure d'un carbone graphitisable lors d'un traitement thermique
particulier (chauffe rapide) extrait de [COU]. Image 1 : Mise en évidence des unités structurales de base
(USB) ou cristallites; plus petits éléments observables au microscope électronique a transmission,
associés bord a bord en volumes orientés; Image 2 : 1300°C, association des USB en paquets de couches
paralléles, croissance en épaisseur (structure discotique) ; Image 3 : 1600°C, coalescence latérale des
USB ; croissance en diamétre donnant des couches continues distordues ; Images 4 : 2100°C, élimination
des défauts conduisant a des couches graphitisées.

En outre, la structure atomique du graphite lui confére une forte anisotropie de
comportement proche de celle du GPOH (cf. tableau 1.1.1). En conséquence, les
propriétés macroscopiques des matériaux qui en sont constitués dépendent fortement de
la texture/orientation des USB ainsi que de leur dimension (cf. figure 1.1.9), paramétre
sur lequel agissent les ¢élaborateurs pour obtenir les propriétés d'usage souhaitées. Enfin,
ce matériau est particulierement adapté aux applications a température élevée puisqu’il
voit sa résistance mécanique maintenue jusqu'a 2500°C et se sublime a 3659°C. De
plus, son coefficient de dilatation thermique peu élevé garantiT, en service, une
excellente stabilit¢ dimensionnelle tout en évitant le développement de contraintes
thermo-mécaniques.

Radial Onion-skin Flat-layer Radial-folded Line-origin

Figure 1.1.10 Microstructures transverses de fibres de carbone produites a particr de brai
mésophase [EDI97].

Figure 1.1.11 Modéle de la microstructure d'une fibre de carbone Ex-PAN.
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Souple | Vitreux | Cuit Filé |Isotrope| fibre pyro GPHO
Densité g.cm’3 1,1 1,5 1,6 1,7 1,75 1,8 2 2,26
Résistance a la traction 4 100 9 12 75 3000 190
MPa
Module d'élasticité
GPa 25 11 10 12 500 350 1000
Conductivité 70 400 950
thermique W.cm™ K 2 4 7 20 70 2 3 3,6
Coefficient de 0 0.5 1
dilatation thermique 3 2,5 1,5 3 0 >
10° K 25 24 25

Tableau 1.1.1 Propriétés de différentes formes de matériaux carbone [COU,LUY], les valeurs indiquées
sont celles mesurées parallélement a la direction préférentielle d'orientation des feuillets graphitiques sauf
les valeurs ombrées qui sont mesurées perpendiculairement aux feuillets graphitiques.

1.1.2.2 Fibres de carbone et matrices des composites thermo-structuraux

La fabrication de composés graphités est réalisée en général par pyrolyse de
composés organiques (polymeére, fibre naturelle) ou de dérivés de pétrole appelés
précurseurs. La fabrication des renforts fibreux nécessite en outre une étape de filage
(voire tissage) du précurseur. Dans ce cas, la pyrolyse est plus délicate puisque qu'elle
nécessite un controle rigoureux de la tension appliquée au fil, au cours de processus
pour ne pas le rompre; le paramétre tension étant par ailleurs trés important vis a vis des
propriétés du produit final.

Les procédés permettant la fabrication des matrices de carbone qui constituent
les composites C/C varient a nouveau selon la nature du précurseur employé et les
propriétés que l'on souhaite obtenir. En outre, ils peuvent étre combinés. Ainsi, le
carbone peut étre produit par pyrolyse de la matrice polymeére d’un composite
carbone/résine, suivi d'étapes de densification par infiltration et pyrolyse successives
d'un précurseur qui peut étre de nature différente. Les matrices qui seront étudiées dans
ce mémoire, sont quant a elles obtenues par craquage d’un gaz au contact de la préforme
fibreuse portée a température élevée. Pour tous ces procédés, 1'élaborateur peut agir sur
de nombreux paramétres (température, pression, nature du précurseur, vitesse
d’infiltration ...), qui controlent la morphologie et la texture finale du graphite, dont
dépendent les propriétés locales et donc macroscopiques du composite. Enfin, la texture
du graphite peut étre accentuée au moyen de traitements thermiques a haute
température, et évolue donc naturellement dans 1'environnement que subit le matériau.

La matrice céramique des composites C/C-SiC (cf. figure 1.1.2) est constituée au
plus de trois phases de carbone, de SiC et parfois de Si résiduel. Elle est obtenue a
l'issue d'un procédé qui débute par la pyrolyse de la matrice d'un composite
carbone/époxy pour produire la phase de carbone. Cette étape est suivie de l'infiltration
d'un précurseur qui, porté a haute température, forme le silicium qui se méle au carbone
initial pour produire la phase de SiC. Ces étapes sont répétées jusqu'a densification du
composite. Lorsque le matériau est pauvre en carbone, le silicium résiduel consomme
les fibres et/ou forme la troisieme phase de la matrice. Les propriétés thermo-
mécaniques de ces trois constituants sont mal connues, car compte tenu de leurs modes
particuliers d'obtention, ils trouvent difficilement des répliques macroscopiques.

L'exemple de ces deux types de matrice, démontre a nouveau le besoin de
techniques de caractérisation thermo-mécanique in-situ, qui seules permettraient de
mesurer les propriétés de ces volumes microscopiques de matic¢re et dont on ne trouve
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pas I'équivalent a l1'échelle macroscopique. De telles mesures doivent permettre
d'observer 1'évolution des caractéristiques des constituants du matériau placé dans son
environnement voire méme durant sa fabrication et ainsi les sélectionner de fagon
optimale en vue d’une application donnée. Dans les paragraphes suivants, on dressera
un bilan des techniques dédiées a la caractérisation des propriétés thermo-mécaniques
de volumes microscopiques de matériaux.
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1.2 Caractérisation thermique microscopique

Les fondements théoriques sur lesquels repose la mesure des grandeurs
thermo-physiques microscopiques ne diff-rent pas de ceux utilisés a [’échelle
macroscopique. Les grandeurs physiques qui doivent étre mesurées sont la puissance,
I’énergie, la température ou encore le flux de chaleur si on exclut du champ
d’investigation les phénomeénes radiato-convectifs. Le comportement thermique
volumique d'un matériau isotrope est défini par deux coefficients indépendants qui sont,
en régime statique, la conductivité thermique k et la chaleur spécifique c. Le premier
parametre issu de la loi de Fourier, relie flux de chaleur et gradient de température, le
second relie ¢lévation de température d’un volume de matériau a la chaleur (ou énergie)
absorbée. En régime instationnaire, ces deux parametres ne sont pas pertinents, et on
fait apparaitre la diffusivit¢ et ’effusivité thermique du matériau, le premier
caractérisant la capacité du matériau a propager la chaleur, tandis que le second
correspond a I’impédance thermique du matériau.

De¢s lors, parmi les techniques de caractérisation thermique, on peut distinguer
les approches en régime stationnaire et instationnaire. Les premiéres techniques sont
dédiées a la mesure de la conductivité thermique (conductivimétrie thermique) ou de la
chaleur spécifique (calorimétrie). Leur mise en ceuvre est délicate du fait de la difficulté
de la mesure des grandeurs thermo-physiques (température, énergie, puissance ...) et de
la maitrise des conditions imposées (limitation des pertes ...). La seconde approche
concerne surtout la mesure de la diffusivité thermique, I’effusivité thermique n'étant
accessible le plus souvent que de fagon relative. La diffusivité thermique, qui s’exprime
en m’.s”, est en théorie moins difficile 4 mesurer que les grandeurs véritablement
thermiques & et ¢, puisqu'elle nécessite de déterminer soit un temps soit une distance
caractéristique de propagation, grandeurs dont la métrologie est généralement bien
maitrisée.

Les techniques de caractérisation microscopiques sont souvent des versions
miniaturisées de méthodes macroscopiques conventionnelles. L’objectif de ce chapitre
n’est pas d’expliquer en détail les fondements théoriques sur lesquels reposent ces
différentes techniques de mesure, qui sont présentés de fagon extensive dans différents
ouvrages et articles [DIO,DEG,DEP...]. Cet exposé se limite plutot a une présentation
des développements instrumentaux récents dans le domaine de la miniaturisation des
sondes et capteurs thermiques ainsi que des sources de chaleur qui permettent de
réaliser les mesures thermiques microscopiques. Les techniques de microscopie
photothermique et en particulier la photoréflexion, dont on fera par la suite un usage
extensif, seront présentées plus en détail. Pour conclure, un inventaire non exhaustif de
différentes techniques de caractérisation thermique de revétements minces et
constituants de composites sera dressé.

[.2.1 Mesures thermiques microscopiques, €tat de 1’art

On peut distinguer les techniques de caractérisation en fonction de I’évolution
temporelle ou géométrique de la sollicitation thermique qui est imposée durant la
mesure. A I’échelle microscopique, agir sur ces parametres est difficile et on distingue
essentiellement deux approches selon que la mesure est effectuée au moyen de micro-
sondes thermiques, ou de fagcon non-intrusive souvent par voie optique.
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Figure 1.2.1.a Micro thermo-couple déposé a la pointe d'un levier AFM, le thermocouple est une jonction
Pt-Cr (Origine présentation D" of Mechanical Engineering — University of Texas / Austin).
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Figure 1.2.1.b Micro-sonde thermique de type fil chaud.

Figure 1.2.1 Exemple de nano/micro sondes thermiques de différente technologie. Sur la figure 1.1.9.a
est présenté un microthermo-couple, sur la figure 1.1.9.b est présentée une sonde de type fil chaud. Ces
deux capteurs sont placés sur une pointe AFM, et permettent d'effectuer en paralléle des mesures
thermiques des mesures topographiques.
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1.2.1.1 Sondes thermiques locales

L’accés généralis¢é aux micro/nano technologies autrefois réservées aux
industriels du secteur microélectronique et informatique, permet aujourd’hui a de
nombreuses équipes de proposer des sondes thermiques microscopiques de différentes
conception (cf. figure 1.2.1) [RANO1]. Grace aux progres réalisés dans le domaine de la
gravure, du marquage et des procédés de dépdt, on réalise aujourd’hui des
thermocouples de dimension nanométrique, mais aussi des circuits actifs comme des
résistances microscopiques qui produisent par effet Joules des échauffements localisés.
Un type de sonde locale trés répandu aujourd'hui est un fil chaud d’une longueur proche
de 100pum, et de quelques micromeétres de diamétre [PRI99]. Ce fil résistif ou plus
récemment piezo-résistif, est placé sur une pointe de microscope a force atomique, et
peut étre utilisé dans les mémes conditions expérimentales que ces instruments,
permettant ainsi d’imager la topographie de I’échantillon. Cet instrument dénommé
Scanning Thermal Microscope (SThM) est commercialisé par la société TA Instruments
(référence nTA 2990 microthermal analyser). Tout comme en anémométrie, la
température 7 du fil est déduite de sa résistivité R. De nombreux types de configurations
sont possibles [GME98]. La mesure est dite active lorsque le fil est alimenté par un
courant / suffisamment intense pour produire une source de chaleur Q et passive dans le
cas contraire. Dans le premier cas, deux mesures sont possibles selon que 1’on maintient
constant le courant d’alimentation (i.e. énergie dissipée) ou la résistivité (i.e.
température) du fil. Enfin, comme en AFM on peut placer le fil en contact avec la
surface de 1’objet ¢tudié ou maintenir constante leur distance relative. La résolution
spatiale annoncée sur des détecteurs ce type est de 1‘ordre de 20nm, pour une sensibilité
de 10°K. Outre les mesures AFM conventionnelles cette sonde permet de réaliser des
cartographies de température, des images révélant le contraste thermique dans
I’échantillon voire réaliser des caractérisations thermiques trés locales en analysant
I'évolution R(/) (i.e. O(T)). Schématiquement, 1’exploitation de ces mesures repose sur
I’hypothéese que le flux de chaleur dissipé dans 1’échantillon en contact avec le fil chaud,
qui est maintenu a température constante, est proportionnel au courant d’alimentation.
Apres calibration, la mesure du courant d’alimentation est sensé indiquer la conductivité
locale de 1’échantillon. En pratique, I’exploitation de ces mesures est plus complexe et
de nombreux travaux sont actuellement menés pour prendre en compte le caractére
intrusif de la sonde qui conduit & des artefacts expérimentaux. Ces modéles doivent
permettent une interprétation plus riche des expériences, et de quantifier de plus
nombreux parametres (détection de température, de changement de phase, température
de transition vitreuse, grandeurs électriques ...).

Pour mesurer la température, le fil chaud peut étre remplacé par un
thermo-couple dont la jonction est suffisamment petite pour obtenir une résolution
spatiale microscopique. Les références [THI94, THIO3], montrent plusieurs exemples
différents de telles sondes. Pour travailler en mode actif, il faut produire une source de
chaleur ce que permet l'ajout d'une micro-résistance intégrée au voisinage du micro-
thermocouple. Dans ce cas, le détecteur et 1’¢lément de chauffage sont distincts. Plutot
qu'une pointe AFM, une fibre optique étirée a aussi été utilisée, a I'Apex de laquelle un
micro thermocouple (Cr-Ni) peut étre réalisé. Ce capteur de dimension manométrique
ne semble par avoir été pour I’instant utilisé pour réaliser des mesures de type SThM,
mais dispose a priori des caractéristiques nécessaires, tout en offrant en outre des
potentialités pour réaliser des mesures en champ proche optique. En effet, la fibre
optique permet de convoyer de la lumicre jusqu’a son extrémité qui en laisse filtrer une
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partie. La densité lumineuse importante en pointe de fibre produit un échauffement
important qui peut étre mis a profit pour une utilisation de cette sonde en mode actif.

Outre ces microsondes de température et microdispositifs de chauffage, dont on
trouvera un inventaire plus complet dans les références [THI98, WINO3], de multiples
objets (microfluxmetres, microcalorimetre, micro module Peltier ...) ont été réalisés
pour des applications trés spécifiques essentiellement en micro-électronique. Ces
réalisations peu "portables" n'ont pas ét¢ développées pour traiter des problemes de
caractérisation de matériaux et sont difficilement transposables a ces applications.

Ces thermocouples, d’une dimension inférieure a 0,5 um, possedent une bande
passante importante (=100 kHz), et du fait de leur faible volume sont réputés faiblement
intrusifs (capacité thermique de quelques pJ.K™"). Si ils disposent des caractéristiques
souhaitées pour réaliser des analyses microscopiques, [’utilisation d’une sonde
"matérielle" pour mesurer des phénomenes thermiques pose les mémes problémes qu’a
I’échelle macroscopique. En effet, ces objets interagissent avec leur environnement et il
faut évaluer, surtout dans le cas de phénomenes instationnaires et de champ hétérogeénes
la perturbation qu'il apporte au phénomene étudi¢. Des modeles souvent complexes du
comportement de la sonde sont nécessaires pour interpréter correctement ces mesures,
dont on s’aperc¢oit que la résolution est bien moindre que la dimension du capteur. Par
ailleurs, des questions plus fondamentales se posent quant a I’utilisation des grandeurs
conventionnelles de la thermique pour décrire les échanges thermiques dans des
volumes dont la dimension est inférieure au libre parcourt moyen des phonons. Enfin, la
technologie employée rend ces sondes peu accessibles, fragiles et oblige a utiliser une
instrumentation lourde. Pour les besoins exprimés ici, ces sondes ne semblent pas
adaptées. En effet, la mesure réalisée est ponctuelle (méme position de la source de
chaleur et du point de mesure), ce qui rend difficile la prise en compte de I’anisotropie
thermique du matériau (cf. chapitre 11.2.).

1.2.1.2 Mesures non invasives de températur

Pour réaliser des mesures non intrusives, des techniques optiques sont apparues
trés tot, a I’image de la thermographie infra-rouge a I’échelle macroscopique. En fait,
ces moyens ont ¢ét¢ développés avant les microsondes dont la fabrication n’a pu étre
entreprise que récemment. Néanmoins, les méthodes optiques ont amplement profité
des progres technologiques récents réalisés sur les lasers et en optoélectronique. Elles
reposent sur la mesure de I'évolution d’un paramétre ou une grandeur optique lors d'une
variation de température. L’étalonnage nécessaire pour réaliser une mesure absolue est
complexe et rarement réalisé, on se contente alors d’enregistrer les variations
temporelles ou spatiales de la température. Néanmoins, ces techniques sont appropriées
pour réaliser des caractérisations en régime instationnaire qui permettent la mesure de la
diffusivité thermique. La détection optique des variations de température est réalisée en
mesurant soit une variation d’indice, soit 1’intensité du rayonnement infrarouge dus a
I’échauffement. Ces mesures n'étant pas réalisées en champ proche optique, leur
résolution spatiale est limitée par des phénomenes de diffraction et dépend de la
longueur d’onde du rayonnement étudié ainsi que de la qualité des optiques.

La mesure de température la plus résolue qui puisse étre obtenue par détection
du rayonnement infra-rouge est obtenue en utilisant un objectif Cassegrain a forte
ouverture numérique [BIS99]. La résolution théorique, correspondant au pouvoir
séparateur du microscope est donné par la relation bien connue 1,224/ON. La difficulté
pour cette mesure est liée a la large bande spectrale du rayonnement infra-rouge qui
évolue en fonction de la température de 1’objet (cf. loi du corps noir) et est a 1'origine de
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phénomenes de convolution complexes. L’utilisation d’un monodétecteur adapté couplé
a une détection synchrone, permet de mesurer les variations de température avec une
sensibilit¢ importante. D’autres instruments de la méme famille ont été¢ utilisés par
ailleurs dont on trouvera une présentation plus approfondie ainsi que des exemples
d'application dans les références [HILLO1, ...]. Bien qu'optimisés, ces dispositifs ne
disposent pas d’une résolution suffisante pour effectuer les caractérisations demandées.

De nombreux autres moyens ont été¢ développés pour détecter les variations de
température a la surface d’un objet soit en mesurant sa variation d’indice (coefficient de
réflexion R ou indice n) soit de fagon indirecte en mesurant la variation d’indice du
milieu qui l'environne. Les dispositifs les plus répandus a ce jour utilisent l'effet mirage,
le phénoméne de lentille thermique, ou la technique de photoréflexion. Les deux
premiéres méthodes reposent sur la mesure de la déviation ou défocalisation d’un
faisceau laser, appelé faisceau sonde, a la traversée du gradient d’indice d’origine
thermique, et qui agit comme une lentille. Ces instruments, possedent une sensibilité
remarquable et sont aujourd’hui utilisés dans des domaines aussi variés que la
spectrographie, le contréle non destructif ou encore la caractérisation thermique et
optique des matériaux. Sauf en présence de milieux transparents a la longueur d’onde
du faisceau sonde, la mesure est indirecte puisque la variation de température est
détectée dans le milieu environnant (air, liquide d’immersion). Cette mesure est
tomographique, puisque les perturbations sont sommées tout le long du trajet suivi par
le faisceau sonde. Ce dernier, étant par ailleurs peu focalisé au droit de la zone de
mesure, la résolution spatiale attendue ne répond pas au cahier des charges qui a été
fixé.

La seule technique qui semble pouvoir rivaliser avec les micro-sondes
thermiques en terme de résolution est la photoréflexion. Elle repose sur la mesure de la
variation du coefficient de réflexion (i.e. variation d'indice) de 1'échantillon analysé. Le
principe de cette méthode ainsi que des exemples concrets de dispositifs réalisés sur ces
concepts sont présentés dans le paragraphe 1.2.2. Enfin, les techniques de microscopie
photothermique qui reposent sur la mesure de la dilatation de la surface sous l'effet de
I’échauffement de 1’échantillon, réputées méthodes de caractérisation thermique, et
possédant une résolution microscopique, ne sont pas inclues dans cette famille. En effet,
les dispositifs interférométriques ou de photodéflexion, montrent une sensibilité non
négligeable a certains parametres mécaniques dont la détermination fait I'objet d'une
part importante du travail présenté dans ce mémoire. De méme que les dispositifs dédiés
a la mesure du coefficient de dilatation thermique, elles seront présentées au paragraphe
[.3. Enfin, pour conclure cet inventaire, des méthodes de caractérisation thermique
microscopique, sont présentées dans le paragraphe suivant les techniques susceptibles
d'étre appliquées aux barricres thermiques et constituants de composite qui sont I'objet
de ce travail.

1.2.1.3 Caractérisation thermique des constituants de composite et revétements minces

La production de renforts fibreux et de matrices de composites, ainsi que des
revétements minces a posé dés le départ le probleme de la mise au point de techniques
qui permettent la caractérisation de ces ¢éléments. Jusqu'a aujourd’hui, peu
d'investigations locales ont été réalisées a l'échelle du constituant [YU97, MUNOS,
EDWO00, BLAO3], et les méthodes proposées restent souvent des transpositions des
techniques d’analyse macroscopique permettant d'appliquer des sollicitations
thermiques a ces géométries particulicres.
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Les caractéristiques longitudinales des fibres sont les seules étudiées de fagon
systématique puisqu'elles sont censées conférer au matériau ses propriétés d'usage
macroscopiques. La mesure des propriétés thermiques des renforts est réalisée
systématiquement ex-situ (hors composite). La difficulté réside surtout dans la
réalisation de support de fibres qui permettent la mise en ceuvre de techniques
conventionnelles sur des objets d'aussi faible dimension. Essentiellement, elles sont
dédi¢es a la mesure de la diffusivité thermique. Le chauffage peut étre appliqué par voie
optique, ou par effet Joules en injectant du courant directement dans la fibre. La
variation de température dans la fibre est observée par thermographie ou encore au
moyen de sonde de température adaptée. On trouvera dans les références [SAU02] des
exemples de tels dispositifs, et dans la référence [SAUO1] la description d'une approche
originale pour mesurer la capacité thermique a chaud de fibre et qui encore en cours de
validation. Aucune de ces méthodes ne permet de mesurer les caractéristiques
transverses des fibres et aujourd'’hui, les seuls travaux menés en ce sens consistent a
déduire ces paramétres de mesures macroscopiques au moyen d’une méthode
identification inverse couplée a un modele d’homogénéisation. La caractérisation des
matrices de composite est souvent négligée et on adopte pour ce constituant les
propriétés d'un "méme" matériau de dimension macroscopique.

Concernant la mesure des propriétés thermiques de revétement mince, on
dispose avec la méthode flash face avant et de I’interférométrie d'onde thermique, de
deux méthodes performantes et validées sur de nombreux exemples, dédiées a la mesure
des propriétés thermiques de films minces. Si leur résolution spatiale est élevée en
profondeur, elle est nulle parallélement au revétement qui est soumis pour ces essais a
un échauffement uniforme. Le principe de ces techniques sera présenté plus en détail au
chapitre III.1. Enfin, on trouvera de nombreux autres travaux plus spécifiques, menés
sur la caractérisation des films et revétements minces et qui utilisent des techniques
photothermiques ou des micro-sondes thermiques.

De cet exposé, non exhaustif, des différentes techniques de caractérisation
thermique possédant une résolution spatiale élevée, il apparait que seule la
photoréflexion semble suffisamment aboutie pour étre appliquée aux matériaux
complexes qui sont étudiés ici. Dans le chapitre suivant, le principe et la mise en oeuvre
de cette technique de microscopie photothermique sont présentés plus en détail.

1.2.2 Caractérisation thermique microscopique par photoréflexion

Dans les trois paragraphes suivants seront exposés successivement le principe de
la mesure de "température" par photoréflexion, I’architecture générale des dispositifs
expérimentaux qui permettent cette mesure, puis des exemples académiques de mesure
de la diffusivité thermique d’un matériau homogene isotrope réalisé avec cet instrument
dans un volume microscopique de matériau.

1.2.2.1 Principe de la mesure

Comme son nom I’indique, la photoréflexion consiste a mesurer la variation du
coefficient de réflexion d'un échantillon qui évolue avec la température de surface
[ROS85]. Cette technique est plutot adaptée aux matériaux opaques, et nécessite un
polissage de qualité optique des échantillons analysés. Ces variations de réflectivité
I/R.GR/ET sont trés faibles et dépassent rarement 10*K”'. En régime statique, les
variations spatiales et/ou temporelles de la réflectivité thermiquement induites ne
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peuvent étre distinguées des fluctuations dues a I’hétérogénéité de 1’échantillon, ou a la
présence de défauts optiques (rayures ...). Pour isoler d’aussi faibles variations, le
signal est marqué en produisant une ¢élévation de température instationnaire a 1'origine
d'un signal qui, une fois détecté, peut étre filtré et/ou moyenné.

Pour mesurer la variation de réflectivit¢ on dirige un faisceau lumineux
d’intensité continue vers la surface de 1’objet étudié. La réflexion modifie 1’intensité
lumineuse du faisceau qui s’écrit :

1(x,y,6 =1, R(x,,T(¢)) (1.2.1)

Au point (x,y), on peut décomposer la température locale comme la somme de deux
composantes stationnaire et instationnaire :

(e, =T,y W Taelx, 5t (1.2.2)

En premiére approximation, si on suppose que le coefficient de réflexion varie
linéairement avec la température, 1’expression (1.2.1) devient :

(e, )=1, R0,y T (e, )W I g—?(x,y,nc(x,y))ﬂc(xayat) (1.2.3)

L’intensit¢ lumineuse du faisceau réfléchi est mesurée au moyen d’un
photodétecteur (caméra CCD, photodiode), dont le signal est traité (détection
synchrone, moyennage) pour n'extraire que la seule composante dynamique :

Iac(xayat)zlo g_?v(x:yazz’c(x:y))z—;c(x’y:t) (1 24)

Proportionnel a |'élévation
périodique locale de température

7o Ro. 1+L.5—R.5T.em
)= 0.410 8T

0

Variations périodiques du coefficient de réflexion a
la surface de I'échantillon thermiquement induites

Figure 1.2.2 Principe de la photoréflexion. La détection de la variation de température a la surface de
I’échantillon & mesurer la variation de réflectivité thermiquement induite. Pour ce faire on enregistre la
variation d’intensité lumineuse d’un faisceau laser qui se réfléchit a la surface de 1’objet et dont I’intensité
initiale est continue. Pour caractériser le matériau, un échauffement est produit en focalisant un laser de
"puissance" dont l'intensité varie de fagon instationnaire (souvent modulé, ou impulsionnel).
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La relation (1.2.4) montre qu'il est difficile de mesurer de fagon absolue
'élévation de température 7,. En effet, le signal mesuré est proportionnel a des
parameétres optiques et expérimentaux mal connus, de sorte qu’une telle mesure
nécessiterait un étalonnage précis de [’intensité incidente /), mais aussi une
connaissance précise en tout point de la surface du terme JR/JT qui dépend en outre de
la composante continue de I'élévation de température locale T,.. La résolution spatiale
de cette mesure optique, qui dépend de la longueur d’onde du faisceau d’illumination et
de la qualité des optiques, est donc sub-micrométrique puisque les longueurs d'onde
utilisées sont dans le spectre visible de la lumiére. La sensibilité de cette technique ne
peut étre définie en terme de température mais plutdét en terme de variation de
réflectivité détectable, la premiere dépendant en conséquence fortement de la nature du
matériau, ainsi que de la longueur d’onde de la sonde optique. Selon la relation 1.2.4, le
signal est directement proportionnel aux variations temporelles locales de Ia
température de sorte que cette technique est adaptée a la caractérisation microscopique
de matériaux en régime instationnaire.

Pour réaliser une mesure résolue spatialement, il faut aussi produire une source
de chaleur confinée. Sur les circuits électroniques, la chaleur est produite, par exemple
par effet Joules, dés la mise sous tension, et la photoréflexion permet de détecter la
présence de points chauds dans le circuit qui nuisent a ses performances [FOUO1]. Le
plus souvent, les échantillons sont passifs et la source de chaleur doit étre produite par
I’extérieur. La méthode la plus simple consiste & pomper le matériau par voie optique
avec un deuxiéme faisceau laser dont I’intensité suit une évolution temporelle de type
échelon, porte, ou périodique et produit une évolution de température instationnaire et
reproductible. Le champ de température a la surface de I'échantillon ayant ét¢ mesuré
par photoréflexion, les propriétés thermiques du milieu sont ensuite identifiées au
moyen d’un mod¢le prédictif simulant I’élévation de température mesurée et prenant en
compte les différents paramétres expérimentaux ainsi que la nature parfois complexe de
I'échantillon (hétérogéne, non-linéaire, anisotrope ...). Dans cette configuration
caractérisation thermique, la résolution de la mesure est donnée par la taille de la sonde
optique et de la source de chaleur d’une part mais aussi par I’extension du volume de
matériau qui s'échauffe lors de ’analyse et qu'il faut définir.

1.2.2.2 Mise en ceuvre expérimentale

L’architecture des microscopes photothermiques qui utilisent ce phénomeéne de
photoréflexion n’a pas connu d’évolution importante récente, et reste calquée sur le
microscope de Pottier [POT94], dont les éléments essentiels sont décrit ci-dessous
(cf. figure 1.2.3).

Le faisceau de chauffage, ou faisceau pompe, est produit par un laser de
"puissance", souvent a argon ionisé ou plus récemment des Yag doublés en fréquence.
L’évolution temporelle de I’intensité du faisceau pompe est imposée au moyen d’un
chopper mécanique ou d’un modulateur acousto-optique qui sont pilotés par un
générateur de fonction programmable. Le faisceau pompe est ensuite dirigé vers un
microscope métallographique, au moyen d’un miroir dichroique, avant d’étre focalis¢ a
la surface de I’échantillon étudié¢. Le microscope permet dans le méme temps de
visualiser la zone d’étude et de positionner les spots des faisceaux de chauffage et de
détection. Ce dernier, aussi appelé faisceau sonde, est produit par un laser de moindre
puissance d'intensité continue et collimaté. Les lasers He-Ne utilisés a 'origine ont été
remplacés par des diodes laser beaucoup moins coliteuses et qui présentent dans le
domaine fréquentiel utile de cet instrument un bruit d’intensité plus faible. Le faisceau

24-



Caractérisation thermique microscopique — état de I'art

traverse un cube séparateur de polarisation, une lame quart d’onde qui rend sa
polarisation circulaire, puis la lame dichroique mentionnée précédemment. Il est ensuite
focalisé a la surface de 1’échantillon par le méme microscope métallographique que le
faisceau pompe. Apres réflexion, il suit le trajet inverse, et voit sa polarisation tourner
de 90° par rapport a sa direction initiale en traversant de nouveau la lame quart d’onde.
I1 est alors dévié¢ par le cube séparateur de polarisation vers un photodétecteur dont le
signal ¢électrique est moyenné en régime transitoire avec un oscilloscope numérique et
filtré en régime harmonique avec une détection synchrone, de facon a accroitre le
rapport signal/bruit.

A I’image des AFM thermiques, cet instrument peut étre utilisé dans différentes
configurations associées a autant de types de mesure (mode actif/passif, caractérisation
locale/imagerie thermique). Ainsi, en déplacant 1’échantillon horizontalement dans le
plan focal de I’objectif au moyen de platines de translations micrométriques, et en
relevant pour chaque position occupée par les faisceaux le signal photothermique, on
réalise des images thermiques de I’échantillon. En mode passif, seule la sonde est
déplacée, ce qui met en évidence des points chauds a la surface de 1’objet. En mode
actif, le faisceau pompe chauffe 1’échantillon, et le contraste observé sur les images
révele la variation des propriétés d'un point a l'autre de I’échantillon. Pour caractériser
plus précisément mais aussi plus localement le milieu, on fait varier les conditions
expérimentales (fréquence de modulation, distance pompe/sonde ...) et on enregistre
simultanément la variation de température (de signal de photoréflexion) qui en résulte.
Pour modifier la distance entre faisceaux pompe et sonde, on motorise le miroir
dichroique qui dirige le faisceau dont le spot est déplacé a la surface de 1’échantillon.
Sur les premiers dispositifs, le faisceau sonde était déplacé [LEP92], de sorte que la
mesure se trouvait fortement affectée par la présence de défauts optiques. La solution
retenue aujourd'hui consiste a déplacer le faisceau de chauffage plutot que le faisceau
sonde, ce qui est équivalent lorsque le milieu est homogene, et permet de d’affranchir
de ces artefacts expérimentaux.
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Figure 1.2.3 Schéma d’un microscope photothermique a photoréflexion permettant la mesure de la
diffusivité thermique d’échantillons microscopiques.
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Figure 1.2.4 Mesure par photoréflexion de I’atténuation et de la phase de 1’¢lévation périodique de
température a la surface d’un grain de nickel chauffé par un faisceau laser focalisé et modulé en intensité
a 250 kHz. La diffusivité thermique du milieu est déduite de la pente des portions linéaire de phase ou par

ajustement de 1’ensemble des données expérimentales a 1’aide d’un modele adapté et d’un algorithme
d’optimisation.
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Figure 1.2.5 Mesure de I'élévation périodique de température par photoréflexion a la surface d'un

échantillon d'AU4G. L'exploitation des données expérimentales indique une diffusivité thermique de
41,7mm2.s"1.
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1.2.2.3 Exemple de mesure

La figure 1.2.4 montre 1’évolution de 1’¢lévation périodique de température OT
mesurée par photoréflexion a la surface d'un grain de nickel, sur lequel est focalisé un
faisceau laser modulé¢ a 250 kHz, et obtenue en déplagant le faisceau pompe. Cette
mesure permet de déterminer trés simplement la diffusivité thermique o du matériau. En
effet, si on suppose en premicre approximation que l'extension spatiale de la source de
chaleur, modulée en intensité (pulsation w=27f) et produite par le faisceau laser, est trés
faible, 1'¢lévation périodique de température qui s'établit dans le milieu s’écrit :

oT (r):%exp(—l’;)siu(a)t—;j (1.2.5)

=\ (1.2.6)

Cette relation montre que moduler I’intensité¢ de la source de chaleur permet aussi de
confiner I’échauffement dans un volume de dimension microscopique (cf. chapitre II),
ce qui est nécessaire pour réaliser une mesure résolue spatialement. En régime
harmonique, la diffusion de la chaleur est assimilable a la propagation d'une onde
évanescente comme l'indique ['évolution linéaire du déphasage entre ¢lévation
périodique locale de température et la modulation de la source de chaleur en fonction
de r. Mesurer la pente, qui vaut —1/u (cf. relations 1.2.5 & 1.2.6), et ne dépend de la
fréquence de modulation et de la diffusivité thermique du matériau, permet d’obtenir ce
dernier parameétre.

La mesure présentée sur la figure 1.2.4 montre effectivement une décroissance
linéaire du déphasage de part et d'autre de la source de chaleur. La diffusivité thermique
déduite de la pente relevée sur ces profils vaut 22 mm”s™”, ce qui correspond aux
valeurs indiquées dans la littérature pour ce type de matériau. Une série de mesures est
par ailleurs réalisée sur un alliage d'aluminium (AU4G) qui montre 1'évolution du
champ de température en fonction la fréquence de modulation. La diffusivité thermique
déduite de la pente de la phase mesurée sur ces différents profils vaut 51" mm?.s™ et
montre une dispersion relativement importante sur la diffusivité thermique déterminée
par cette méthode. Un programme d'identification présenté plus en détail dans le
chapitre II.1 afin de rendre la technique plus robuste et indique une diffusivité
thermique de 47,7mm’s™. Cette technique a été mise en ceuvre sur des matériaux
"simples" homogenes et isotropes. Pour appliquer cette technique a la caractérisation de
barrieres thermiques et de constituants de composites, de nombreux développements
sont nécessaires qui feront I'objet de la partie II de ce mémoire.
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Figure 1.3.1 Description d’une expérience de micro-indentation (en haut a gauche). A gauche, en haut
description de la géométrie, en bas, différents types d’indenteurs pyramidaux (a base triangulaire, a base
carrée). A droite, allure typique d’une courbe charge/déplacement réalisée en indentation instrumentée.
Le matériau plastifie dés le début de la mise en charge, ce qui explique I’évolution non linéaire de ces
courbes. La rigidité du matériau est généralement déduite de la pente dP/dh, au début de la décharge,
tandis que des méthodes plus sophistiquées peuvent étre utilisées pour déterminer la limite d’¢élasticité et
le coefficient d’écrouissage du matériau. Enfin, la taille de I’empreinte résiduelle est mesurée pour
déterminer la dureté du matériau.

Penetration, h

N

VAN

[

P

A

Y
; t‘ il ¥
X Canti E\T'.:r beam Laser spot  vertical [ 1+

=== asition
'M p forces
L 3 ¢

Senser tip |.\ B 7‘5
length —
\:. -

Sample

Amplitude [a.u.]

Frequency [kHz]

Figure 1.3.2 Mesure des propriétés élastiques nanoscopiques par microscopie acoustique a force
atomique (AFAM) (extrait de [RAB0O0,RABO2]). Sur la droite, principe de la spectroscopie de résonance
de contact d’AFM. Le levier AFM, peut étre assimilé a une poutre en flexion encastrée. Les conditions
aux limites a I’autre extrémité dépendent de I’interaction entre pointe et échantillon. Si les amplitudes
restent faibles les actions mécaniques peuvent étre représentées par un systéme ressort/amortisseur
[RABO2]. Sur la droite, spectre de résonance de contact expérimental mesuré sur un mono cristal de
silicium, avec un levier de rigidité 55N/m. Les pics représentés sont associés au cinquiéme mode de
résonance. Les numéros de 1 a 4 correspondent a des valeurs différentes de 1’effort appliqué au levier (1 —
550nN , 2 — 1100 nN, 3 — 1650 nN, 4 — 2200 nN), La fréquence propre correspondant du mode
correspondant pour une poutre libre est indiqué par le trait en pointillé [RABO0].
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1.3 Caractérisation mécanique microscopique

Malgré les besoins exprimés dans de nombreuses disciplines scientifiques et
techniques, peu de techniques semblent a méme de mesurer de facon fiable et résolue
les propriétés thermo-¢élastiques des matériaux. La réalisation d’essais mécaniques
nécessite de mesurer au moins deux grandeurs que sont la force et le déplacement (ou
déformation) et qui semblent, macroscopiquement au moins, métrologiquement plus
accessibles que les grandeurs thermo-physiques. Cependant mesurer la température
reste nécessaire pour étudier le comportement thermo-mécanique du matériau (cf.
coefficient de dilatation thermique). En pratique, transposer des essais mécaniques
conventionnels a I'échelle microscopique pour mesurer in-situ des propriétés
mécaniques est difficile, puisque outre les problémes technologiques liés a la mesure
d’efforts treés faibles, il est difficile de réaliser un essai mécanique propre (champ
homogene ...) sur un matériau massif et hétérogene.

Dans ce chapitre est dressé un inventaire non exhaustif des différentes
techniques qui présentent une sensibilité a des grandeurs thermomécaniques a 1’échelle
microscopique. Comme dans le paragraphe précédent, on distinguera les techniques
intrusives et sans contact qui reposent souvent sur l'analyse de la propagation d’ondes
ultrasonores. On présentera ensuite quelques techniques développées pour caractériser
des constituants de composite ou des revétements. Enfin, dans un dernier paragraphe
seront récapitulées les différentes techniques photothermiques qui ont montré une
sensibilité a des caractéristiques thermo-mécaniques de matériau et qui a ce jour n'a
toujours pas été exploitée quantitativement.

[.3.1. Caractérisation mécanique microscopique, ¢tat de 1’art
1.3.1.1. Techniques invasives

On entend par techniques invasives [’'utilisation d’une sonde extérieure pour
appliquer par contact, de facon localisée mais souvent destructive, une sollicitation
mécanique a un échantillon. Le plus souvent, ces techniques consistent a appuyer un
indenteur de géométrie variée dont la dimension fixe la résolution de la mesure. Ces
méthodes, qui dérivent des essais de dureté des métaux par pénétration [FRAN], ont été
récemment instrumentées de facon a enregistrer 1’évolution de D’effort appliqué au
pénétrateur en méme temps que son enfoncement (cf. figure 1.3.1). Selon 1’échelle
d’analyse, différentes technologies sont employées pour réaliser ces mesures. En micro-
indentation, la mesure du déplacement est généralement réalisée au moyen de capteurs
capacitifs, I’effort est d’origine mécanique (masse, vérin ...), magnétique ou appliqué
au moyen d’un actionneur piezo-¢lectriques. Pour transposer ces essais d’indentation a
1I’échelle nanométrique, la pointe d’un microscope a force atomique est utilisée en guise
d’indenteur. Le déplacement est mesuré généralement de fagcon optique (par déflexion
ou interférométrie), tandis que 1’effort est déduit de la tension appliquée a I’actionneur
piézo-¢lectrique qui le produit

L’essai conventionnel réalisé sur ces instruments consiste a augmenter de facon
quasi-statique D’effort appliqué a I’indenteur puis a le relacher (cf. figure 1.3.1.). De
cette mesure peut étre déduits la rigidité, la limite d’élasticité et le coefficient
d’écrouissage d’un matériau élasto-plastique, ou encore la raideur et a la ténacité de
matériaux fragiles. D’autres trajets de chargement (cycliques, fluage, relaxation ...)
peuvent aussi étre réalisés pour étudier le comportement viscoplastique du matériau.
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Enfin, I’état de contrainte dans le matériau (triaxialité, dimension des zones plastique et
¢lastique) dépend fortement de la forme de ’indenteur (Brinell, Vickers, Berkovitch)
qui doit étre choisi avec soin.

Cet essai mécanique apparemment simple, cache en réalit¢ une grande
complexité qui explique qu'aujourd'hui les différentes méthodes d’analyse associées a
cette mesure sont encore largement débattues. En effet, le matériau est non seulement
soumis & un champ de contrainte trés intense mais aussi local et hétérogene. La
simulation de ce type d’essai nécessite 1’utilisation de codes ¢léments finis pour réaliser
des calculs non-linéaires en grandes déformations, et résoudre un probléme de contact.
Par ailleurs, ces mesures de « dureté » sont tres €éloignées des essais de caractérisation
mécaniques conventionnels pour lesquels on s’efforce de réaliser un état de contrainte
aussi homogeéne que possible et qui mettent bien souvent en défaut des modéles de
comportement a trois paramétres (E, o, et n). Les seules évolutions de 1’effort et du
déplacement lors de I’essai semblent des informations trop pauvres pour interpréter
pleinement ces expériences.

Une seconde approche qui est employée pour étudier les propriétés €lastiques
locales d’un échantillon consiste a faire vibrer la surface de I’échantillon en y
propageant des ondes acoustiques, puis a mesurer les oscillations d'un levier AFM dont
la pointe est en contact avec la surface étudiée. Le levier AFM est modélisé par une
poutre encastrée, tandis qu’un modéle a deux parameétres (raideur et amortissement)
décrit I’interaction supposée ¢lastique entre la pointe et I'échantillon et qui dépend donc
de la raideur de ce dernier. Ces deux parametres sont déduits de la valeur des fréquences
de résonance et de ’amortissement du systéme qui sont relevés lors d’un balayage en
fréquence (cf. figure 1.3.2). Cette technique permet aussi d'imager le contraste
¢lastiques a la surface de I'échantillon. En effet, au voisinage d’une fréquence de
résonance, 1I’amplitude des oscillations est trés sensible aux variations de raideur a la
surface de 1’échantillon qui sont mis en évidence lorsque la pointe AFM est déplacée.
La résolution de cette mesure, qui correspond a la dimension de la zone d'interaction
¢lastique, est trés élevée et permet de distinguer des particules de taille nanométrique.
La limitation principale réside dans le faible nombre de parameétres matériaux qui
peuvent étre mesurés, puisque seul le comportement élastique est évalué. Par ailleurs, ce
comportement est caractérisé de fagon trés phénoménologique en identifiant une raideur
de contact. Cette mesure ponctuelle exclut par exemple la prise en compte de
I’anisotropie locale.

1.3.1.2. Techniques ultrasonores

La deuxiéme approche utilisée pour effectuer des caractérisations mécaniques
locales consiste a appliquer une sollicitation d’origine dynamique en propageant des
ondes acoustiques dans le milieu étudié. La résolution spatiale de ces mesures est
donnée par la longueur d’onde du phénomene et est donc d’autant plus grande que les
fréquences utilisées sont élevées. L’analyse repose sur la mesure des vitesses de
propagation des ondes ¢élastiques générées qui dépendent des parameétres ¢lastiques du
milieu (module spécifique, et coefficient de Poisson). Ces techniques se distinguent par
le type d’onde utilis¢é (volume, Rayleigh, Lamb ...), et par le fonctionnement des
dispositifs expérimentaux employés pour les produire et détecter.

Les méthodes de caractérisation ultrasonores microscopiques les plus employées
reposent sur I’analyse de la propagation d’ondes de surface (cf. ondes de Rayleigh), qui
se propagent parallélement a la surface de ’échantillon tout en restant confinées dans
une épaisseur de 1’ordre de la longueur d’onde qui fixe la résolution en profondeur de la
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mesure. La résolution latérale reste beaucoup plus élevée puisque ces ondes acoustiques
guidées sont peu atténuées et se propagent sur des distances importantes. A [’heure
actuelle, trois techniques essentiellement semblent émerger.
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piézo-¢lectriques, transducteurs a sabots, techniques optiques ...), pour produire en
régime impulsionnel des ondes de Rayleigh dans une large plage fréquentielle.
L’¢évolution fréquentielle de la vitesse de propagation est analysée avec une relation de
dispersion adaptée qui permet au besoin de prendre en compte 1’hétérogénéité du milieu
et son anisotropie ... Ces dispositifs sont aujourd’hui employés pour mesurer les
propriétés élastiques de revétements dont 1’épaisseur peut varier du nanomeétre a des
dimensions plus macroscopiques selon les fréquences utilisées et les caractéristiques des
matériaux en présence. Pour caractériser des revétements plus minces encore, des
spectrometres Raman sont utilisés afin de détecter en mesurant la diffusion Brillouin de
la lumiére la propagation d’ondes de surface a trés haute fréquence (2GHz<f<20GHz)
qui n'affectent qu’une épaisseur tres faible de 1’échantillon. A nouveau la résolution
latérale de la mesure reste assez pauvre puisque cette mesure optique difficile a mettre
en ceuvre nécessite d’observer une surface assez large de 1’échantillon.
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Figure 1.3.4 Mesure de propriétés élastiques microscopiques par microscopie acoustique (extrait de
[COM2]). Sur la gauche, représentation schématique du fonctionnement d’une lentille acoustique). Le
plan focal (ligne droite) peut se situer sous la surface de 1’échantillon, au sein méme du matériau. Sur la
droite, signature acoustique d’une phase icosahédrique d’AlCuFe.

C'est pour effectuer des inspections ultrasonores a l'échelle de micrometre qu'a
été développée la microscopie acoustique [ATT]. Cette technique met en ceuvre des
transducteurs acoustiques haute fréquence couplés a des dioptres qui focalisent
fortement a travers un couplant liquide le faisceau ultrasonore a la surface de
I’échantillon analysé. La résolution latérale de la mesure est donnée par la relation
classique 1,22 A/ON, ou A désigne la longueur d’onde du faisceau ultrasonore, et ON
I’ouverture numérique du dioptre. L amplitude de I’écho renvoyé par la surface indique
I’impédance acoustique locale du milieu, de sorte que ce microscope permet de réaliser
des images dont le contraste est ¢lastique. Des caractérisations locales plus quantitatives
sont obtenues en mesurant localement la vitesse de propagation des ondes de Rayleigh
produite par 1'impulsion ultrasonore. Pour cela on enregistre I’évolution de 1’amplitude
du signal lorsqu’on approche la lentille acoustique de la surface de I’échantillon. A une
distance fixée, le signal enregistré résulte de l’interférence de 1’ensemble des ondes
rayonnées lors de la propagation de ’onde de Rayleigh, par la surface de 1’échantillon,
dans le couplant. Ces ondes sont déphasées périodiquement, si bien que le signal
enregistré présente une périodicité (signature acoustique du matériau) caractéristique de
la vitesse de propagation des ondes de surface. Par ailleurs des modeles sophistiqués
permettent de tenir compte de 1’hétérogénéité ou de 1’anisotropie é€lastique du milieu.
Enfin, cette technique de microscopie permet d’inspecter de fagon non-destructive et en
volume le matériau.

Enfin, les développements instrumentaux importants ont été réalisés récemment
pour générer et détecter optiquement des ultrasons a trés haute fréquence en utilisant des
lasers femtoseconde. La déformation thermo-élastique produite par une impulsion laser
trés bréve émet des ultrasons dans une bande fréquentielle trés large, qui sont observés
soit par interférométrie optique, soit en détectant la variation de réflectivité induite par
la déformation. Les techniques d’analyse utilisées pour exploiter ces mesures sont
similaires a celles développées a 1’échelle macroscopique pour interpréter les mesures
par ultrasons laser, et repose sur la mesure des temps de propagation des ondes
volumiques, dont les longueurs d’onde avoisinent le micrometre (cf. figure 1.3.5). Des
inspections de type pulse/écho permettent par exemple de détecter des variations
d’épaisseur, ou de mesurer les propriétés ¢lastiques de revétement minces. Cette
technique permet aussi de mettre en évidence I’anisotropie locale du matériau (cf. figure
1.3.5 [SUGO02]), en observant le rayonnement de 1’onde autour du point ou est appliquée
la sollicitation thermo-mécanique.
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Figure 1.3.5 Visualisation par photoréflexion de
la propagation d’ondes acoustiques produite par
une impulsion laser de 510 ps (extrait de
[SUG02]. En haut, évolution temporelle du
front d’onde observé a la surface d’un
échantillon de verre recouvert d’un film d’or de
70 nm d’or. Les images montrent les vitesses
particulaires de la surface 5,6 ns (A), 7,73 ns
(B) et 9,86 ns (C) aprés I’impulsion laser. A
gauche, front d’onde a la surface d’un
monocristal (orientation (100)) de TeO,,
recouvert de 400 nm d’or.

Les méthodes permettant de réaliser des caractérisations mécaniques locales ne
se limitent pas aux seules techniques présentées ici. On aussi trouvera dans les référence
[LAVO1], une description détaillée de techniques développées pour des usages plus
spécifiques ou I’échantillon est sollicitée de facon dynamique. On notera que ces
méthodes "acoustiques" ont pour inconvénient commun vis-a-vis des techniques de
micro/nano-indentation, de ne pas permettre la caractérisation locale du milieu hors de
son domaine d’¢lasticité. Par ailleurs, il est connu que les raideurs mesurées en régime
dynamique sont souvent différentes de celles mesurées en régime quasi-statique, et un
travail de raccordement reste encore a mener.

1.3.1.3. Caractérisation mécanique des revétements et constituants de composites

Les méthodes décrites dans le paragraphe précédent ont toutes été appliquées
voire méme développées pour caractériser des revétements. Soit elles disposent d'une
résolution suffisante pour que la mesure n’affecte que le revétement alors assimilé a un
matériau massif, soit 1’hétérogénéité du milieu est prise en compte au moyen de
modeles spécifiques. La présence d’un revétement peut se manifester méme a 1’échelle
macroscopique, notamment lorsque ses propriétés et celles du substrat sont tres
contrastées, ce qui permet de mettre en ceuvre des essais mécaniques conventionnels
(traction, flexion 4 points ...) pour mesurer les propriétés mécaniques de dépots méme
trés minces [OLL96]. Plutot que d'appliquer une sollicitation mécanique, coefficients de
dilatation thermique et rigidités du substrat et du revétement peuvent aussi étre
déterminés de facon relative en mesurant la courbure d'un bilame lors de son
¢chauffement.

Aujourd'hui un probléme fondamental touchant la caractérisation des
revétements concerne la caractérisation de sa couche d'accrochage ou interface avec son
substrat, dont le comportement est défini par des parametres souvent
phénoménologiques. Outre les tests de rayure [OLL96], d'usure ..., des techniques
ultrasonores sont maintenant employées pour identifier des parametres homogenes a
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une raideur d’interface, tandis que des méthodes thermiques permettent de mesurer des
résistances thermiques de contact que 1'on peut corréler a la qualité de 1’accrochage.

Si de nombreuses techniques permettent aujourd'hui d'étudier a différentes
échelles le comportement mécanique de revétements, la caractérisation compléte des
constituants de composites reste un probléme ouvert. Les renforts sont essentiellement
testés selon leur direction longitudinale, par des essais mécaniques conventionnels
réalisés sur torons ou sur monofilaments, ainsi qu'en thermique. La difficulté des
mesures réside dans la conception d’outillage et de support qui permettent d’appliquer
et de maitriser les "faibles" efforts que peuvent supporter des fils dont le diametre se
réduit a quelques micrometres pour les fibres de carbone voire quelques nanomeétres
pour les nanotubes. Aujourd'hui, il semble qu'aucune technique ne permette de mesurer
de facon satisfaisante les caractéristiques ¢lastiques transverses de ces filaments, méme
si la nanoindentation ouvre des perspectives intéressantes pour mener a bien ce type
d'investigation.

Enfin, de méme qu'en thermique on attribue souvent a la matrice des composites,
par défaut de techniques de mesures in situ, les propriétés mécaniques d'un matériau
macroscopique massif "équivalent". Aujourd'hui, pour valider ces hypothéses, des
investigations locales sont aujourd’hui menées par microscopie acoustique ou AFAM,
qui mettent parfois en en évidence sur certains matériaux de forte hétérogénéité locale
du comportement mécanique.

Seules les techniques directes de mesure des caractéristiques mécaniques locales
des matériaux ont été présentées ici. De méme qu'en thermique, on notera que ces
informations peuvent étre déduites de mesures macroscopiques et utilisation de
techniques d’identification couplées a des modeles de changement d'échelle [CICO02] ...
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Figure 1.3.6 Schéma d'un dispositif permettant la caractérisation de fibre de carbone jusqu'a 3000°C. Ce
systéme permet de mesurer la résistivité électrique le module d'Young, la résistance mécanique, le
coefficient de dilatation thermique et la résistance mécanique des fibres dans le sens longitudinale,
systéme développé par [SAUO2].
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1.3.1.4 Mesure des coefficients de dilatation thermique

Pour conclure, quant aux méthodes employées pour mesurer les propriétés
thermomécaniques des matériaux, il est nécessaire de présenter les techniques de
caractérisation des coefficients de dilatation thermique (dilatométrie) qui nécessitent
une mesure conjointe de la température et de la déformation. La seule technique
microscopique de dilatométrie est la SthEM (Scanning Thermal Expansion Microscopy)
qui a déja été décrite au paragraphe 1.2. Elle consiste & mesurer au moyen d’un AFM
équipé d’une microsonde thermique 1’¢lévation de température et 1’¢lévation de la
surface de 1’échantillon chauffé par la sonde [HAMOO], et constitue en ce sens une
réelle mesure de dilatométrie microscopique.

Pour étudier les films et revétements minces, une technique consiste a mesurer la
courbure d’une bilame sous l’effet de la dilatation différentielle de deux matériaux
[GUNO2]. Cette mesure peut s’avérer extrémement précise et trés résolue mais nécessite
une bonne connaissance des caractéristiques du substrat. Dans le cas de revétements
¢épais, la déflexion importante est mesurée au moyen d’un comparateur ou de jauge. En
présence de film minces, on peut réaliser des mesures de déformation par diffraction X
[KRA9S], ou réaliser des mesures interférométriques plein champ en appliquant sur la
surface de 1’échantillon un éclairement transitoire intense comme pour les techniques
flash [TIE0O]. Ces expériences permettent aussi de caractériser les propriétés élastiques
du revétement lorsque celles du substrat sont connues.

Différentes techniques sont aussi disponibles pour mesurer les coefficients de
dilatation longitudinal et radial d’une fibre [TRI96,SAUO02]. Les premicres de fagon
"conventionnelle" sur une machine d'essai mécanique adaptée, les seconds par
diffractométrie optique, ou par observation directe au moyen de microscopes et par
traitement d'image. Si de multiples approches sont possibles, seule la SthEM permet des
investigations locales et in-situ. Malheureusement cette technique ne réalise qu’une
mesure de la dilation au droit de la source de chaleur, et permet difficilement de prendre
en compte et d'évaluer 1’anisotropie locale de la dilatation.

1.3.2 Caractérisation mécanique microscopique par microscopie
photothermique

Les techniques acoustiques picoseconde tirent parti de [’interaction
rayonnement/matiére pour générer des ultrasons et observer leur propagation. Cet
exemple montre que les propriétés €lastiques locales peuvent étre mesurées au moyen
de mesures photothermiques. D’autres expériences menées sur des dispositifs de
conception différente ont déja fait preuve d'une sensibilité d’origine mécanique, avec
une résolution microscopique. Elles consistent a chauffer localement et de facon
instationnaire un échantillon au moyen d’un faisceau laser focalis¢, puis a mesurer un
phénomene associé au déplacement de sa surface. L’intensité du faisceau est modulée
ou suit une évolution temporelle transitoire (type fonction porte, Dirac), mais dont le
contenu fréquentiel se situe dans un domaine bien inférieur a celui exploré en
acoustique femtoseconde. La résolution de ces mesures apparaissant bien supérieure aux
longueurs d’onde ¢élastiques produites elles ne peuvent étre considérées comme
acoustiques.

De nombreux types de détection ont été utilisées sur ces instruments. La
technique la plus ancienne consistait a détecter au moyen d’un microphone les
variations de pression de 1’air produites par les vibrations de la surface de 1’échantillon.
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Pour mesurer le méme phénoméne mais avec une sensibilité accrue, le microphone a été
remplacé par capteur piezo-¢lectrique collé en face avant ou arrie¢re de 1'échantillon. Par
la suite, des mesures ont été réalisées par photodéflexion [ROC95], ou une diode a
cadran détecte la déviation d’un faisceau lumineux qui se réfléchit, au voisinage de la
source de chaleur, a la surface de 1'échantillon qui se déforme périodiquement. Enfin, le
méme type de mesure a été réalis€ au moyen de dispositifs interférométriques
(Nomarski, sonde hétérodyne), par microscopie optique en champ proche ou AFM.
Enfin, pour produire l'effet photothermique, le faisceau laser a parfois été remplacé par
un faisceau d’électron ou plus récemment encore par un faisceau d’ion plus énergétique.

Les figures 1.3.7 a 1.3.10 montrent les images obtenues, au moyen de certaines
de ces techniques, ou un contraste d’origine mécanique a clairement été mis en
évidence. La démonstration la plus probante consiste a révéler les grains d’un matériau
monophasé polycristallins. En présence de matériaux cubiques, et donc thermiquement
isotropes, un contraste apparait ou chaque niveau de signal dépend de I'orientation
cristalline, tandis que des images thermiques obtenues par photoréflexion sur un méme
matériau ne révelent que la présence des joints de grain qui agissent comme des
barriéres thermiques. L'origine du contraste ne peut donc étre attribué qu’a 1’anisotropie
¢lastique de chaque cristal.

Ces techniques, bien qu’apparemment prometteuses en terme de caractérisation
thermo-mécanique microscopique, du fait du fort contraste observé, n’ont pourtant pas
été suivies de développement et/ou applications importantes. En effet, les images
réalisées ne s'appuient sur aucune modélisation qui permette de les exploiter de facon
réellement quantitative. Dans des cas simples, ces modeles théoriques doivent étre mis
en place pour établir définitivement les parametres mécaniques qui peuvent é&tre
mesurés au moyen de ces moyens expérimentaux et de quelle maniére. Ce travail de
modélisation et d'analyse constituera la partie III de ce mémoire.

Figure 1.3.7 A gauche, image photoacoustique d’un échantillon de Zinc polycristallin. L’échantillon poli
de 4 mm d’épaisseur est excité par un faisceau d’électron modulé a 240 kHz, un capteur piézoélectrique
collé en face arriére enregistre le signal acoustique, image extraite de [KRA90]. Au milieu et a droite,
image d’un alliage Al-Zn grossissement x50. Au milieu I’image €lectronique est peu contrastée, a droite,
I’image photoacoustique révéle les grains d’aluminium et de Zinc ainsi que la présence de précipités de
Fer et de Silicium.
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Figure 1.3.8 A gauche et au milieu, Images en thermodéflexion en amplitude et en phase d’un échantillon
de nickel polycristallin, fréquence de modulation 80 kHz, dimension du champ représenté 200x200um>.
Image tirée de [ROC95]. A droite visualisation par thermodéflexion de la présence d’inclusions dans un
échantillon d’aluminium 2024, image extraite de [DON86].

Figure 1.3.9 De gauche a droite, image optique thermique et thermo-¢lastique d’un échantillon de nickel
polycristallin. Pour les images de phase photothermiques (thermique et thermoélastique), 1’échantillon est
chauffé par un laser focalisé dont I’intensité est modulé a 224 kHz. L’image thermique est obtenue en
relevant la phase du signal de photoréflexion, a chaque position occupée par les faisceaux pompe et sonde
focalisés au méme point. L’image thermo-élastique est obtenue en relevant pour chaque position du
faisceau pompe la phase du signal interférométrique obtenue par une sonde hétérodyne détectant
I’¢lévation de la surface de 1’échantillon au point de chauffage. Les trois images d’une dimension de
256x256um” montrent la méme région de I’échantillon. Images Extraites de [FRA94].
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Figure 1.3.10 Images thermiques et thermo-¢lastiques de la méme région d’un échantillon de nickel
polycristallin. L’image thermique est réalisée par photoréflexion, tandis qu’un interférométre de
Nomarski est utilisé pour la seconde. Fréquence de modulation 300 kHz. Images extraites de [HIR97].
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1.4 Conclusions

Cette ¢tude bibliographique montre que parmi les nombreuses techniques
expérimentales disponibles aujourd’hui pour mesurer les propriétés thermiques et/ou
¢lastiques de la matiere a 1'échelle microscopique, peu d’entres elles peuvent Etre
appliquées sans efforts supplémentaires sur un matériau aussi complexe que le graphite.
I1 possede en effet la particularité de présenter a une échelle trés locale une anisotropie
¢levée qui met en échec toutes les techniques ou sollicitation (thermique ou mécanique)
et détection sont ponctuelles.

Les techniques de microscopies photothermiques seules semblent a méme de
faire face a cette difficulté. Cependant, des travaux doivent étre menés pour
particulariser les techniques d'analyse utilisées en photoréflexion au traitement de
mesures réalisées sur constituants de barriéres thermiques et de composites. Enfin, si
des résultats prometteurs ont été¢ obtenus en microscopie photothermique "¢lastique", il
reste a préciser quels parametres thermo-élastiques peuvent étre déduits de telles
mesures et a proposer une technique d'inversion des données expérimentales.
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Caracterisation thermique
microscopique de matériaux homogenes
par photoréflexion

I1.1 Mesure de la diffusivité thermique de matériaux homogenes et isotropes
II.1.1 Elévation périodique de température, Solution de Green
I1.1.2 Distribution énergétique de la source de Chaleur
I1.1.3 Evaluation numérique du champ de température
I1.1.4 Effet de I’étalement de la source de chaleur
II.1.5 Mise en ceuvre expérimentale
I1.2 Cas des matériaux homogénes anisotropes
I1.2.1 Expression simplifiée du champ de température
I1.2.2 Effets de convolution, désalignement des axes principaux d’anisotropie

I1.2.3 Application a la caractérisation de fibres de carbone

11.2.3.1 Diffusion de la chaleur dans une fibre de carbone, effet de la morphologie
11.2.3.2 Mesure des diffusivités thermiques longitudinale et « transversale » de fibres de carbone
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I1.1 MESURE DE LA DIFFUSIVITE THERMIQUE DE MATERIAUX HOMOGENES
ET ISOTROPES

Avant de traiter la caractérisation de milieux anisotropes ou hétérogenes, on
détaille la procédure permettant de mesurer la diffusivité thermique d’un milieu
homogene et isotrope. On souligne ici I’importance d’un traitement correct des effets de
convolution liés a la distribution énergétique finie de la source de chaleur et de la sonde
optique. Par ailleurs, est présenté dans ce paragraphe, le schéma numérique utilisé pour
calculer numériquement la transformation de Hankel des fonctions qui apparaitront a
chaque fois qu'un probléme a symétrie de révolution sera traité. Des mesures réalisées
sur un échantillon de Tantale viendront illustrer cette démarche.

I1.1.1 Elévation périodique de température, Solution de Green

En premiére approximation, la source de chaleur produite dans I’échantillon par
pompage optique peut étre assimilée a un flux de chaleur ponctuel Q placé en surface.
L’¢lévation périodique de température qui en résulte est décrite par la solution de Green
de I’équation de diffusion de la chaleur [MAN95,GIL99] :

ST(r) = 47gkr exp[—ﬁ)cos(a)t—ﬁj (2.1.1)

k désignant la conductivité thermique du milieu. On observe que le déphasage ¢, entre
I’¢lévation périodique de température a la surface du milieu et la modulation de la
source de chaleur décroit linéairement a mesure que la distance a la source de chaleur
augmente. Du fait de ce caractére "propagatif”, on désigne le phénomene par onde
thermique. Sa propagation est caractérisée par le nombre d’onde :

_d_qozl:\/z (2.1.2)
dr u o

qui dépend de la fréquence de modulation f/ et de la diffusivit¢ thermique du
milieu a. En présence d’une source de chaleur confinée, on peut observer la propagation
de cette onde en surface. En mesurant le déphasage ¢, puis en utilisant la relation (2.1.2)
on déduit ensuite la diffusivité thermique du milieu (cf. paragraphe 1.2). Cependant,
cette analyse simple ne prend pas en compte 1’étendue réelle de la source de chaleur qui
doit alors rester petite devant les autres longueurs caractéristiques de la mesure. Dans le
cas contraire, I’analyse doit tenir compte non seulement de la répartition énergétique
réelle de la source de chaleur, mais aussi des effets de convolution liés a la forme de la
sonde optique.

I1.1.2 Distribution énergétique de la source de chaleur
Dans la littérature, plusieurs formulations sont utilisées pour décrire la

distribution énergétique des faisceaux. Le faisceau pompe est généralement issu d’un
laser monomode TEMO0O. En supposant que le faisceau reste gaussien lorsqu’il traverse
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les ¢éléments optiques du dispositif expérimental, sa répartition énergétique est décrite
par la relation :

Plr)=Loex —(Lz] (2.1.3)
Tirg

rg

ou le parameétre dimensionnel 7, est le rayon gaussien ae' du faisceau, dont la
puissance nominale est P.

Différentes sources laser ont été utilisées pour produire le faisceau sonde (laser
hélium-néon [OPS83,LEP92], diode laser [LI99] ...). S’il reste raisonnable de supposer
que la répartition énergétique d’un laser hélium-néon est gaussienne, cette hypothese
n’est plus valable dans le cas d’une diode laser dont le faisceau est de qualité tres
inférieure et généralement elliptique. Par ailleurs, le spot du faisceau focalisé est
entouré d’anneaux lumineux qui marquent la présence de phénoménes de diffraction.
Pour représenter simplement ces effets, on peut décrire la répartition énergétique P(r)
par une fonction d’Airy qui correspond a la figure de diffraction observée derriere une
ouverture circulaire éclairée uniformément :

P(r}P/{OTNJZAZ[ZONLJ 2.14)

A

avee |

A(r)zzﬂ”—”) (2.1.5)
nr

et J; désigne la fonction de Bessel de premiere espece d’ordre 1. Les parametres ON et
A sont respectivement I’ouverture numérique du systéme optique et la longueur d’onde
du faisceau considéré. La distribution énergétique est caractérisée par le paramétre
dimensionnel A/ON, ou encore par le rayon du premier anneau d’extinction qui vaut :

r=0.61-4— (2.1.6)
ON

Les figures 2.1.1 et 2.1.2 montrent les différences importantes entre une
répartition énergétique gaussienne et une figure de diffraction, pour lesquelles 90% de
I’énergie nominale est déposée sur un méme disque de rayon 1,54um. La figure de
diffraction est tout a la fois plus confinée et plus étalée que la répartition gaussienne. En
effet, sa densité d’énergie est quatre fois plus importante et décroit beaucoup plus
rapidement jusqu’au point d’extinction. Cependant, apres ce point I’énergie restante est
déposée sur une distance beaucoup plus courte dans le cas de la répartition gaussienne,
qui en ce sens apparait plus confinée.

-44-



Mesure de la diffusivité thermique de matériaux homogénes et isotropes

12 . . 100

1| 180
3 [iy] o
= og foo s |8
I @ | @
o 0 [
% 06 {405 |5
ko AL
o T | @
Lk}
5 04t 0
&
[}

Figure 2.1.1 Comparaison entre des répartitions énergétiques de types gaussienne et tAche de diffraction.
Le rayon a ¢ de la gaussienne vaut 1pum, le paramétre A/ON de la fonction d’Airy vaut 1,62um. Dans les
deux cas 90% de 1’énergie totale, qui vaut 1W, est déposée sur un disque de rayon 0,95um. Le calcul de
I’évolution de 1’énergie sur un disque de rayon croissant met en évidence la forte densité d’énergie de la
tache de diffraction en son centre mais aussi son étalement plus important.

L’hypothése d’une source de chaleur infinitésimale est mise en défaut du fait de
la distribution énergétique finie du faisceau de chauffage mais aussi parfois du fait des
propriétés optiques du milieu étudié. En effet, s’il est transparent ou semi-transparent, la
source de chaleur s’étale aussi en profondeur (direction z). Pour décrire le profil
d’absorption on utilise le plus souvent la loi de Beer-Lambert qui suppose une
atténuation exponentielle et caractérisée par le parametre [ appelé coefficient

d’absorption optique. Dans ces conditions, il faut considérer une source de chaleur
volumique notée s(r,z) qui s’écrit :

s(r,z): ,BP(r)exp(— ﬂz) (2.1.7)

Les développements analytiques permettant de résoudre 1’équation de diffusion de la
chaleur pour un milieu isotrope soumis a une source de chaleur axisymétrique et
distribuée en volume sont présentés dans 1’annexe I. Ils aboutissent a une expression
analytique de 1’élévation périodique de température dans 1’espace de Hankel d’ordre O :

o) PR B o) ool ) 2.1.8)

1_
k(B> —qy) | g
ou:
gi(w)=47"u’+j2 (2.1.9)

o

et ou la transformée et la transformée inverse de Hankel de o7 sont définies par :

ST =2rx j STJ , (27mru )rdr ST=27r f ST (2w Ydr (2.1.10)
0 0
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ou Jy désigne la fonction de Bessel de premicre espece d’ordre 0. Dans le cas d'une
répartition énergétique de type gaussienne on a :

Plu) = Pexpl—(mu) ) (2.1.11)

et dans le cas d'une répartition énergétique de type tache de diffraction on a :

P@):%ﬂ@—%sm(ze)] 0 = 24 (2.1.12)

Pour calculer le champ de température surfacique réellement détecté, il faut
convoluer le champ de température o7 avec la répartition énergétique transverse du
faisceau sonde. Dans 1’espace de Hankel, il suffit pour cela de multiplier 1’expression
(2.1.8) par la transformée de Hankel de la répartition énergétique du faisceau sonde.
Enfin, pour déterminer le champ de température o7 il faut intégrer la relation (2.1.8) ce
qui ne peut étre réalis¢ que numériquement. Pour ce faire, un schéma d’intégration
spécifique a été utilisé, pour prendre en compte les spécificités de la transformation de
Hankel et de la fonction (2.1.8) et ainsi optimiser temps de calcul et précision.

I1.1.3 Evaluation numérique du champ de température

Effectuer numériquement la transformation de Hankel de la fonction (2.1.8)
impose de borner I’intervalle d’intégration qui est théoriquement infini. Lorsque 1’une
des répartitions énergétiques des faisceaux pompe ou sonde est une fonction d’Airy, le
spectre de OT est effectivement limité (cf. ANNEXE I) a la valeur :

tmen=inf] 2ONs 20N, 2.1.13)

Par contre, dans le cas ou les répartitions énergétiques des faisceaux pompe et sonde
sont toutes supposées gaussiennes le spectre est infini. Restreindre 1’intervalle
d’intégration a un domaine fini [0 umax], revient a convoluer le champ de température
vrai avec la transformée de Hankel d’une ouverture circulaire, c¢’est-a-dire avec une
fonction d’Airy [BIS99].

27;?8?( Vo2 mur hdu=5T( )®M”M) (2.1.14)

En pratique, plusieurs tests ayant été réalisés, on constate que cette approximation ne
produit pas d’effets significatifs des que :

10 (2.1.15)

S
21 +17p

Cette borne étant fixée, on partitionne I’intervalle d’intégration, pour appliquer
sur chaque sous intervalle, une méthode de Gauss a 12 points. Ce schéma d’intégration
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trés performant, permet d’intégrer sans erreur tout polyndme de degré 2n-1 (ou n=12)
[ABR82] en format double précision', qui est ici le plus précis disponible sous
I’environnement MATLAB V. L’intégrale d’une fonction f{x) sur un intervalle [a b] est
alors donnée par :

if (x):ixzb?“in /(b;“x,- +bﬂJ (2.1.16)
bt i=1

2 2

X = [-0.981560634246719
-0.587317954286617
0.125233408511469
0.769902674194305

-0.904117256370475
.367831498998180
0.367831498998180
0.904117256370475

-0.769902674194305 ;
.125233408511469 ;
0.587317954286617 ;
0.981560634246719]

Ne Ne Ne N
|
(@}

Ne Ne Ne N
|
o

W= [ 0.047175336386512 ; 0.106939325995318 ; 0.160078328543346 ;
0.203167426723066 ; 0.233492536538355 ; 0.249147045813403 ;
0.249147045813403 ; 0.233492536538355 ; 0.203167426723066 ;
0.160078328543346 ; 0.106939325995318 ; 0.047175336386512]

Enfin, étant proportionnelle a Jj, la fonction intégrée oscille fortement. Des
sous-intervalles d’intégration mal choisis, qui chevauchent plusieurs pseudo-périodes
rendent la fonction difficile a approcher méme avec un polyndéme de degré aussi élevé
que 2n-1=23. Pour optimiser la discrétisation, le nombre de pseudo-périodes est calculé
au préalable en utilisant la formule asymptotique de M® Mahon [ABRS82] qui indique la
position 7, du n'*™ zéro de J(r), fonction de Bessel de premiére espéce d’ordre v :

1 Au1)7u-31) 32u-1)834°-9824+3779)

.y
Y I 158
2.1.17)
64(11-1)69491°~15385511° +1585743 11—6277237)
105(83) |
ou:
ﬂ=(n+%v—i}r (2.1.18)

I1.1.4 Effet de I’étalement de la source de chaleur

Les simulations présentées sur les figures 2.1.2 et 2.1.3 montrent 1’effet de
I’étalement de la source de chaleur sur la température surfacique. Il se manifeste par la
présence d’un profil qui raccorde les deux portions linéaires du profil de phase, et par la
valeur finie de I’amplitude maximale de I’¢lévation de température. La largeur du profil
de raccordement ainsi que les valeurs du déphasage et de I’amplitude au droit de la
source de chaleur sont caractéristiques de la dimension de cette derniere [GIL99].

' Rappelons qu’un échantillonnage régulier a n points (méthode des trapézes) ne permet d’intégrer sans
erreur que des polynomes de degré n-7, ou n est le nombre de points d’intégration.

47-



Chapitre IL1.1

5000
4000

3000
2000

1000
800

i

400
300

Amplitude (KA

-10 -5

Figure 2.1.2 Elévation périodique de température a la surface d’un milieu semi-infini de type nickel
(¢=0,23cm’s", k=90,7W.m" .K™") chauffé par un faisceau laser modulé en intensité. Sur la gauche (r<0)
cas d’une répartition énergétique de type figure de diffraction (A/ON=1,62um), sur la droite (r>0) cas
d’un profil gaussien de rayon r,=Ipm. Les profils de température représentés correspondent par
atténuation et pente de phase croissantes aux fréquences 1MHz, 600 kHz, 360 kHz, 215 kHz, 130 kHz,
77 kHz et 46 kHz.
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Figure 2.1.3 Diffusivité apparente calculée a partir des profils de phase présentés sur la figure 2.1.2 selon
la relation 2.1.2. Sur la gauche (r<0) est représentée la diffusivité apparente calculée dans le cas d’une
source de type figure de diffraction, sur la droite (r>0) dans le cas d’un profil gaussien. La diffusivité
apparente dépend peu de la fréquence de modulation dans le cas d’une source gaussienne, dans le cas
d’une tache d’Airy, I’écart a la diffusivité thermique vraie est d’autant plus important que la fréquence de
modulation est élevée.

-48-



Mesure de la diffusivité thermique de matériaux homogénes et isotropes

Ainsi, le déphasage varie de ¢=0° dans le cas d’une source infinitésimale, a
¢ =-45° dans le cas d’une source uniformément répartie. Concernant, les champs de
température produits par les répartitions énergétiques présentées sur la figure 2.1.1, on
observe que 1’¢lévation de température maximale est atteinte dans le cas d’une source
de chaleur de type figure de diffraction, qui bien que globalement plus étalée (cf. figure
2.1.2), est caractérisée par une densité d’énergie plus importante au centre.

Lorsqu’on s’¢loigne de la source de chaleur, et quel que soit le type de
répartition énergétique, le déphasage semble décroitre linéairement. Méme a une
distance importante de la source de chaleur, la diffusivité thermique apparente, calculée
le long des profils de phase avec la relation 2.1.2, s’¢écarte de la valeur vraie. En
présence d’une source de chaleur gaussienne, cet écart dépend peu de la fréquence de
modulation et devient faible au-dela de 7>3r,. En présence d’une répartition énergétique
de type figure de diffraction, I’erreur est beaucoup plus importante et dépend fortement
de la fréquence de modulation. Les anneaux de diffraction, agissent comme autant de
sources de chaleur secondaires, de sorte que le champ de température surfacique résulte
de I’interférence de plusieurs ondes thermiques, ce qui se manifeste par les oscillations
observées sur la diffusivité apparente (cf. figure 2.1.3). Ce phénomene peut se révéler
néfaste pour les faibles valeurs de ¢ dans la mesure ou 1’onde thermique produite par le
lobe principal, lorsqu’elle est trop fortement atténuée au cours de sa propagation, peut
étre masquée au droit d’un lobe secondaire.

Cette analyse des effets de convolution est incompléte, puisque 1’influence de
I’étalement d’un unique faisceau a été étudiée. Si les deux répartitions énergétiques sont
supposées gaussiennes, les résultats présentés ci-dessus restent valables puisqu’on peut
considérer de facon équivalente que la détection est ponctuelle, et la source de chaleur
gaussienne de rayon équivalent a e

o=l 417 (2.1.19)

1y, €t ry sont respectivement les rayons gaussiens a ¢! des faisceaux pompe et sonde.
Dans le cas ou I'une des deux répartitions énergétiques est une figure de diffraction, la
convolution des deux distributions énergétiques ne correspond a aucune fonction
particuliére et reste définie par deux parameétres dimensionnels indépendants (7, ou
A/ON) associés respectivement a la source de chaleur et au spot du faisceau sonde. Les
artefacts mis en évidence en présence d’une unique figure de diffraction se manifestent
de facon différente ou disparaissent totalement selon les caractéristiques des répartitions
énergétiques qui sont convoluées.

La mise en évidence de tels artefacts montre qu’il est important, a défaut de s’en
affranchir, de prendre en compte au mieux les effets de convolution. Pour cela un
programme dédi¢ a I’identification des nombreux parametres expérimentaux a été
entrepris. Son utilisation est illustrée dans le paragraphe suivant.

I1.1.5 Mise en ceuvre expérimentale

Pour mesurer la diffusivité thermique d’un échantillon supposé homogene et
isotrope, la démarche suivante est adoptée. La plage de fréquence dans laquelle le
microscope peut étre utilisé s’étend de 10 kHz a 2 MHz. La borne supérieure est ici
fixée par la bande passante de la détection synchrone tandis que la borne inférieure
correspond a un seuil en dessous duquel le bruit d’intensit¢ de la sonde devient
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important (cf. chapitre IV.1), mais aussi en dessous duquel la résolution de la mesure est
inférieure a 10 pm pour des matériaux de diffusivit¢ thermique courante
(1 mm”s'<a<100 mm®s™). Le nombre de mesures étant fixé on échelonne les
fréquences de modulation suivant une progression logarithmique de sorte que la
longueur de diffusion thermique augmente linéairement.

Les mesures ayant été réalisées, la diffusivité thermique du milieu est déduite de la
pente des profils de phase avant d’étre déterminée plus rigoureusement en minimisant la
fonction :

=W S (AR )= 4 = Muecf + 33 (0l R )= = A | (2.1.20)

mes i mes i

ou:

R =(n —an, J+d., 2.121)
au moyen d’un algorithme de Levenberg-Marcquard [MAT97,PRES8]. 4 et ¢ désignent
ici respectivement 1’atténuation et la phase du signal, et les parametres Aryes, A4 pes,
AQpes €t dyes sont des paramétres d’optimisation supplémentaires qui peuvent rester
figés. Les grandeurs 4 et ¢, n’ayant pas la méme unité et présentant des sensibilités
différentes aux parametres identifiés, un parametre W est introduit pour modifier le
poids des mesures d’atténuation lors du processus d’identification.

La figure 2.1.4 illustre I’exploitation faite de mesures réalisées sur un échantillon
de tantale. L’ajustement des données expérimentales a été effectué en supposant les
répartitions énergétiques de type figure de diffraction et en identifiant deux parameétres
dimensionnels a chaque fréquence. Afin d’affecter aux mesures d’atténuation et de
phase une sensibilité équivalente aux parameétres expérimentaux on attribue au
paramétre W la valeur 3. A haute fréquence les profils de température montrent une
légere dissymétrie, ce qui perturbe le processus d’identification. Pour éviter tout
probléme, les offsets de position Ar; affectés a chaque profil restent figés, tandis que les
offsets de phase et d’atténuation restent libres. Suite a ce traitement, on trouve pour la
diffusivité thermique de I’échantillon o= 23,33mm’.s™. En adoptant la méme démarche,
mais en supposant une répartition énergétique gaussienne, on trouve o=22,96mm>s".
L’¢écart entre les deux valeurs identifiées est correct. L’ajustement réalisé en supposant
les répartitions énergétiques de type fonction d’Airy semble néanmoins de meilleure
qualité, et conduit a une valeur de la norme »=95 plus faible qu’en supposant des
faisceaux gaussiens y=111. Ce résultat n’est cependant par réellement étonnant dans la
mesure ou on offre plus de degrés de liberté au modele. Il faut ensuite vérifier que les
valeurs identifiées pour les différents parametres d'ajustement (taille de spot, offsets ...)
restent réalistes.

Le tableau 2.1.1 récapitule les données déduites des différents traitements. La
premicre ligne de résultat indique les diffusivités thermiques apparentes déduites de la
mesure de la pente de la phase, la seconde indique pour chaque mesure les rayons
gaussiens équivalents identifiées qui permettent d’estimer la résolution spatiale de la
mesure. La troisieme ligne indique les ouvertures numériques identifiées en supposant
la forme des « spots » de type tache de diffraction. Enfin la derniére ligne donne la
valeur de la longueur de diffusion thermique qui indique la profondeur de pénétration de
I’onde thermique. Les divers offsets de phase et de position sont compatibles avec les
incertitudes expérimentales sur la mesure ou le réglage de ces parameétres. Ainsi la
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phase de référence n'est pas modifiée de plus de 0,5° tandis que l'identification de
'offset dy.s, indique une erreur sur la mise en position initiale des faisceaux inférieure a
0,5um. Ce dernier parametre doit absolument étre pris en compte faute de quoi, la
dimension des faisceaux est sous-estimée et 1'identification faussée.
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Figure 2.1.4 Identification de la diffusivité thermique d’un échantillon de Tantale a partir de mesures par
photoréflexion. Sept mesures ont été réalisées a 18 kHz, 32 kHz, 58 kHz, 100 kHz, 190 kHz, 342 kHz,
616 kHz, pour identifier la diffusivité thermique du milieu en supposant des répartitions énergétiques de
type figure de diffraction. La diffusivité thermique identifiée vaut 23,33mm*s™.

fréquence | 18 kHz |32 kHz | 58 kHz | 100 kHz | 190 kHz | 342 kHz | 616 kHz

aapp(mmzj—l) 23’4i0,0 26’0i1,l 27’6i0,9 27’3i0,8 26’6i0,3 24’9i2,5 23’5i1,6

re(um) | 1,13 | 1,10 | 120 | 1,08 1,19 1,12 1,02

ON, 0,34 0,32 0,25 0,23 0,19 0,42 0,50

ON; 0,42 0,41 0,35 0,36 0,29 0,46 0,59

wum) | 205 | 154 | 114 | 87 6,3 4,7 3,5

Tableau 2.1.1 Valeur des différents parametres obtenus a I’issue du processus d’identification. En
supposant des répartitions énergétiques de faisceau de type figure de diffraction, on trouve 23.33 mm”.s™
pour la diffusivité thermique, et 22,96mm”s™” dans le cas de faisceaux gaussiens. Ces valeurs sont a
comparer a celles indiquées sur la premiére ligne qui sont déduites des pentes des deux portions linéaires
des profils de phase.
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I1.2 Cas des matériaux homogénes anisotropes

Le graphite étant par nature anisotrope la démarche adoptée précédemment, ne
peut étre appliquée pour mesurer les propriétés thermiques des constituants des
composites C/C et C/C-SiC (i.e. fibres de carbone et matrices de pyrocarbone). Des
techniques spécifiques doivent étre utilisées dont le principe est détaillé dans ce
chapitre.

I1.2.1 Expression simplifiée du champ de température

En présence d’un milieu anisotrope, une expression analytique simple peut étre
utilisée pour décrire 1’¢lévation périodique de température 67 mesurée lors d’une
expérience photothermique en régime modulé. En supposant d’une part que la source de
chaleur périodique, de dimension infinitésimale, est absorbée a la surface de
I’échantillon, et d’autre part que deux axes principaux d’anisotropie sont paralleles a la
surface de 1’échantillon, I’élévation périodique de température, solution de Green de
I’équation de diffusion de la chaleur s’écrit [CHA72,LU92-a,LU92-b] :

éT(x,y,z):;exp(—(l+j) 7y‘cR) (2.2.1)
dr,k k k. R
ou:
1,
»)s +——y 222
R(x yZ)=\/ x’ kyy P (2.2.2)

et ou ky, ky, k. désignent les conductivités thermiques principales du milieu.

Les lignes isothermes qui sont sphériques lorsque le milieu est isotrope,
deviennent ellipsoidales. Dans chaque plan principal, le degré d’ellipticité est égal a la
racine carré du degré d’anisotropie thermique. La célérité de I’onde thermique selon
chaque direction principale d’anisotropie X, Y et Z ne dépend que de la diffusivité
thermique principale dans la direction correspondante via la relation 2.1.2. A I’examen
des relations 2.2.1 et 2.2.2, des méthodes simples peuvent étre proposées pour
déterminer les propriétés thermiques d’un milieu anisotrope dont les axes principaux
sont paralléles a sa surface libre [SAL96,HAR96]. L’orientation des axes principaux
d’anisotropie X et Y, n’étant pas nécessairement connue, il est nécessaire de
cartographier I’élévation périodique de température autour de la source de chaleur. Si la
durée de la mesure augmente de facon significative, on dispose en contrepartie d’un
plus grand nombre de données expérimentales a traiter.

La premiére approche consiste a extraire de la mesure, des profils de température
selon plusieurs directions autour du point de chauffage dont I’orientation par rapport a
la direction X est noté &. D'apres la relation 2.2.1, selon chacune de ces directions, la
phase décroit linéairement avec une pente égale a :

8@, (0 )= M{coszﬁ . sin?0, ]z_ | iy’ (2.2.3)

ay
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Figure 2.2.1.a Reconstruction et calcul des pentes des profils radiaux de phase. De ces données sont
calculées a partir de la relation 2.2.3, I’anisotropie thermique et la diffusivité thermique maximale qui

valent ici respectivement 1,5 et 11,6 mm?s™.

far

¥ (rarm)
¥ ()

%5 85 25 0 25 & 75
#(mim)

¥ {mm)

Figure 2.2.1.b L’ellipticité des lignes iso-atténuation indique un degré d’anisotropie thermique de 1,64.

Phase (%)

14

0
# (mm)
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Figure 2.2.1.c L’ellipticité des lignes isophases indique une anisotropie thermique de 1,58. La diffusivité
thermique maximale déduite de la distance entre isophases consécutives vaut 11,8 mm®.s™.

Figure 2.2.1 Mesure des diffusivités thermiques d’un composite C/C-SiC stratifié par ellipsométrie
thermique. La surface de I’échantillon est perpendiculaire aux plis du composite, la fréquence de

modulation vaut 0,2 Hz.
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Figure 2.2.2 Détermination des propriétés thermiques d’un milieu anisotrope a partir de la mesure de la
phase de 1’¢élévation périodique de température (isophase a la surface d’un milieu chauffé par une source
ponctuelle modulée en intensité a 500 kHz, direction X : o, = lem?.s™, direction Y : a,= O,lcmz.s'l).

Trois profils de phase au moins sont donc nécessaires pour déterminer les deux
diffusivités thermiques principales o, et ¢, sans connaissance a priori de I’orientation
des directions principales d’anisotropie. En pratique, une méthode des moindres carrés
est utilisée pour identifier ces paramétres en multipliant le nombre de directions selon
lesquelles les profils de phase sont reconstruits. Une seconde méthode consiste a isoler
sur les cartographies de température des lignes isothermes (iso-amplitude et/ou iso-
phase), puis a identifier les ellipses qui passent au plus prés de ces points
expérimentaux. Du degré d’ellipticité est déduit le degré d’anisotropie du matériau. La
distance entre isophases consécutives permet de calculer les diffusivités thermiques
principales du milieu.

Ces différentes approches ont été testées sur des mesures d’¢lévation périodique
de température réalisées par ellipsométrie thermique [KRA99-2] sur des composites
C/C-SiC? (cf. figure 2.2.1). Si toutes conduisent aux mémes résultats, 1’identification
des parametres par ajustement des lignes isophases parait a la fois plus directe et plus
riche que les deux autres puisqu’elle ne met en ceuvre aucun traitement intermédiaire et
permet de déterminer les deux diffusivités thermiques. Sur ces mesures, la taille de la
source de chaleur, inférieure au millimetre, est effectivement négligeable devant les
dimensions du champ vis¢.

I1.2.2 Effets de convolution, désalignement des axes principaux
d’anisotropie

Les dimensions des cartographies de température réalisées par photoréflexion
étant comparables aux diamétres des faisceaux pompe et sonde, il faut évaluer la
robustesse des techniques d’analyse vis-a-vis des effets de convolution. Le calcul du
champ de température périodique dans un milieu de symétrie quelconque en présence
d’une source de chaleur périodique étendue [IRA87] est détaillé dans ’ANNEXE III. 11
permet en outre de prendre en compte la désorientation des axes principaux
d’anisotropie par rapport a la surface de 1’échantillon.

* Mesures réalisées par J.C. Krapez, au D" Mécanique du Solide et de I’Endommagement de ’ONERA.

-55-



Chapitre I1.2

erreur relative sur la diffusivité apparente (%) erreur relative sur la diffusivité apparente (%)

£ ot 1 U E 1op 1
. =
= 5
- 1 0% 5t 1
o o
= =
= £
£ el
z or b -20 2 0r 1
] 2
[ &
= £
E A E 0z A E
2 3
g 5
g1 1 208707 1
-15 -10 5 i 5 10 15 -5 -10 ] 0 5 10 15
Distance au faisceau pompe selon X (pm) Distance au faisceau pompe selon X (pm)
Figure 2.2.3.a anisotropie 2 ; r, = 2um Figure 2.2.3.b anisotropie 5 ; 1, =2 um
P 1n . o
erreur relative sur la diffusivité apparente (%) erreur relative sur la diffusivité apparente (%)
£ o} ] ¥ o 1
- -
= =
=] =]
& 5F 1 0z s5) q
o o
= =
= =
2 2
s Of 1 205 0f R
= =
m 2
2 2
= =
S &f ; xs &t 1
- o
51 a
= =
g-‘\[lf 1 _mg-mf B
-15 -10 ] 0 5 10 15 -15 -10 -5 0 5 10 15
Distance au faisceau pompe selon X (prm) A0 Distance au faisceau pormpe selon X (pm)
Figure 2.2.3.c anisotropie 10 ; r, = 2um Figure 2.2.3.d anisotropie 20 ; r, = 2pm

Figure 2.2.3 Erreur relative sur la diffusivité thermique apparente évaluée a partir de la relation 2.2.3 et
des pentes locales en chacun des points des profils de phase dans les directions radiales. On a
Oma=1cm?.s™! et f=1MHz soit p,,,,= 5,6pm.

6 6
Anisotropie Anisotropie

Figure 2.2.4 Erreur relative sur I’anisotropie thermique déduite de 1’ellipticité d’isothermes simulée. La
diffusivité thermique maximale vaut 1cm?s’ et la fréquence de modulation 100 MHz. Le degré
d’anisotropie thermique varie entre 1 et 12 et le rayon gaussien de la source de chaleur entre 0,2 pm et
2 um. Le « grand axe » de I’ellipse utilisé pour 1’identification vaut 10 pm so0it pax/Mmax = 1,8. Sur la
gauche, erreur relative sur l'anisotropie thermique déduite des lignes iso-atténuation, sur la droite des
lignes isophase.
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La figure 2.2.3 montre 1’écart entre la diffusivité thermique apparente o(r,6)
calculée a partir du gradient radial de la phase, et la valeur théorique indiquée par la
relation 2.2.3. Au voisinage de la source de chaleur, supposée gaussienne et absorbée en
surface, on observe que 1’écart est important, en particulier selon la direction de plus
faible diffusivité thermique et ce d’autant plus que le degré d’anisotropie thermique est
¢levé. Les effets de convolution s’estompent a mesure que 1’on s’¢loigne de la source de
chaleur, mais lentement lorsque I’anisotropie thermique du milieu est élevée. Au
voisinage du faisceau pompe, il y a compétition entre le caractere isotrope d’une source
de chaleur axisymétrique et la propagation anisotrope de 1’onde thermique. Cette
analyse conduit a privilégier 1’exploitation des mesures de phase selon la direction de
plus forte diffusivité. En effet, selon la direction de plus faible diffusivité la mesure est
rendue difficile par 1’atténuation plus rapide du signal et par des effets de convolution
marqués.

Du fait des effets de convolution, la forme des lignes isothermes est aussi
modifiée. Une erreur systématique est donc commise lorsqu’on déduit I’anisotropie
thermique de " I’ellipticité" des lignes isothermes. Cette erreur peut €tre évaluée sur des
cartographies de température simulées. La figure 2.2.4 montre que [’erreur croit
rapidement lorsque la dimension de la source de chaleur (ici supposée gaussienne) et
l'anisotropie thermique du milieu augmentent. Il apparait surtout, que 1'estimation de ce
parametre est entachée de moins d'erreur lorsqu'elle est réalisée a partir des lignes
iso-atténuation. Enfin, I’évolution de 1’anisotropie thermique apparente en fonction des
parameétres a et r, est monotone. Cette mesure, a défaut d’étre exacte, permet donc de
classer correctement les milieux étudiés par anisotropie thermique croissante, les
données présentées sur la figure 2.2.4 pouvant éventuellement étre utilisées dans un
deuxieéme temps pour corriger ces effets de convolution.

Le champ de température surfacique est aussi treés affecté par un désalignement
des axes principaux d’anisotropie par rapport a la surface du milieu
[IRA87,JOU95,HE86]. Cependant, des tests réalisés sur des données simulées montrent
que lorsque le désalignement est faible (6<3°), l'utilisation des méthodes simplifiées
décrites précédemment, bien que théoriquement inappropriée, ne conduit pas a une
erreur relative supérieure a 10% sur la valeur des parametres identifiés. La diffusivité
thermique maximale est ici calculée comme la moyenne des diffusivités thermiques
apparentes mesurées de part et d’autre de la source de chaleur.

Pour prendre rigoureusement en compte ces différents effets, il serait souhaitable
d'identifier 'ensemble des paramétres (ay vz, rg, Orientation), en mettant en oeuvre une
méthode d’identification similaire a celle proposée au chapitre précédent, et en utilisant
le modele complet décrit dans 1'Annexe I11. S'agissant de la caractérisation de fibres de
carbone, il semble malgré tout préférable de se contenter de cette approche
phénoménologique. Bien que simpliste, elle présente [’avantage d’étre robuste,
systématique et suffisamment rapide pour analyser les nombreuses mesures qui ont été
réalisées.
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Figure 2.2.5 Visualisation de la diffusion transversale de la chaleur dans une fibre ex-PAN T300.

i%f
b
Figure 2.2.6 Sur la gauche, fractographie de fibres de carbone Ex-rayonne de type C2. Sur la droite,
fractographie d’une fibre de carbone Ex-brai Mitsubishi K135, mettant en évidence la morphologie

radiale marquée de cette fibre.
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Figure 2.2.7 Visualisation de la diffusion transverse de la chaleur dans une fibre ex-rayonne de type C2.
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I1.2.3 Application a la caractérisation de fibres de carbone

Comme mentionné au chapitre 1.2, la photoréflexion apparait aujourd'’hui comme
la seule technique suffisamment aboutie pour visualiser avec la résolution nécessaire la
propagation d'une onde thermique dans une fibre de carbone dont le diametre n'excede
parfois pas 10 um. Ces dimensions réduites imposent de travailler a la fréquence
maximale (1 MHz) autorisée, afin de disposer d'une résolution thermique maximale. Les
mesures présentées ici sont réalisées sur des fibres noyées dans une résine d’enrobage
ou encore dans la matrice d’un composite avant un polissage mécanique qui rend leur
surface réfléchissante. Pour démontrer 1’utilisation possible de la photoréflexion a ces
matériaux, des mesures préliminaires ont été réalisées sur des fibres de différente
nature.

11.2.3.1 Diffusion de la chaleur dans une fibre de carbone, effet de la morphologie

L'utilisation des méthodes décrites au paragraphe I1.2.1 pour analyser des
mesures réalisées sur fibres de carbone, nécessite au préalable de valider certaines
hypothéses notamment concernant 1'homogénéité du milieu étudié a I’échelle de la
mesure. En effet, les fibres de carbone possedent une structure marquée et sont donc par
nature inhomogeénes. Néanmoins, le lien entre morphologie et transferts thermiques
microscopiques reste a ce jour méconnu. Une premicre série de mesures
photothermiques sur des sections transverses de fibres de morphologie "connue" doit
permettre la mise en évidence d’éventuels effets de structure.

il L SECTION
| | ] I LONGITUDINALE
| i

SURFACE
EXTERNE
]

Figure 2.2.8 Microtexture d'une fibre Ex-PAN de haut module [LUY,EDI97].

Les premiceres fibres testées sont de type Ex-PAN. Leur microtexture transverse
est généralement supposée isotrope, puisque les feuillets graphitiques sont comme
froissés parallelement a 1'axe de la fibre (cf. figure 2.2.8). La forme circulaire des lignes
isothermes de la cartographie de température obtenue par photoréflexion et présentée
sur la figure 2.2.5 tend effectivement a montrer que cette structure confére a la fibre un
comportement transversalement isotrope. Cependant le contour irrégulier des lignes
isophases peut aussi marquer la présence d'hétérogénéités locales telles que des
micropores ou des entrelacements de feuillets graphitiques qui modifient localement la
propagation de l'onde thermique. Pour cette fibre, I'hypothése d'un milieu homogene
demeure néanmoins raisonnable.

La figure 2.2.7 montre le résultat d'une méme mesure réalisée cette fois sur la
section transverse d'une fibre ex-rayonne C2 (figure 2.2.6) a qui on attribue, du fait de
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sa microtexture aléatoire un comportement isotrope transverse. Pourtant, 1'ellipticité
prononcée des lignes isotherme mesurées par photoréflexion semble indiquer un
comportement homogene mais aussi anisotrope.

La figure 2.2.9 montre l'effet produit par une texture radiale sur la diffusion
transversale de la chaleur. Ces deux mesures ont été réalisées dans deux régions d'une
fibre Ex-brai Mitsubishi K135 (cf. figure 2.2.7), déportées par rapport au centre de la
section. Les plans graphitiques étant orientés radialement, la forte anisotropie locale du
milieu bloque la diffusion circonférentielle de la chaleur. Lorsque la source de chaleur
est proche de I'axe de la fibre, la chaleur qui parait bloquée au centre, ne peut diffuser
que radialement vers l'extérieur de la fibre. Ces deux mesures mettent clairement en
évidence l'influence de la morphologie d'une fibre de carbone a texture prononcée sur la
diffusion de la chaleur. Ceci rend caduque la méthodologie proposée au chapitre 11.2.1.
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Figure 2.2.9.a Au voisinage de 'axe de la fibre (situé a ~ 1um du centre de la cartographie).
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Figure 2.2.9.b "loin" du centre de la fibre (situé a ~ 3um du centre de la cartographie).

Figure 2.2.9 Mise en évidence de la perturbation induite par la texture radiale d’une fibre de carbone ex-
brai (Mitsubishi K135) sur la diffusion de la chaleur. On remarque sur la figure 2.2.9.b, la présence de
deux maximums secondaires sur la cartographie d'atténuation que l'on attribue au passage du faisceau
pompe sur l'anneau de la figure de diffraction produit par le faisceau sonde.

Enfin, une fibre Ex-brai XNOS, réputée parfaitement isotrope a ét¢ étudiée par
microscopie photothermique. Cette mesure présentée sur la figure 2.2.10, ne permet
effectivement pas de mettre en évidence une direction privilégi¢e de diffusion de la
chaleur. Si ce comportement va dans le sens d'un comportement isotrope, il faut aussi
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noter l'aspect trés chahuté des lignes isothermes qui est révélateur de la présence de
nombreuses d'hétérogénéités thermiques.
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Figure 2.2.10 Visualisation de la diffusion transversale de la chaleur dans une fibre ex-brai XNOS5.

Ces premiers résultats confirment la corrélation marquée entre la morphologie
des fibres et les processus de diffusion de la chaleur a 1’échelle microscopique. Ils
montrent aussi les limites de la photoréflexion dont la résolution spatiale reste encore
trop limitée pour s’affranchir des effets de structure ou des hétérogénéités locales, qui
empéchent une interprétation réellement quantitative des mesures. Mais avant tout, ces
expériences montrent qu’il est incorrect de supposer a priori le comportement transverse
d’une fibre de carbone isotrope. Dans le cas ou cette hypothése est vérifiée, il est plus
pertinent de caractériser les propriétés thermiques de la fibre a partir de mesures
réalisées sur des sections longitudinales desquelles peuvent étre déduites simultanément
ses diffusivités thermiques radiale et longitudinale. Cette configuration offre une surface
plus grande pour mesurer le champ de température.

11.2.3.2. Mesure des diffusivités thermiques longitudinales et « transversales » de fibre
de carbone.

A I’image des mesures réalisées sur les sections transverses, celles effectuées sur
les sections longitudinales des fibres ex-Brai Mitsubishi K135 montrent un effet marqué
de la morphologie. Pour éviter tout artefact, la source de chaleur devrait rester centrée
sur I’axe de la fibre contenu rigoureusement dans le plan de coupe. Dans le cas
contraire, la symétrie est rompue et les lignes isothermes deviennent dissymétriques (cf.
figure 2.2.11). Notons que dans le cas ou le milieu est hétérogeéne, déplacer le faisceau
pompe ou le faisceau sonde, n’est plus équivalent. La figure 2.2.11, ainsi d’ailleurs que
la figure 2.2.9 ne donnent pas une image fidele de la température qui s’établit autour de
la source de chaleur. Tous ces artefacts compliquent fortement la mesure et I’analyse si
bien qu’on ne peut extraire d’autre parametre que la diffusivité thermique longitudinale.
On constate que quel que soit le plan de coupe, faiblement désaligné par rapport a I’axe
de la fibre, la diffusivité thermique maximale apparente dans ce plan reste trés proche
de la diffusivité thermique longitudinale. De facon empirique on déduit ce parametre de
la mesure de la pente de la phase selon la direction ou la diffusion de la chaleur est la
plus rapide. Les deux mesures présentées sur la figure 2.2.11 indiquent pour cette fibre
une diffusivité thermique longitudinale de 1,11***cm”s™. Cette valeur élevée confirme
la structure trés orientée des plans graphitiques parallélement a 1’axe de la fibre.
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Figure 2.2.11 Diffusion de la chaleur dans une fibre ex-brai en coupe « longitudinale » visualisée par
photoréflexion (f = 1 MHz).
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Figure 2.2.12 Propagation d'une onde thermique dans une fibre Ex-PAN T300 ayant subi un traitement
thermique a trés haute température, visualisée par photoréflexion (fréquence 1 MHz). La mesure de
l'ellipticité des lignes iso-atténuation représentées ici indique une anisotropie thermique égale 4 9,7.

. Mitsubishi . Toray Toray
Fibre K135 XNO5 Cl C2 Hitco T800 T300
Type Brai Brai rayonne rayonne rayonne PAN PAN
IDAA 1o 110 36722 | 14707 1.6 175703 | g5 | 10,670
Longitudinale ’ ’ ’ ’ ’ ’
Diffusivité 2 12 1,6 1,75 2,5 3,75
Transversale
Anisotropie 1,775 | 1,270 170! 1 3,670 | 29700

Tableau 2.2.1 Récapitulatif des propriétés thermiques des fibres de carbone caractérisées par
photoréflexion et comparaison avec les caractéristiques fournies par d’autres sources. Les diffusivités
thermiques sont données en mm-®.s™'.

Lorsque les mesures ne présentent pas d’effet de structure trop marqué, on peut
mettre en ceuvre 1’analyse présentée au chapitre 2.2.1. Les fibres Ex-Rayonne, Ex-PAN
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ou encore la fibre XNO5 supposées homogenes se prétent donc bien a ces analyses. La
figure 2.2.12 montre le résultat de I’analyse effectuée sur le champ de température
mesur¢ sur la section longitudinale d’une fibre de carbone Ex-PAN T300. Pour évaluer
les dispersions expérimentales ou liées au matériau, les mesures sont répétées au moins
cinq fois. Les incertitudes bien que significatives (cf. tableau 2.2.1) restent
suffisamment faibles pour différencier les différentes fibres testées.

Sont récapitulées dans le tableau 2.2.1 les diffusivités thermiques des fibres qui
ont ¢été ¢étudiées. Les résultats obtenus sont en adéquation avec les valeurs
communiquées par le fabricant et/ou obtenues au moyen d’autres techniques
expérimentales. L’intérét de la photoréflexion réside surtout dans la possibilité
d’accéder via la mesure de I’anisotropie aux caractéristiques transverses de la fibre. Ces
mesures confirment 1’influence de la morphologie du graphite sur les propriétés
d’usage. Les fibres ex-PAN réputées plus structurées que les fibres ex-rayonne et XNO5
possedent une diffusivité thermique longitudinale deux fois plus importante que ces
derniéres. Enfin, la fibre K135 fortement structurée posséde une diffusivité thermique
longitudinale 35 fois plus grande que les fibres Ex-rayonne.

11.2.3.3. Apport de la photoréflexion pour [’étude des matériaux composites

L’utilisation de la photoréflexion pour mesurer les propriétés thermiques de
fibres de carbone s’avérant pertinente, on se propose de mettre en ceuvre cette technique
pour résoudre des problemes matériaux. Une premiere campagne de mesure a été
réalisée pour relier les propriétés macroscopiques de composites C/C-SiC mesurées par
ellipsométrie thermique (cf. figure 2.2.1) aux caractéristiques microscopiques des fibres
mesurées par photoréflexion. Les échantillons étudiés ne différent que par la nature des
fibres qui les constituent. Le composite, stratifié, est constitué d’un empilement de
tissus de fibres de carbone. A 1’échelle macroscopique, cette architecture confére au
composite un comportement thermique isotrope transverse, la direction de plus faible
diffusivité attendue étant la direction d’empilement des tissus.

LFil5E5 Type 1 :HTA | Type2:T800 | Type3:M40
iongi (Mm?.s™) 28,8133 30,411 88,5727
é Olgag (mm?”.s™) 4,7 42 15,7
Anisotropie 6,2708 7,571 6.6
2 oy (mm?.s ™) g0 10,2701 12,1704
g a, (mm®.s™) 127704 13,1709 20,8709
S Anisotropie 1,5 1.3 1.7

Tableau 2.2.2 Récapitulatif des propriétés thermiques macroscopiques des composites C/C-SiC
caractérisés par elipsométrie thermique, et correspondance avec les propriétés thermiques des fibres

mesurées par photoréflexion. Les diffusivités thermiques sont données en mm?.s™.
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Figure 2.2.13 Corrélation entre propriétés thermiques microscopiques de fibres de carbone et les
propriétés thermiques macroscopiques du composite.

Les résultats obtenus sont récapitulés dans le tableau 2.2.2 et sur la figure 2.2.13.
Ils montrent pour cette architecture, que les propriétés thermiques du composite sont
surtout pilotées par la diffusivité thermique longitudinale des fibres. Une valeur plus
¢levée de ce paramétre conduit en effet a une augmentation de la diffusivité thermique
du composite parallelement au tissu et a une plus forte anisotropie thermique.

Un probléme toujours ouvert s’agissant de la caractérisation de fibres de carbone
est celui de I’évolution de leurs propriétés lors de la fabrication du composite. En effet,
la fibre est alors soumise a des sollicitations thermo-mécaniques et/ou chimiques
séveres qui modifient sa microstructure et donc ses propriétés thermo-mécaniques. Les
caractéristiques initiales de la fibre deviennent alors obsolétes, et une mesure in-situ sur
les fibres du composite final s’avére nécessaire. Pour mettre en évidence ces
phénomeénes, 1’évolution des propriétés de fibres de carbone T800, HTA et XNOS,
soumises a différents traitements a été examiné.

Tableau 2.2.3 Evolution des propriétés thermiques de fibres de carbone HTA et T800 entre les

Fibres HTA C/C-SiC C/C-SiC +TT C/C-SiC + TT THT
Oliongi (MM>.s™) 28,873 31733 136729
Olpag (mm?.s™") 4,7 43 12,9
Anisotropie 6,208 7,31706 10,57
Fibres T800 Carbone epoxy | Carbone epoxy +TT C/C-SiC
iongi (Mm?.s™") 8,574 10,812 30,419
Olrad (mmz.s'l) 2.3 2,5 4,2
Anisotropie 3,603 4,112 7,571
Fibres XNO5 Brute TT THT

Oliongi (Mm>.s™") 3,62 24,3

Olrad (mmz.s'l) 1,9 7,7

Anisotropie 1,793 3,106

différentes étapes de la fabrication d’un composite C/C-SiC.
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Figure 2.2.14 Evolution des propriétés thermiques de fibres de carbone soumises a différentes
sollicitations thermomécaniques. La fibre XNOS5 est soumise a un traitement a trés haute température au
moyen d’une torche a plasma. La fibre T800 insérée dans une matrice époxy est soumise a un traitement
thermique faible température avant de subir les étapes de pyrolyse et de siliconisation qui permettent
I’obtention d’un composite C/C-SiC. La fibre HTA est caractérisée aprés obtention du composite C/C-
SiC auquel on fait subir un premier traitement thermique haute température, puis un nouveau traitement a
trés haute température.

Des comportements différents sont observés. Les fibres XNO5 qui sont
"amorphes" voient leur anisotropie augmenter faiblement malgré un traitement
thermique a trés haute température, durant lequel aucune tension n’est appliquée a la
fibre. Les fibres ex-PAN, plus structurées, sont plus sensibles au traitement thermique
puisque les fibres T800 voient leur anisotropie doubler a I’issue de la fabrication du
composite. Cette augmentation importante ne peut étre attribuée qu'a la seule ¢lévation
de température vue par le matériau, mais aussi aux contraintes mécaniques importantes
auxquelles est alors soumise la fibre. L’augmentation est plus spectaculaire encore
lorsqu’on applique un traitement thermique au composite puisque 1’anisotropie
thermique double tandis que la diffusivité thermique est multipliée par quatre.

Tous ces résultats montrent que la photoréflexion peut s'avérer d'une grande
utilité pour la caractérisation des fibres de carbone. En visualisant a une échelle locale la
diffusion de la chaleur, on peut mettre en évidence le comportement homogene ou au
contraire trés hétérogéne du matériau, information qui peut étre corrélée a sa
morphologie ou a la présence d'hétérogénéités thermiques. Enfin, ces mesures
permettent de mesurer trés localement et in-situ les propriétés thermiques des fibres
considérées comme homogenes. Elles constituent en ce sens I'unique moyen actuel pour
mesurer directement les caractéristiques transverses de fibres de si faible diameétre.
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I1.3 Cas des matériaux orthotropes a symétrie de révolution

A Danisotropie du milieu peut s’ajouter un effet géométrique lorsque
I’orientation des axes principaux d’anisotropie varie a la surface du milieu. On
rencontre ce probléme lorsqu’on cherche a caractériser les matrices de pyrocarbone de
composites carbone/carbone. Pour interpréter correctement les mesures, il importe de
prendre en compte la distorsion du champ de température produit par la courbure des
directions principales d’anisotropie. Aprés analyse, une méthode simple peut étre
proposée pour déterminer rigoureusement les propriétés thermiques du milieu.

I1.3.1 Expression approchée du champ de température

Suivant la démarche adoptée précédemment, l'analyse proposée repose sur
I’utilisation d’une fonction de Green, solution de 1’équation de diffusion de la chaleur,
pour décrire simplement 1’¢lévation périodique de température mesurée. Une source de
chaleur périodique ponctuelle d’intensité P étant placée a une distance R, de I’axe de
symétrie du milieu, 1’équation de diffusion de la chaleur qu’il faut résoudre s’écrit en
coordonnées polaires :

.10 1 O sr—i
k| 5L OT vy s 0T+ =0T - joe ST=PO(—R.0z)  (2.3.1)

ou k,, kg et k. sont respectivement les conductivités thermiques principales du matériau
selon les directions radiale, circonférentielle et axiale. Le calcul de la solution exacte
[CHA77,PAD75] du probléme est complexe et donc difficilement utilisable en vue
d'une exploitation rapide des données expérimentales. On lui préfére donc une solution
approchée qui est obtenue en effectuant dans la relation 2.3.1 le changement de
variable :

g= kg
kg
(2.3.2)
2= ke,
k-

A un facteur prés, la relation obtenue correspond a 1'équation de diffusion de la
chaleur pour un milieu homogeéne et isotrope :

AST sr-R.0.2) (233)

jo éT_
\/kzkg

dont la solution est connue et s’€écrit :

o702}

It/ R(r,H,z')] (2.3.4)

47r\/kzk6. r&z)vx{ )
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avee ©

R(r,H,z'):\/r2+Rq2 —2rR; cosf+z"” (2.3.5)

En effectuant le changement de variable inverse, on obtient, dans le repere cylindrique
(r,0z), l'expression du champ de température produit par une source de chaleur
périodique infinitésimale dans un milieu orthotrope a symétrie de révolution :

ST(r,0, 1 expl—(1+ j \#cR(r.6, 2.3.6
r Z):47z\/krkzkgR(r,9,z) Xp( (MR Z)) (236
ou:
R(r0.z) Y #+R~2rR. cos \/Ee 41 (2.3.7)
kr kH z

Cette solution de Green de 1’équation de diffusion de chaleur dans un milieu
orthotrope axisymétrique est approchée. En effet, cette solution simple est obtenue sans
tenir compte des conditions de fermeture (continuité du flux de chaleur et de la
température) en r=0 et ==r, lors du changement de variable (2.3.2). L’équation (2.3.6)
n'est donc valable que lorsque ces conditions aux limites peuvent effectivement étre
négligées, ce qui impose deux conditions. D’une part la zone ou est calculée le champ
de température doit étre éloignée des points »=0, et O=+x. D’autre part les longueurs de
diffusion thermique selon les directions radiale et circonférentielle doivent €tre petites
devant respectivement le rayon R; et la circonférence zR;. Ces conditions signifient que
I’onde thermique est trés atténuée lorsqu'elle atteint les positions =0 et 0==r :

Rs>>\/0‘—T
f

a
R >> | =&

i

(2.3.8)

Ces conditions ne sont pas réellement restrictives ici puisqu’elles doivent étre vérifiées
pour s’assurer que la mesure est exempte d’effet de bord. Enfin, la relation 2.3.6 montre
que les champs de température cartographiés par balayage de la source de chaleur ou du
détecteur localisés respectivement en (R,0) et (r,6) sont les mémes puisque la
condition :

ST(r,0,R.0)=6T(R,0,r.6) (2.3.9)

est vérifiée.
On distingue deux cas particuliers. Si la surface du milieu contient les directions

r et z (section longitudinale), le champ de température est le méme que celui observé a
la surface d’un milieu homogene anisotrope de conductivités thermiques principales &,
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et k.. La courbure des directions principales d’anisotropie en profondeur ne produit donc
pas d’effet apparent, et les techniques présentées dans le chapitre 11.2.2 restent
applicables.

Direction circonférenticlle [

—Rs
e Direction radiale
p=—2fgin 1 \/EP
12 2\ ke
r—Rs
fo 1end 1 g s
ds s 2\

Figure 2.3.1 Evolution de la phase de la température selon des courbes particuliéres.

Si la surface du milieu est perpendiculaire a ’axe z, les isothermes observées a
la surface du milieu sont décrites par la relation :

k
¥ + R} —2rR, cos |——60 =c™ (2.3.10)

4

De la forme des lignes isothermes peut donc étre déduit le degré d’anisotropie
thermique k/kg ce qui impose cependant d’identifier simultanément le rayon de
courbure R,. A nouveau, mesurer la phase de I’élévation périodique de température
permet de mesurer les diffusivités thermiques radiale et circonférentielle o, et ap du
milieu. Ainsi, selon la direction radiale r le déphasage décroit linéairement & mesure
que I’on s’¢loigne de la source de chaleur, avec une pente :

Op_ 1 __ |7 (2.3.11)
al" /Jr O

I1 est plus difficile de mesurer la diffusivité thermique circonférentielle ay. En effet, on
observe que le déphase relevé le long de la circonférence de crayon R; suit la relation :

p=—==sin| = |=~|0 (2.3.12)
Ho '{2\/; ‘

dont la dérivée vaut :
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109 1 1l lkgl, 1 (2.3.13)
R 00 1y 2\ ke Ho
et différe de la valeur attendue —1/u. Néanmoins, pour @ petit, I’erreur commise sur la
diffusivité thermique évaluée a partir d'une régression linéaire des profils de phase
circonférentiels et de I’utilisation de la relation 2.1.2 reste du second ordre et est

d’autant plus faible que 1'anisotropie thermique &,/kg est élevée. La courbe selon laquelle
la pente du déphasage est constante et égale a —1/u g est définie par :

P S (2.3.14)
co k—rﬁ
ko

Cette courbe est a priori inconnue puisqu’elle dépend de deux paramétres que 1'on
cherche a identifier (R, et k,/kg). Cependant, au voisinage de la source de chaleur, elle
reste proche de la circonférence de rayon R,, notamment lorsque I'anisotropie thermique
est élevée.

L'approche qui consiste a déduire l'anisotropie thermique de la forme des lignes
isothermes et les diffusivités thermiques de la pente de la phase selon les directions
principales d'anisotropie est semblable a celle proposée au chapitre 11.2. De méme,
I'importance des artefacts dus a la dimension finie des faisceaux pompe et sonde doit
étre évaluée.

I1.3.2 Prise en compte des effets de convolution et du rayon de courbure

En présence d'une source de chaleur répartie, la fonction de Green solution de
I'¢équation de diffusion de la chaleur, décrit mal le champ de température. Des erreurs
systématiques peuvent &tre commises sur la valeur des paramétres matériaux identifiés a
partir des relations simplifiées établies au paragraphe précédent. Evaluer I'importance de
ces écarts nécessite de calculer le champ de température réellement mesuré en prenant
en compte I'¢talement de la source de chaleur ainsi que la distribution €nergétique du
faisceau sonde.

11.3.2.1. Calcul du champ de température en présence d'une source de chaleur étendue

Contrairement au cas des milieux homogenes, il n'existe pas de formulation semi-
analytique simple du champ de température périodique 67, produit par une source de
chaleur étendue dans un milieu orthotrope a symétrie de révolution. Pour cela il est
nécessaire de réaliser numériquement l'intégration :

5T (08,0, - | T5T(r,9,R,®)S'p(\/R§+R2—2R,,Rcos(®—t9p))Rde@) (2.3.15)
R=00=—7
notée ici :
ST, (r0.R,.0, )=0T(rO.R.©)RS,(rO.R. .6, ) (2.3.16)
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ou oI(r,6R,®) désigne la solution de Green de I'équation de diffusion de la chaleur
pour une source placée en (R, ©) et S,(r, ORs, 6) la répartition énergétique de la source
de chaleur centrée en (R, 6) axisymétrique et absorbée en surface. Le calcul de
I’¢élévation périodique de température o7 (R, 65, R, 6,) détectée lorsque le faisceau sonde
est placé en (R,, 6) nécessite de réaliser numériquement le produit de convolution :

o (R,0.R,0,)= [ [oT (r0R,0, )S'(\/r + R~ 2R cosl0—0,) }dnm (2.3.17)
r=0 0=-
note :
ST (r6,R,.6, J=S.(,6,R..0. ST, (r6,R,.6, ) (2.3.18)

Ss(r, R, O désigne la répartition énergétique transverse du faisceau pompe, supposée
axisymétrique. Compte tenu de la propriété (2.3.9), I’ordre dans lequel sont effectuées
ces opérations n’a pas d'effet. En présence d'une source de chaleur et d'une détection
non ponctuelles, le champ de température est le méme quel que soit le faisceau qui est
déplacé. Cependant, il reste nécessaire de réaliser ces deux opérations successivement,
et on ne peut traiter de facon équivalente ce probléme en considérant une source de
chaleur équivalente de répartition énergétique S (r,H,Rg ,O0s bS p(r,@,Rp,Hp)et une détection
ponctuelle :

S, (r0.R. .0, RIS \r0.R,.0, ROT(r 0S| 0.R. 0, RIS (r0.R .6, 1R5T(,6))

(2.3.19)
A(5,(r0.R,.6. 0,080, )R5T(r,0)
attenuation (dB) u FPhase (7)
B 0
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Figure 2.3.2 Champ de température a la surface d’un milieu orthotrope a symétrie de révolution chaufté
par une source de chaleur gaussienne (r, = 1um), placée a une distance R, = 10um de I’axe de symétrie du
milieu et modulée en intensité a la fréquence f~IMHz. Le degré d’anisotropie vaut 10, la diffusivité
lem?.s™! dans la direction circonférentielle et 0,1 cm’.s™ dans la direction radiale.
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En pratique, ce calcul est trés coliteux et ne peut étre envisagé pour exploiter de
facon fine les mesures a l'aide d'un algorithme d'optimisation. Pour évaluer I’effet
conjugu¢ de la courbure d’une des directions principales d’anisotropie et du caractére
non ponctuel de la source de chaleur, on se limite a effectuer le seul produit de
convolution 2.3.16 qui donne le champ de température vrai a la surface du milieu (cf.
figure 2.3.2). Ce calcul met en ceuvre le schéma d'intégration de Gauss a 12 points, qui
est présenté au paragraphe 2.1, et qui est transposé au cas bidimensionnel.

11.3.2.2 Détermination des propriétés matériau en présence d'une source étendue

60 -
— R=8mm — a=1
—— R=10pm — a=12
A0F | R=15um a=5
—— R=20pm —— a=10

Actfo (%)
=
T

Distance & la source de chaleur selon la circonférence (pm)

100

B

1 2 3 4 5 B 7 g o 9
Distance 4 la source de chaleur dans la direction radiale  Yanisotropie (um)

Figure 2.3.3 Erreur relative sur la valeur des diffusivités thermiques radiale et circonférentielles estimée a
partir de la pente locale de la phase de 1’élévation périodique de température. La diffusivité thermique est
maximale dans la direction circonférentielle et vaut 1em®.s™, la fréquence de modulation vaut 1 MHz.

La figure 2.3.3 montre I’évolution de 1’écart relatif entre les diffusivités
thermiques apparentes déduites du gradient de phase sur les profils radiaux et
circonférentiels et les valeurs vraies. Concernant 1'évaluation de la diffusivité thermique
circonférentielle, 1'écart est satisfaisant puisque l'erreur relative n'excede pas 10 % pour
a>2 et R > 10 um, gamme dans laquelle se situent les mesures qui seront traitées par la
suite. Dans la zone proche de la source de chaleur, I'écart est du méme type que celui
déja mis en évidence aux chapitres 1.1 et I1.2 qui est di a I'étalement de la source de
chaleur ici supposée gaussienne. A mesure que l'on s'éloigne du faisceau pompe, I'écart
produit par l'effet géométrique devient prépondérant et croit proportionnellement a
#laRs’, comme l'indique la relation 2.3.13. Il faut remarquer ici que cette approche
conduit a une surestimation systématique de la diffusivité thermique circonférentielle.
Ces deux sources d'erreur s'additionnent simplement. Ainsi, les écarts relevés sur les
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profils radiaux ne dépendent pas du paramétre R;. Comme en présence d'un milieu
homogéne anisotrope, les profils mesurés selon la direction de plus faible diffusivité
thermique sont fortement affectés par I'é¢talement de la source de chaleur méme en des
points ou la température a subi une atténuation notable.

20

-50

[ WL SR

oo oo
(]

-50

Erreur relative sur l'anisatropie thermigue (%)

1 2 3 4 5 G 7 5] 9
Distance & la source de chaleur dans la direction circonférentielle (prm)

Figure 2.3.4 Erreur relative sur la valeur du degré d’anisotropie a partir de la forme des isothermes.
(paramétres de simulation ¢, = lcmz.s'l,f=1MHz, SOt fyney= 5,6um, et 7o = Ipm.

Comme le montre la figure 2.3.4, la forme des lignes iso-atténuation semble étre
la moins modifiée du fait de I'étalement de la source de chaleur. L'anisotropie thermique
apparente est calculée comme le carré du rapport entre la "longueur" et la "largeur"
d'une isotherme mesurées respectivement selon les directions circonférentielle et
radiale. On observe que I'écart entre cette valeur et l'anisotropie thermique vraie
(cf. 2.3.4) est d'autant plus important que le milieu est anisotrope. La présence d'effets
de convolution importants au voisinage de la source de chaleur réduit l'atténuation de
'onde thermique et conduit a surestimer la largeur théorique des isothermes dans la
direction radiale. En conséquence, I'ensemble de la ligne isotherme doit étre analysée de
fagon a traiter un plus grand nombre de points €éloignés de la source de chaleur. Une
identification globale en utilisant la relation 2.3.10 permet en outre de corriger la
perturbation produite par I'effet géométrique, importante lorsque le rayon de courbure
R, ou l'anisotropie thermique sont faibles.

I1.3.3 Caractérisation de matrice de pyrocarbone

Les matrices de pyrocarbone étudiées sont obtenues par infiltration d'un
précurseur sous phase gazeuse d'une préforme portée en température. Le carbone
produit lors de la pyrolyse se dépose progressivement sous forme de plans graphitiques
qui s'enroulent autour de la fibre jusqu'a densification de la préforme. Cet empilement
radial du pyrocarbone produit un matériau qui peut étre considéré comme orthotrope a
symétrie de révolution ce qui correspond a la configuration décrite au paragraphe 2.3.1.
L'axe de symétrie correspond a celui de la fibre tandis que la direction préférentielle
d'empilement des plans graphitiques, correspond a la direction radiale du repére
cylindrique supposée de plus faible diffusivité thermique. Les résultats présentés visent
a montrer l'intérét de la photoréflexion pour 1'étude des propriétés thermiques de
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matrices de pyrocarbone en lien avec des analyses morphologiques, et les conditions
d'obtention.

11.3.3.1 Mise en oeuvre expérimentale

Phase (%)

position X {prm)

position X (pm)

position X (prm)

position X [pm)
[}

ra

8]
o
(%]

position ¥ (pm) position ¥ {pr) position Y {pm) position ¥ {pm)

Figure 2.3.5 Caractérisation d'une matrice de pyrocarbone, mesure en coupe longitudinale et radiale. De
la mesure longitudinale on déduit la diffusivité thermique axiale de la matrice qui vaut z=80mm?®.s™" ainsi
que le degré d’anisotropie thermique a;=ca,/a,=22. De la mesure sur la section transverse on déduit la
diffusivité thermique circonférentielle de la matrice qui vaut o=78mm’.s’ ainsi que le degré
d’anisotropie thermique a=ay/a,=31. La diffusivité thermique radiale déduite de ces deux mesures vaut
305 m? )

La figure 2.3.5 montre la configuration expérimentale adoptée pour caractériser
les différentes matrices de pyrocarbone. Pour s’assurer de I'"homogénéité du milieu, on
sélectionne une zone de mesure parmi les zones matricielles isolées qui généralement
entourent les fibres situées en bordure des torons de fibres. La cartographie de
température est réalisée avec un pas de 0,2 um et a fréquence maximale (1 MHz) pour
mesurer la diffusivité thermique circonférentielle avec la meilleure sensibilité. La zone
matricielle retenue doit étre suffisamment large pour éviter tout effet de bord, tandis
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qu'il faut placer le centre de la zone de mesure aussi loin possible de la fibre pour
obtenir un rayon de courbure local au moins supérieur a 10 pm.

Des mesures préliminaires ont été réalisées sur un échantillon ou des sections
longitudinales et transversales de la matrice étaient observables (cf. figure 2.3.5).
Conformément au modele, la cartographie de température obtenue sur la coupe
longitudinale est semblable a celle attendue pour un matériau homogéne anisotrope. La
méthode présentée au paragraphe I1.2, permet d'analyser la mesure. En revanche, la
mesure réalisée sur la section transverse met en évidence l'effet géométrique produit par
la courbure des plans graphitiques et montre le besoin de schémas d'analyse spécifiques.
Ces deux mesures sont toutes deux nécessaires pour déterminer l'ensemble des
coefficients du tenseur de diffusivité thermique de la matrice. On observe que les
valeurs identifiées pour la diffusivité thermique radiale a partir de ces deux mesures
indépendantes sont trés proches ce qui est rassurant vis-a-vis de la robustesse de la
méthode. En outre on observe que les diffusivités thermiques longitudinale et
circonférentielle de la matrice sont trés proches, ce qui était attendu sur ce matériau ou
'empilement radial des feuillets graphitiques est réputé de bonne qualité.

La figure 2.3.6 montre plus en détail le traitement appliqué a une cartographie de
température réalisée sur la coupe transversale d'une matrice de pyrocarbone. La
premiére étape de l'analyse consiste a extraire de la cartographie le profil de phase
circonférentiel. L'analyse du champ de température a mis en évidence la difficulté a
déterminer précisément le lieu des points du profil qui permet par régression linéaire de
déterminer la diffusivité thermique circonférentielle de la matrice. A défaut d'une
méthode moins intuitive, ce profil est obtenu en interceptant un arc de cercle avec les
lignes isophases mesurées. Cet arc passe au sens des moindres carrés au plus pres des
"extrémités" des lignes isophases qui sont pointées manuellement. Notons que seul le
«bon sens » permet de repérer ces points particuliers. Cette approche intuitive est
néanmoins retenue car elle ne nécessite la connaissance ni de l'anisotropie thermique ni
du rayon de courbure R;. En outre, compte tenu de la forte anisotropie des matériaux
étudiés, l'utilisation d'un arc de cercle est raisonnable.

La derniére étape de la reconstruction consiste a déduire de la forme des lignes
iso-atténuation l'anisotropie thermique du milieu. Ces lignes isothermes sont préférées
aux isophases car moins affectées par les effets de convolution. Pour réduire plus encore
ces artefacts, on affecte un poids plus important aux points les plus éloignés de la source
de chaleur en effectuant I'ajustement par minimisation de la norme :

2=y~ s (2.3.20)

ou dy et d.s désignent la distance a la source de chaleur des points de la ligne isotherme
théoriques et mesurés. Suite a ces deux étapes, on peut comparer les deux valeurs du
parametre R, identifiées qui doivent rester proches pour considérer l'analyse valable.

11.3.3.2 Relation proprietés thermiques/morphologie/procédé
Les premiers résultats étant prometteurs, des mesures ont été réalisées pour

mettre en évidence la corrélation entre les propriétés thermiques locales de la matrice et
sa morphologie en relation avec les conditions d'élaboration du matériau.
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Figure 2.3.6.a Reconstruction du profil de phase '"circonférentiel". La diffusivité thermique
circonférentielle déduite de ce profil vaut : 50,2 mm”.s™.
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Figure 2.3.6.b Détermination du degré d'anisotropie par ajustement de la forme des lignes isoatténuation.
L'anisotropie thermique identifiée vaut 24.

Figure 2.3.6 Analyse des cartographies d'atténuation et de phase de 1'é1évation périodique de température
a la surface de la section transversale d'une matrice de pyrocarbone. Fréquence de modulation 995 kHz.
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La mesure des propriétés thermiques ne porte que sur les caractéristiques
transverses de la matrice, cette section étant la seule observable sur l'ensemble des
échantillons fournis. La caractérisation morphologique des pyrocarbones est réalisée par
microscopie optique en lumiére polarisée [DOUS89] de fagon a les classer parmi les trois
familles laminaire sombre lisse et rugueux. Les matrices observées en configuration
polariseur/analyseur croisées apparaissent sous la forme d'une croix (4 alternances
clair/foncé¢) dont l'aspect et le contraste sont caractéristiques de la qualité de
I'empilement des plans graphitiques (cf. figure 2.3.7). Enfin, certains échantillons ont
été étudiés par diffraction X de facon a déterminer la distance moyenne entre plans
graphitiques, désignée par le paramétre ¢/2. Concernant les conditions d'obtention du
matériau, seule a été indiquée la gamme de température du traitement thermique qui est
appliqué au matériau.
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Figure 2.3.7 Classification morphologique de quelques échantillons testés par microscopique optique en
lumicére polarisée.

La figure 2.3.8 montre les résultats obtenus sur les différents échantillons
étudiés. Ils confirment l'augmentation attendue de l'anisotropie thermique et de la
diffusivité thermique circonférentielle avec la qualit¢ de I'empilement des plans
graphitiques. De plus, ils montrent une sensibilité croissante du matériau au traitement
thermique en fonction du degré d'organisation initial de la matrice. Pour les échantillons
laminaire rugueux on observe que la diffusivité thermique maximale tend vers la valeur
ultime du graphite lorsqu'on augmente la température du traitement thermique.

Concernant les résultats expérimentaux, il faut noter que la dispersion sur
l'anisotropie thermique identifiée est plus importante dans le cas des matrices de type
laminaires rugueux. On peut attribuer ce phénomene a I'hétérogénéité plus importante
de cette famille de pyrocarbones, constitués d'un agencement de cones de croissance
(cf. figure 2.3.10), qui rend la diffusion de la chaleur plus irréguliere. Ce phénoméne
pouvait déja étre observé sur les figures 2.3.5 et 2.3.6 correspondant a des mesures
réalisées sur des matrices de type respectivement laminaire rugueux et laminaire lisse, et
qui montrent une propagation de I'onde thermique plus réguliére dans le second cas.
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Figure 2.3.8 Evolution de la diffusivité thermique circonférentielle et de 1’anisotropie thermique de
matrice de pyrocarbone de type laminaire sombre, lisse et rugueux traité thermiquement.
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Figure 2.3.9 Evolution de la diffusivité thermique circonférentielle de matrices de pyrocarbone de type
laminaire rugueux en fonction du paramétre de maille c/2.
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Figure 2.3.10 Matrice de pyrocarbone en coupe longitudinale. A gauche type laminaire lisse, a droite
type laminaire rugueux.

Enfin, pour relier de facon réellement quantitative des informations
morphologiques locales aux propriétés thermiques microscopiques, nous avons comparé
les diffusivités thermiques circonférentielles de matrices de type laminaire rugueux au
parametre ¢/2 mesuré par diffraction des rayons X. La diffusivité thermique évolue en
fonction de ce parameétre de facon exponentielle et tend bien vers le seuil ultime du
graphite cristallin. Dans le cas des pyrocarbones de type laminaires lisses et laminaires
sombres les évolutions sont du méme type mais moins rapides de sorte que la valeur
limite vers laquelle tend la diffusivité thermique circonférentielle est plus faible.
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I1.4 Conclusions et perspectives

Dans ce chapitre ont été abordés l'ensemble des problémes qui concernent la
caractérisation thermique de milieux homogenes par photoréflexion. On entend ici par
homogéne un matériau dont les propriétés intrinséques restent les mémes en tout point
de l'espace.

I1.4. Bilan sur la caractérisation thermique microscopique de milieux
homogénes

Apres avoir rappelé comment la diffusivité thermique « d'un milieu isotrope est
déduite de la mesure de la vitesse de propagation d'une onde thermique qui s'y propage,
la modélisation et l'algorithme adoptés pour simuler 1'élévation périodique de
température produite lors d'une mesure par photoréflexion sont présentés. Ce calcul
montre notamment que les effets de convolution que produit 1'étalement de la source de
chaleur et du faisceau sonde doivent étre pris en compte pour estimer précisément la
diffusivité thermique du matériau analysé. Pour ce faire un programme est proposé, qui
met en ceuvre une méthode d'optimisation type moindres carrés, pour ajuster les profils
de température simulés sur les courbes expérimentales. Les paramétres d'ajustement
sont trés nombreux. Ainsi, outre la diffusivité thermique du matériau, deux formes de
répartitions énergétiques peuvent étre considérées (tdche de diffraction, répartition
énergétique gaussienne), et les erreurs expérimentales de mise en position et sur la
mesure du déphasage de référence peuvent étre aussi évaluées. Un maximum de degrés
de liberté doit étre laissé au modele de fagon a éviter de faire porter I'identification sur
les données mesurées pres de la source de chaleur qui restent soumises a de forts effets
de convolution qui, malgré les efforts consentis, restent mal évalués.

Pour mesurer les propriétés thermiques de fibres de carbone, un protocole
expérimental est proposé qui permet de prendre en compte la forte anisotropie
thermique du milieu. Des cartographies de I'élévation périodique de température sont
réalisées de facon systématique, qui montrent la forte anisotropie de la diffusion de la
chaleur, caractéristique de celle du milieu. Avant de mettre en place des méthodes
d'identification trop complexes, on propose d'analyser les données expérimentales au
moyen de la solution de Green de I'équation de diffusion de la chaleur pour un milieu
anisotrope dont deux des axes principaux d'anisotropie sont paralleles a sa surface libre.
Compte tenu de la faible dimension de ces éléments, l'instrument est utilisé a la limite
de sa résolution spatiale (fréquence de modulation maximale de 1 MHz) de sorte que
des effets de convolution significatifs sont attendus. Pour réduire leur influence, on
montre que 1'anisotropie thermique du milieu doit étre déduite de 'ellipticité des lignes
iso-atténuation tandis que la diffusivité thermique maximale est déduite de la mesure de
la vitesse de propagation de I'onde thermique dans la direction correspondante. Enfin,
de nombreuses mesures ont été réalisées sur des fibres de carbone d'origine et de nature
diverse. Ces résultats montrent qu'en présence d'un matériau localement trés hétérogene,
il est impossible de caractériser son comportement transverse par un unique parametre
diffusivité thermique, qui ne traduit pas la complexité des transferts thermiques au sein
méme de la fibre. Dans le cas des fibres Ex-PAN, considérées comme isotropes
transverses, des mesures par photoréflexion sur des sections longitudinales permettent
effectivement de mesurer la diffusivité thermique longitudinale de la fibre ainsi que son
anisotropie thermique (longi/transverse). Ces mesures se révelent trés utiles pour
quantifier l'influence des conditions d'¢laboration d'un composite sur les propriétés
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locales de son renfort, maintenant mesurées in-situ. On montre ainsi un accroissement
important de la diffusivité thermique longitudinale et de 'anisotropie de la fibre lors de
traitements thermiques haute température voire méme lors de la fabrication du
composite.

Enfin, pour conclure quant a la caractérisation thermique microscopique des
composites carbone/carbone, la photoréflexion est utilisée pour mesurer les propriétés
thermiques de la matrice. Du fait, de 1'enroulement des feuillets graphitiques autour des
fibres, 1'orientation des axes principaux d'anisotropie varie dans la zone de mesure. Une
fonction de Green approchée est proposée pour prendre en compte cet effet
géométrique, et utiliser une démarche identique au cas des milieux anisotropes simples.
Une nouvelle analyse des effets de convolution aboutit aux mémes conclusions que
précédemment. Le matériau étudié est localement homogene, et l'influence de différents
paramétres de fabrication sur les propriétés thermiques locales du constituant est a
nouveau évaluée.

Si, concernant le graphite, les résultats obtenus ne sont pas surprenants, ils sont
pour la premicre fois réalisés a une échelle trés locale sur des matériaux a base de
graphite. Ces résultats montrent que la photoréflexion est un outil précieux, pour étudier
in-situ les propriétés thermiques de matériaux complexes.

[1.4.2 Vers un bilan métrologique de la photoréflexion

Des travaux importants restent cependant a accomplir pour fiabiliser ces mesures
et mieux répondre aux besoins exprimés par les élaborateurs de ces matériaux. Ainsi, la
résolution de la photoréflexion demeure trop faible compte tenu de la dimension des
fibres de carbone étudiées. Pour palier a ce probléme il est prévu de remplacer la diode
laser de laquelle est issu le faisceau sonde par un laser "bleu" qui produit un faisceau de
longueur d'onde plus faible et par ailleurs beaucoup mieux collimaté. Cette évolution
technique est le préalable nécessaire a l'utilisation de techniques d'analyse plus
sophistiquées similaires a celles mises en place pour les milieux isotropes et permettant
de mieux tenir compte de divers artefacts expérimentaux (convolution, orientation
quelconque des axes principaux d'anisotropie).

Bien que cette technique soit aujourd'hui largement utilisée, pour répondre a des
besoins parfois trés différents, elle ne semble pas avoir bénéficié d'un bilan
métrologique qui permettrait d'indiquer de facon systématique, en plus des diffusivités
thermiques mesurées, les incertitudes qui leur sont associées. Dans le cas des milieux
isotropes, les diverses sources d'erreur sont maintenant répertoriées, de sorte que ce
travail peut étre entamé, ce qui constitue un enjeu important pour une utilisation plus
systématique de la photoréflexion en laboratoire.
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Lorsque la dimension des ¢léments analysés est proche, voire inférieure, a la
longueur de diffusion thermique associée a la mesure, il est nécessaire de mettre en
place des approches spécifiques prenant en compte I’hétérogénéité du milieu. Des
phénomeénes particuliers apparaissent qui peuvent €tre mis a profit pour extraire un
nombre d’informations parfois plus important que dans le cas d'un milieu homogene. En
rapport avec cette thématique, ressortent deux problémes importants que sont la
caractérisation des revétements et substrats et l'exploitation quantitative des images
thermiques de milieux hétérogénes qui seront tous deux abordés ici. On s'efforcera
d'établir des relations simples qui permettent une exploitation rapide mais quantitative
des résultats expérimentaux.

III.1 Caractérisation des revétements et substrats homogénes et
isotropes

Malgré la simplicité théorique apparente du probléme, de nombreux travaux sont
engagés aujourd’hui encore pour mettre au point des techniques performantes de
caractérisation de revétements. Les problémes actuels semblent d'ordre technologique
plus que conceptuel. Il semble donc intéressant de dresser un bilan soulignant les
avantages propres aux différentes configurations qui sont utilisées en rappelant les
relations simples et générales qui sont utilisées pour analyser les mesures. On pourra
ainsi estimer la pertinence d'une configuration vis-a-vis des grandeurs qui doivent étre
mesurées et des caractéristiques attendues du systéme dépot/substrat.

II1.1.1 Propagation et réflexion des ondes thermiques
1I1.1.1.1 Ecriture des coefficients de réflexion et de transmission

Le choix de l'appellation "onde thermique" pour désigner un champ d’¢élévation
périodique de température, se justifie non seulement par le comportement propagatif du
phénomene, mais aussi par le fait que cette "onde" se réfléchit en présence d'une rupture
d'impédance thermique [BER99]. Pour déterminer 1'expression des coefficients de
réflexion et de transmission thermiques il faut écrire la continuité du flux de chaleur et
de température au niveau de ces discontinuités.
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Figure 3.1.1 Réflexion et transmission d'une onde thermique unidimensionnelle faisant face a une rupture
d’impédance thermique.
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On considere la propagation d’une onde thermique unidimensionnelle produite
par un plan de chaleur harmonique placé dans un milieu constitu¢ de deux massifs
semi-infinis 1 et 2 (cf. figure 3.1.1). a; et a, désignent leur diffusivité thermique
respective et ¢; et & leur effusivité thermique, grandeur définie par :

g =k c, i=(1,2) (3.1.1)

A l'interface entre les deux milieux (x=0), la continuité du flux de chaleur impose :

0 20T (=0~ )}k 9T (=0 (3.12)
Ox Ox

tandis que la présence possible d'un saut de température a la traversée de cette interface
lorsque le contact thermique est imparfait peut s'écrire :

Ro 22T (07 )erlo J-rlo) (3.1.3)
X

Ry désigne la résistance thermique de l'interface qui relie le flux de chaleur au saut de
température. En présence d'une source harmonique, ['¢lévation périodique de
température dans chaque milieu doit vérifier I'équation de diffusion de la chaleur. Dans
le milieu 1, on a donc :

5T(x)=n(x)+m(x=o)ex{%x] (314

ou:

E(x):

S d|j (3.1.5)

26 1+J)\/_ P(

et dans le milieu 2 :

ST(x)=TTi(x= o)ex{—”—fo (3.1.6)

On observe que dans le milieu ou est placée la source de chaleur, le champ de
température qui s'établit résulte de la superposition de 1’onde incidente 7; produit par le
plan de chaleur avec la réflexion de cette onde sur I’interface. Le coefficient de
réflexion R s'écrit :

R &—& +th(1+ i Wagz
a+& +}eth(1+j)\/7?6‘1€2

(3.1.7)
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Dans le milieu 2, le champ de température correspond a la partie de 1'onde incidente qui
est transmise a travers l’interface ou l'expression du coefficient de transmission 7'
s'écrit :

2é&
T= (3.1.8)
a+& +th(1+ J\f ae

Ces relations montrent que pour analyser la propagation d'une onde thermique dans un
milieu hétérogene, on peut considérer que la diffusivité thermique fixe la célérité et
l'atténuation de l'onde, tandis que les phénomenes de réflexion/réfraction sont pilotés
par les variations d'effusivité thermique, parameétre qui définit I'impédance thermique de
chaque milieu.

L'expression des coefficients R et 7 a été établie dans le cas particulier d'une
réflexion a incidence normale. Plus généralement, si on désigne par &; l'angle
d'incidence, les coefficients de réflexion R(G;) et de transmission 7(6;), s’écrivent
[BER99], en tenant compte de la présence de la résistance thermique :

gcosf, —&2c0s6, +th(1+ J N7f eie2c0s6, cost,

R(6,)=
1 &1cosf, +&2¢0s0, +th(1+ J\nf ee2c0s6, cosb,

(3.1.9)

10, 2&1c0s6,

(3.1.10)
g1cosf, +&2c0s6, +th(1+ J N7f eie2cos6, cos,

ou & désigne l'angle de réfraction de 1'onde transmise qui est solution de 1’équation :

sing, _siné,

o a

Les coefficients R(6;) et T(6;) dépendent donc non seulement de la variation relative
d’impédance thermique &/, mais aussi, a travers la relation 3.1.11, de la variation
relative de diffusivité thermique «;/a; entre les deux milieux. Lorsque la diffusivité
thermique du milieu 2 est la plus élevée, la condition 3.1.11 n'est plus vérifiée au-dela
de <91>arcsin(\/ ay/as), le champ de température dans le milieu 2 devient alors hétérogeéne
et les équations de Snell-Descartes ne suffisent plus pour décrire les phénomeénes.

(3.1.11)

111.1.1.2 Caractérisation de revétements par interféerométrie d'onde thermique

La relation 3.1.4 montre qu'au droit de la source de chaleur (x=d), la température
dépend des deux parametres R et d/u;. En présence d'un milieu constitué dun
revétement et d'un substrat, une source assimilable a un plan de chaleur uniforme peut
effectivement étre produite en surface de fagon a propager dans 1'épaisseur une onde
thermique unidimensionnelle dont la réflexion pourra étre observée en surface. Détecter
ce phénoméne permet d'accéder théoriquement aux parametres R(gi/e) et ui(ay).
Cependant, la figure 3.1.1 ne décrit pas les conditions réelles d'une telle expérience,
puisqu'a l'interface entre revétement et substrat s'ajoute maintenant une interface entre
I'échantillon et le milieu environnant. Placé dans l'air, dont l'impédance thermique est
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trés faible, on peut considérer que la réflexion de l'onde thermique a la surface de
1'échantillon est totale.

jurk

J(x-d).e

Figure 3.1.2 Propagation unidimensionnelle d’une onde thermique dans un revétement.

La température qui s'établit dans le milieu résulte donc de la réflexion multiple
de 1'onde thermique dans le revétement (cf. figure 3.1.2). Dans ce cas, la température de

surface s'écrit :
1+Rexp(—21+jdj
al (3.1.12)

7—__ P
& (1+j)\/7? 1-Re p(—Zde]

H

ou d désigne maintenant I'épaisseur du revétement. On observe que la température de
surface 7 dépend toujours des deux paramétres réduits R(g/€;) et d/u;(a;) isolés
précédemment.

Al T -45 T =
‘r;\:::::: 1+Rexp{—2_fd] TR T

35E 1 M 2 A sl RTRI A G
R | RS S| B N A N
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Figure 3.1.3 Evolution fréquentielle de 1'amplitude normalisée et de la phase de 1’é1évation périodique de
température a la surface d’un revétement déposé sur un substrat semi infini en fonction des paramétres
adimensionnels R et d/u. L'amplitude normalisée correspond au rapport entre I'amplitude de 1’élévation
périodique de température observée a la surface du milieu bicouche et celle observée a la surface d'un
massif possédant les propriétés thermiques du revétement.

La figure 3.1.3 montre 1'évolution fréquentielle de la température de surface en
fonction du parametre d/u; et pour différentes valeurs de R, prévue par la relation
3.1.12. Pour décrire ces courbes expérimentalement, on agit sur la longueur de diffusion
thermique u;, en modifiant la fréquence de modulation de la source de chaleur.
3 domaines fréquentiels peuvent étre isolés. A haute fréquence (d/u;>2), I’onde
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thermique est fortement atténuée et reste confinée dans le revétement, aucun phénomene
ne traduit ’hétérogénéité du milieu. Lorsque la longueur de diffusion thermique est
grande devant 1’épaisseur du revétement (fpetit), celui-ci devient isotherme.
L'hétérogénéité du milieu n'apparait qu'a travers I'évolution de 1'amplitude de 1'¢lévation
périodique de température qui s'atténue d'autant plus rapidement lorsque la fréquence
augmente que le substrat devient plus isolant (R augmente). Entre ces deux cas limites,
on observe une variation importante de la phase, qui peut atteindre 45° et dont
I'exploitation permet de déterminer les paramétres matériaux «; et &/&. Ainsi,
l'expression 3.1.12 montre que le coefficient de réflexion R (i.e. la variation relative
d'effusivité thermique &/€2) peut étre déduit de la valeur maximale du déphasage,
tandis que la position de ce point (d/u;) indique la diffusivité thermique du revétement.
La sensibilité avec lesquels ces parameétres sont mesurés est d’autant plus importante
que le contraste thermique entre revétement et substrat est important (cf. figure 3.1.3).
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Figure 3.2.4 Exemple de mesures de propriétés thermiques de revétements minces par interférométrie
thermique. Données extraites de [CERO00]. Les revétements testés possédent les caractéristiques
suivantes : APS dépot Zircone (4 = 280 pum, « = 0.28 mm®.s™) sur substrat Inox; EBPVD dépot de
zircone (d = 625um, o = 0.81 mm*s™) sur substrat inox, lame mince acier inox AISI316 (d =610 um,
a=3,7mm’s™"), lame mince alliage base nickel NIMONIC90 (d =507 um, o= 3,3 mm>s™) et IN738
(d=415 pm, a=2,8 mm’.s™"), lame mince de fer ARMCO (d = 820 um, = 18 mm>s™).

On désigne parfois par interférométrie d'onde thermique [BER99], la technique
qui consiste a appliquer une source de chaleur harmonique uniformément répartie a la
surface d'un revétement pour y mesurer 1'¢lévation périodique de température qui en
résulte. Généralement, la source de chaleur est produite en illuminant I'ensemble de la
surface au moyen d'une source lumineuse intense, 1'élévation de température étant
ensuite souvent mesurée au moyen d'un détecteur infra-rouge. La figure 3.2.4 montre les
évolutions de température obtenues par [CERO00], sur des échantillons de
caractéristiques (épaisseurs, propriétés thermiques) trés diverses, qui sont en accord
avec celles prévues théoriquement. Si cette solution technologique semble aujourd'hui la
plus répandue, des techniques alternatives existent aussi bien pour produire la source de
chaleur (effet Joules ...) que pour détecter la température de surface (thermocouples,
détection mirage ...). Enfin, rappelons que ce type de mesure est aussi souvent mis en
ceuvre en régime transitoire plutot que périodique. Cette méthode, alors appelée flash en
face avant, est aussi treés largement répandue dans le domaine de la caractérisation des
revétements et couches minces.
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111.1.1.3 Transposition a la photoréflexion

L'apparente simplicité de l'interférométrie d'onde thermique, plaide en faveur de
l'utilisation d'une source étendue plutdt que confinée pour caractériser les revétements.
L'objectif est de propager une onde undimensionnelle sur une large plage fréquentielle
qui dépend de la diffusivité thermique du revétement. Pour réaliser cette condition en
microscopie photothermique, il faut que l'extension de la source de chaleur produite par
le faisceau pompe soit importante au regard des longueurs de diffusion thermique.
L'établissement d'un régime unidimensionnel peut étre vérifié en relevant le déphasage
au droit de la source de chaleur qui vaut théoriquement —45° dans le cas d'un matériau
homogéne (=0° dans le cas d'une source confinée).
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Figure 3.1.5 Evolution de la phase de 1'¢lévation périodique de température, a la surface d’un milieu
homogeéne et isotrope au droit du faisceau de chauffage supposé gaussien, en fonction du parameétre ry/u.
La courbe en pointillés représente le déphasage entre les positions =0 et r=r,.

La figure 3.1.5 montre I'évolution du déphasage au droit de la source de chaleur,
supposée gaussienne, en fonction du parametre r, qui définit son extension. On observe
qu'un régime unidirectionnel est atteint lorsque :

r
520 (3.1.13)
y7i

Le domaine fréquentiel qu'il faut explorer pour caractériser le revétement peut étre
restreint a l'intervalle [0,1<d/u<3] cf. figure 3.1.3. Ces deux conditions imposent, pour
pouvoir utiliser cette méthode, que le rayon gaussien qui définit 1'extension de la source
de chaleur dépasse 200d, et ceci quelle que soit la diffusivité thermique du revétement.
Si cette condition sévere est appliquée dans le cas de la caractérisation d'un dépot
micrométrique, elle impose d'illuminer une surface de dimensions comparables voire
supérieures au champ observable au microscope. Dans le méme temps, la
caractérisation de couches nanométriques nécessiterait d'explorer un domaine
fréquentiel s'étendant bien au-dela de la bande passante limitée (=1 MHz) des détections
synchrones standards. Enfin, 1'é¢talement important de la source de chaleur réduit
fortement I’amplitude des variations de température de surface qui deviennent
rapidement trop faibles pour étre mesurées par photoréflexion. La sensibilité¢ de cette
derni¢re reste trés inférieure a celle des dispositifs de détection infra-rouge ou de la
méthode mirage qui restent les plus adaptés pour ce type de mesure. Enfin, cette
approche présente l'inconvénient important d'€tre totalement insensible a la diffusivité
thermique du substrat. Bien que performante, l'interférométrie d'onde thermique ne
semble pas adaptée pour les problémes traités ici.
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Figure 3.1.6 Propagation d’une onde thermique dans un milieu constitué d’un revétement d’or
(0r=1,28 cmz.s’l) d’épaisseur 2 um, déposé sur un revétement de silice (a0, = 0,84 mmz.s'l). Le
faisceau de chauffage supposé gaussien (7, = 1 um) est modulé en intensité a 100 kHz. Le coefficient de
réflexion thermique R a ’interface vaut 0,9. Le rapport e/u valant 0,1, plusieurs réflexions d’onde doivent
étre observables en surface.
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Figure 3.1.7 Propagation d’une onde thermique dans un milieu constitué d’un revétement de silice
(aisior = 8,44 mm”.s™) d’épaisseur 0,5 um, déposé sur un substrat d’or (0., = 1,28 cm’.s™). Le faisceau de
chauffage supposé gaussien (r, = Ipm) est modulé en intensité a 100 kHz. Le coefficient de réflexion
thermique R a I’interface vaut —0,9. Le rapport e/u valant 0,1, plusieurs réflexions d’onde doivent é&tre
observables en surface.
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II1.1.2. Cas d'une source confinée, analyse du champ de température

Les microscopes photothermiques sont congus pour mesurer l'élévation de
température autour d'une source de chaleur confinée. L'exploitation faite de ces mesures
en présence de milieux homogenes est détaillée dans le chapitre 11, il reste maintenant a
préciser quelles informations peuvent é&tre extraites de mesures réalisées sur un
¢chantillon constitué de deux couches (dépdt et substrat) isotropes homogenes. Les
calculs utilisés pour simuler, dans cette configuration, I'¢lévation périodique de
température lors d'une expérience photothermique en régime modulé sont détaillés dans
I’annexe II.

1I1.1.2.1 Mise en évidence de longueurs caractéristiques

En présence d'une source de chaleur confinée, il est difficile d'établir un nombre
limité de relations analytiques qui permettent de décrire, dans toutes les configurations
possibles, I'¢lévation périodique de température mesurée en surface. En effet, si on
limite le cadre d'é¢tude aux matériaux opaques et a un contact thermique parfait,
I'écriture du probléme fait apparaitre six grandeurs homogénes, a l'exception du
parametre &;/&>, a une longueur. Ainsi, le champ de température mesuré a une distance
de la source de chaleur dépend des longueurs de diffusion thermique u; et u,, de
l'extension de la source de chaleur (paramétre r,) ainsi que de 1'épaisseur du revétement
d. Par ailleurs, la chaleur spécifique variant peu entre les différents milieux solides, le
paramétres &/s; reste proche du rapport Ven/Va, et ne peut étre considéré comme
totalement libre.

Evaluer I’influence couplée de l'ensemble de ces parametres sur le champ de
température surfacique est difficile. Aprés avoir traité en détail dans le paragraphe
III.1.1 le cas ou l'extension de la source de chaleur est grande devant les autres
parameétres, on supposera a présent que la source de chaleur est confinée (r, petit). Dans
ce cas, on peut s'intéresser dans un premier temps aux deux cas limites pour lesquels le
contraste thermique entre revétement et substrat est élevé (cf. figures 3.1.6 et 3.1.7). Un
contraste thermique important entre les deux milieux implique un coefficient de
réflexion |R| proche de 1 et une propagation de ’onde thermique rapide dans un des
deux milieux.

Lorsque le substrat est isolant (impédance thermique élevée, R=1), on observe
que I’onde thermique reste confinée dans le revétement ou elle se propage de facon
cylindrique comme l'indique les isothermes verticales de la figure 3.1.6. Dans ce cas
précis, la pente du déphasage de la température périodique de surface est proche de celle
observée dans le cas d'un milieu homogeéne possédant la méme diffusivité thermique
que le revétement. L'hétérogénéité du milieu est révélée ici par I’atténuation lente de la
température de surface qui montre une diffusion plane plutoét que tridimensionnelle.
Lorsque le revétement est isolant (u;<<u;) (cf. figure 3.1.7), on distingue deux régions
ou la chaleur diffuse de fagon trés différente. Au voisinage de la source de chaleur,
l'atténuation rapide de la température montre le confinement de 1'onde thermique di a la
faible diffusivité thermique du revétement. Dans cette région, le déphasage évolue
pourtant peu. Loin de la source de chaleur, le champ de température suit celui observé a
l'interface revétement/substrat, qui apparait pilot¢ par la diffusion rapide et quasi
sphérique de la chaleur dans le substrat. Cette analyse sommaire semble indiquer que
lorsqu'une onde thermique affecte a la fois le revétement et le substrat, le champ de
température observé en surface révele la diffusion de la chaleur dans le milieu qui
possede la diffusivité thermique la plus élevée.
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111.1.2.2 Revétements thermiquement minces, écriture d'une relation de dispersion

L'analyse proposée par [MAZ95] permet d'appréhender simplement la diffusion
de la chaleur dans le cas ou le revétement peut étre considéré comme thermiquement
mince. En effet, ainsi que le suggerent les figures 3.1.6 et 3.1.7, cette configuration
favorise l'apparition d'un mode particulier de propagation des ondes thermiques
parallelement a la surface libre du milieu, a l'image des ondes de Rayleigh en
acoustique. En adoptant le méme formalisme, on peut chercher les conditions
d'existence de ces ondes "de surface".

T(X,Z) - ? Oz

AX AX
v/

Figure 3.1.8 Propagation d'une onde thermique dans un systéme revétement/substrat, cas d'un dépot
conducteur. Hypothése d'un revétement thermiquement mince (isotherme), permettant l'écriture d'une
condition limite équivalente traduisant la présence du revétement.

On considére donc la propagation dune onde plane dans un plan (X,2)
perpendiculaire a la surface libre du milieu. On note X la direction de propagation
parallele a cette surface. L'¢lévation périodique de température o7 s'écrit donc sous la
forme :

<0<z<d: oT (x,z)z]}*exp(ﬂl z)exp(— jqx)+7}—exp(— B z)exp(— jqx) (3.1.14)
z>d : o7\ (x,z):Tf exp(— 5 z)exp(— jqx) (3.1.15)

L'¢lévation périodique de température o7 doit vérifier les équations de diffusion de la
chaleur dans les milieux 1 et 2, ainsi que I'hypothese de température nulle en z=cc, qui
imposent :

B=q>+ ;2 et Re(B,)>0  (3.1.16)

Enfin, l'existence d'une solution non nulle qui vérifie les conditions limites en
température et flux en surface et a l'interface substrat/dépot, n'est possible que si les
coefficients f;(q) et [>(q) sont solutions de :

cosh(ﬂzd)-{R,hkl B, +%sinh(ﬂl d)}o (3.1.17)
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qui constitue ici la relation de dispersion. Le calcul de la vitesse de propagation et de
l'atténuation d'une onde thermique surfacique (respectivement partie réelle et imaginaire
de g) nécessite de résoudre les équations couplées (3.1.17) et (3.1.18). En I'état, la
recherche de pdles complexes de la relation de dispersion est périlleuse d'autant que rien
ne garantit leur existence. Pour simplifier davantage 1’analyse, [MAZ95] propose de se
limiter au cas des revétements thermiquement minces, pour lesquels les gradients de
température sont négligeables a 1'échelle du revétement. Cette condition est équivalente
a:

B, d~0 B,d~0 (3.1.18)

Dans ce cas, la relation de dispersion 3.1.17 est au premier ordre polynomial. Si on
suppose par ailleurs nulle la résistance thermique de contact Ry, elle devient :

o_ kb o 0 (3.1.19)

2+'
1 ]al k,d a,

Cette équation possede une solution analytique unique qui s'écrit :

2 2
o 1| k k w  jo

S TN PO DR R | A (3.1.20)
0{1 2 kld k2 az al

La relation 3.1.19 peut étre obtenue plus directement en réécrivant 1'équation de
conservation de la chaleur dans une portion élémentaire de revétement supposée
isotherme (cf. figure 3.1.8). En présence d'un revétement thermiquement mince a la
surface d'un massif semi-infini, cette relation traduit la perturbation induite par la
présence de cet élément sur la diffusion de la chaleur dans le substrat.

Dans le cas ou le revétement est isolant, la relation 3.1.20 permet d'isoler trois
plages fréquentielles délimitées par les pulsations :

2 2
o, =1 || a A (3.121)
4 kld al _az aZ

A basse fréquence (o<<wy;), la propagation est enticrement pilotée par le substrat et le
nombre d'ondes correspond a celui obtenu en présence de ce milieu seul. La fréquence
2 momin en dessous de laquelle ce régime est atteint peut étre étonnamment basse. Ainsi
dans la configuration présentée sur la figure 3.1.5, il faut se placer en dessous de 2 Hz
pour masquer totalement la présence du revétement, fréquence pour laquelle la longueur
de diffusion thermique est pourtant 2000 fois plus grande que 1'épaisseur du substrat.

A "haute" fréquence (@>>mnq), la propagation est au contraire entieérement
pilotée par le revétement et le nombre d’onde tend vers :

g’ =j— (3.1.22)

-03.



Chapitre II1.1

La fréquence 2 mwpqy, peut €tre aussi trés basse puisque pour la méme configuration d'un
revétement d'Or (d4=2pm) sur un substrat de silice (cf. figure 3.1.5), ce seuil vaut
60 kHz, fréquence pour laquelle la longueur de diffusion thermique reste 10 fois
supérieure a l'épaisseur du revétement. Entre ces deux bornes, la vitesse de propagation
augmente de fagon monotone a mesure que la fréquence de modulation augmente,
marquant la transition d'un régime a l'autre.

111.1.2.3 Cas des revétements peu diffusifs

Lorsque le revétement est le milieu le moins diffusif, la relation 3.1.20 indique
que quelle que soit la fréquence de modulation, le nombre d'onde ¢ vaut :

iy (3.1.23)

Sous I'hypothése d'un revétement mince, la propagation est donc pilotée par le substrat
(figure 3.1.7). Cependant a fréquence ¢€levée, lorsque 'onde thermique reste confinée
dans le revétement, la vitesse de propagation ne peut dépendre que de la diffusivité
thermique de ce dernier. Or, la relation 3.1.20 ne fait pas apparaitre la fréquence a partir
de laquelle se produit cette transition. Une autre analyse est donc nécessaire pour
estimer sa valeur.

2d*  k(R) o= 2 (-
ﬁ:@f ZUI " //ziul( d k(R)UI)

ry ry
W |
iid @Trajet direct
@ . : | DRéflexion
A2 =.--...f u @Propagation substrat
16 g -

Figure 3.1.9 Comparaison des longueurs des chemins suivis par les ondes thermiques incidente, réfléchie
par l'interface et se propageant sous la surface pour atteindre le point d’observation.

Une vision simpliste de ce probléme, consiste a considérer la température
observée en un point de la surface comme la superposition de 1'ensemble des ondes
thermiques qui le traverse. Comparer les atténuations subies par ces différentes ondes
selon qu'elles rencontrent ou non l'interface durant leur parcours peut permettre de
prévoir la transition. Arbitrairement, on fixe comme critere que 'onde incidente, qui
provient directement de la source de chaleur, masque toute onde dont I'amplitude est
exp(k) fois plus faible. En adoptant la valeur k&= 4, on s'assure que le critére reste valable
quelle que soit la différence d'impédance thermique (cf. figure 3.1.3) entre les milieux
en présence.

Une premiére onde susceptible d'affecter la température de surface est la
réflexion de 'onde incidente sur l'interface revétement/substrat (figure 3.1.9 - trajet 2).
Selon le critére qui a été fixé, elle est masquée par I'onde directe en dessous d'une
distance critique r;, qui vaut :

2d? Ry,
S H 2)” K(R)=4+In(R|) (3.1.24)
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Ce critere est sévere puisqu'il ne prend pas en compte I’atténuation supplémentaire due
a la propagation sphérique de I’onde. Par ailleurs, il faut théoriquement prendre en
compte la variation du coefficient de réflexion R en fonction de l'angle d'incidence,
voire de I'absence de réflexion au-delad d'un angle critique fixé par la relation (3.1.11).

Lorsque la diffusivité thermique du substrat est élevée, I'onde qui s'y propage
(trajet 3) peut étre a l'origine du champ de température observé en surface. Deux
nouvelles distances caractéristiques r,"™" et r,"** apparaissent qui sont associées a deux
régimes distincts qu'indique la valeur du rapport u,/d.

e ) e P
M=t M=t

ou :
k(T)=4+In(T; T, J=4+In(1-R?) (3.1.26)

et 7, et T, désignent respectivement les coefficients de transmission du milieu 1 vers 2
et du milieu 2 vers 1. Lorsque le revétement est thermiquement mince (k'(R)u>2d), la
propagation rapide de 'onde sous la surface affecte systématiquement la température de
surface, et devient méme prépondérante au-dela de »=r,"". Lorsque le revétement est
thermiquement "épais" (k(R)u<2d), la température de surface reste la méme que celle
observée dans le cas d'un milieu massif tant que r<r,”*, distance a partir de laquelle il
devient nécessaire de prendre en compte 1'hétérogénéité du milieu.

La figure 3.1.10 montre dans le cas de deux revétements thermiquement minces
le développement d'un régime propagatif piloté par le substrat. Les rayons r; et ;"""
calculés sont négatifs, ce qui est conforme au mode de diffusion de la chaleur observé.
On distingue un point de cassure sur les profils d'atténuation et un minimum local sur
I'évolution de la diffusivité thermique apparente. Leur position augmente
proportionnellement a I'épaisseur du substrat de méme que le rayon caractéristique ;"
La diffusivité thermique apparente évolue peu le long du profil et tend progressivement
vers la diffusivité thermique du substrat. Dans cette configuration, les rayons 7; et r,""
sont proches ce qui indique que la température observée en surface et affectée tant par la
réflexion de 1'onde incidente que la propagation de 1'onde thermique sous le substrat. En
photoréflexion, on peut considérer que la température est mesurée jusqu'a une distance
Tmax™3Urev. POUr s'assurer que la mesure n'est perturbée jusqu'a ce point par aucun effet
lié a la présence du substrat, il faut vérifier que :

i>%\/k(_RI6T(R)_| M%Hl—ﬂ}k(m} (3.1.27)

H H H

Dans le cas du systéme Ti/Or on obtient respectivement d>2,96u; et d>2,24u, et
pour le systetme Ti/Or d>2,94u; et d>2,83u;, ce qui est proche du rapport d/u=3
généralement indiqué.

L'analyse de la propagation d'une onde thermique dans un systéme
dépot/substrat, montre que la configuration classique utilisée en microscopie
photothermique pour caractériser les échantillons homogeénes et isotropes reste
pertinente pour étudier les systeémes dépdts/substrat. Les parameétres «;, o et &/&
influencent tous et de fagon différente I'évolution fréquentielle de la température de
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surface. Cependant, la bande passante "étroite" de l'instrument limite le champ
d'investigation. Ainsi lorsque le revétement est thermiquement mince, la diffusivité
thermique la plus élevée des deux milieux en présence est souvent la seule qui puisse
étre mesurée précisément. Les quelques exemples présentés dans le paragraphe suivant
montrent comment les phénomenes décrits ici aident a analyser et exploiter les mesures
par photoréflexion destinées a la caractérisation microscopique de revétements et/ou de
substrats.
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Figure 3.1.10 Evolution du déphasage de 1'¢lévation périodique de la température de surface, cas de
couches de nickel (an; = 23,5 mmz.s'l) et de titane (ar;= 2,7 mmz.s'l) sur substrat d'Or (ap =128 mmz.s'l).
Pour ces deux couples les coefficients de réflexion valent respectivement Ry;o ,= 0,2 et Ry, = 0,7. Les
10 courbes représentées correspondent a des épaisseurs de revétement croissantes variant avec un pas de
0,1 um entre 0,1 et 1pm. L'évolution des diffusivités apparentes déduites des profils de phase montre
I'établissement progressif d'un régime propagatif piloté par le substrat. La fréquence de modulation vaut
100 kHz.

II1.1.3 Application a la caractérisation de substrats et de revétements

Pour déterminer les  caractéristiques thermiques d'un  ensemble
revétement/substrat par microscopie photothermique, la méme démarche utilisée pour
caractériser les milieux homogenes et isotropes est adoptée. Elle consiste a réaliser pour
plusieurs fréquences de modulation des profils de 1'élévation périodique de température.
Une procédure d'optimisation type Levenberg-Marcquart permet ensuite d'identifier les
parameétres du modéle qui ajustent au mieux les évolutions théoriques simulées sur les
points expérimentaux [LI99,WAL99]. Les parametres d'ajustement sont cependant
nombreux (a;, @, &£/&, Ry, dimension des faisceaux, anisotropie du revétement +
parameétres expérimentaux) et examiner les résultats a 1'aide des relations simplifiées
établies précédemment permet d'évaluer la fiabilité de l'identification.
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111.1.3.1 Caractérisation d'un revétement mince Au-Pd et d'un grain de céramique

L'objectif de ces nouvelles mesures est de caractériser les grains de céramique
qui composent les barriéres thermiques. Constitué de Zircone, ce matériau présente la
particularité d'€tre transparent a la longueur d'onde du faisceau pompe, ce qui rend le
pompage optique inefficace. Un revétement opacifiant est donc nécessaire pour
absorber le flux lumineux. Pour que cette couche perturbe le moins possible la mesure
de la diffusivit¢ thermique du substrat, elle doit étre aussi mince et isolante que
possible. Ceci exclut les dépdts d’or qui sont fortement conducteurs, et qui, peu opaques
a la longueur d’onde du faisceau pompe, doivent &tre déposés sur une épaisseur
importante. Pour des raisons de disponibilité, on leur préfére ici un dépot Or/Palladium,
qui parait suffisamment opaque pour absorber le faisceau pompe sur une épaisseur de
60 nm, tout en étant a priori moins diffusif que 1’Or.

Le matériau que l'on souhaite caractériser est un silica de zirconium (ZrSiO,),
qui d’un cott plus faible que la zircone Yttriée (ZrO,+Y,03) est aussi supposé posséder
une conductivité thermique plus faible, et pourrait, a terme, remplacer cette derniére
comme constituant des barriéres thermiques pour aubes de turbine. Ce substrat étant a
priori isolant, il est essentiel pour mesurer précisément sa diffusivité thermique de bien
connaitre les caractéristiques du revétement. La procédure adoptée est la suivante. On
enrobe dans une méme résine les grains de ZrSiO4, et un barreau de Silice avant de
réaliser le dépdt. La diffusivité thermique de la silice est supposée connue et proche de
celle du second matériau (asi02 = 0.81 mmz.s'l). Ce matériau servira de substrat de
référence pour mesurer les caractéristiques du revétement. Compte tenu de la faible
épaisseur du dépot (= 60 nm) il n'est pas nécessaire de connaitre précisément son
épaisseur d qui n'intervient qu'a travers le parametre réduit k;d/k,. Une incertitude sur la
valeur du paramétre d se répercute cependant a priori sur le paramétre &;/¢;.
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Figure 4.1.13 Diffusivité thermique apparente déduite de la pente de la partie linéaire de profils de phase
de I’¢élévation périodique de température. On considére un milieu semi-infini sur lequel est déposé un
revétement mince d’épaisseur 64 nm du type dépot Au-Pd (oo = 25,7mm?s”, € = 19000 S.I.) et chauffé
par un faisceau gaussien dont rayon a e vaut lum. Les trois faisceaux de courbe sont calculés pour des
fréquences de modulation valant respectivement 1 MHz, 100 kHz et 10 kHz. On distingue les trois cas
extrémes pour lesquels pC,/pC; vaut 4, 1 et 0,25. Enfin, on observe une bonne correspondance entre les
diffusivités thermiques apparentes calculées a partir de la relation de dispersion (4.1.22) et représentées
par les symboles ¢, > et<], et celle déduite des profils de phase qui sont représentées en traits continus.
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Figure 3.1.11 Identification des propriétés thermiques d’un revétement de 60 nm d’AuPd déposé sur un
substrat de SiO, de diffusivité thermique 0,81 mm2.s-1. On trouve 0,,=25,7 mm?>s™: ge/en= 4,7,
1,~0,87um, d’ou pC,/pC~=0,8.
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Figure 3.1.14 Identification des propriétés thermiques d’un substrat de ZrSiO, en présence d’un
revétement de 60 nm d’AuPd de diffusivit¢ thermique supposée 25,7 mm’s'. On trouve
Osy=0,97 mm>*.s™"; &ev/Esur= 2,17, rg=lum.
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La figure 3.1.13 montre les mesures et l'ajustement réalisés dans le cas du
substrat de silice. Cet ajustement, en bon accord avec les résultats expérimentaux,
indique pour le revétement une diffusivité thermique @, ~25 mm’s”. Pour évaluer la
sensibilit¢ de cette mesure, les évolutions des vitesses de propagation des ondes
thermiques de surface ont été calculées dans différentes configurations. Ces simulations,
présentées sur la figure 3.1.12, indiquent que pour le revétement et la gamme de
fréquence utilisée et méme en présence d'un substrat possédant une faible effusivité
thermique (i.e. faible diffusivité thermique) 1'évolution fréquentielle de la vitesse de
propagation apparente dépend significativement de la diffusivité thermique du substrat
ainsi que de celle du revétement. En effet, dans le cas du substrat de silice, les
fréquences 27@yin €t 27wy, (cf. relation 3.1.21) correspondant aux valeurs identifiées
valent respectivement 80 kHz et 2 MHz, la plage de fréquence dans laquelle ont été
réalisées les mesures correspond a celle ou évolue la vitesse de propagation apparente.

Les conditions étant a priori favorables, le substrat de ZrSiO, a ét¢ analysé dans
les mémes conditions. Apres mesure et identification (cf. figure 3.1.14), on trouve pour
ce matériau une diffusivité thermique de 0,97mm?.s™.

111.1.3.2 Caractérisation de matrice de composites C/C-SiC

La matrice des composites C/C-SiC dont les fibres ont été ¢tudiées au

chapitre I1.2 est constituée de plusieurs phases présentant chacune un comportement
différent. Selon les proportions steechiométriques des composants en présence, on
trouve une part variable de carbone, de SiC voire de silicium résiduel. Ces trois phases
sont amorphes et donc thermiquement isotropes. Du fait des conditions particuliéres de
réalisation de la matrice, il est difficile de reproduire a I'échelle macroscopique ces
matériaux dont les propriétés sont mal connues et doivent étre mesurées in-situ. De
couleurs différentes, les phases peuvent étre distinguées au microscope optique, et
paraissent suffisamment étendues pour étre étudiées par photoréflexion. Cependant,
faute de signal photothermique, des mesures exploitables n'ont pu étre obtenues que
dans la phase de silicium résiduel. La diffusivité thermique de la phase de silicium
obtenue en utilisant le traitement indiquée au chapitre 1.1, vaut ¢s=26,4 mm”.s™.
Pour accroitre l'amplitude du signal photothermique, une solution consiste a déposer sur
I'échantillon un revétement opaque dont la réflectivité varie fortement avec la
température. Le revétement Au/Pd utilisé précédemment possédant des propriétés
favorables (JR/cT élevé, a peu élevée) pour la mesure de la diffusivité thermique de
substrats. Il est déposé dans les mémes conditions que précédemment a la surface du
composite qui a préalablement subi un polissage mécanique. Par ailleurs, en présence de
silicium, des porteurs sont parfois produits par effet photoélectrique. La présence du
revétement en surface évite toute perturbation du signal de photoréflexion par ce
phénomeéne. Cependant, la présence d'un dépdt opaque empéche maintenant de
distinguer les différentes phases. Pour les révéler, les faisceaux pompe et sonde sont
déplacés simultanément a la surface de 1'échantillon en laissant fixe leur position
relative (configuration imagerie). En présence d'un dépdt homogene d'épaisseur
constante, toute variation du signal photothermique ne peut étre attribuée qu’a une
modification des propriétés thermiques du substrat. Pour confiner au maximum l'onde
thermique, et distinguer les différentes zones avec la meilleure résolution possible la
fréquence de modulation est choisie aussi grande que possible (1 MHz).
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Figure 3.1.15 Evolution de I’amplitude et de la phase du signal de photoréflexion en mode imagerie
thermique entre deux torons de fibre en section transversale. La distance entre les faisceaux pompe et
sonde est nulle, la fréquence de modulation vaut 1 MHz. Cette mesure révele clairement les torons de
fibre (coupe longitudinale et transversale) ainsi que les deux zones matricielles (SiC et Si) présentes dans

ce composite riche en silicium.
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Figure 3.1.16 Simulation de 1'évolution de l'amplitude et de la phase du signal photothermique en
fonction des propriétés thermiques d'un substrat sur lequel est déposé 60 nm d'Au/Pd de diffusivité
thermique 25,7 mm”s”. La fréquence de modulation vaut 1 MHz et le rayon équivalent & e' des

faisceaux supposés gaussiens vaut 1 pm.
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Enfin, ne disposant pour l'instant d'aucune méthode permettant d'exploiter
quantitativement ce type de mesure, le balayage est réalisé avec un écartement nul entre
les deux faisceaux. Cette configuration, souvent adoptée par ailleurs [ING83,MAN94],
maximise I'amplitude du signal.

La figure 3.1.15 montre 1’évolution du signal photothermique lors d'un balayage

entre deux torons de fibres de carbone en coupe transversale d'un composite C/C-SiC
riche en Si. Dans ce matériau seules coexistent des phases de SiC et Si, puisque tout le
carbone de la matrice voire une partie des fibres sont consommés pour former le SiC.
La mesure délimite nettement les différentes régions du composite auxquelles sont
associés des niveaux d’amplitude et de phase du signal photothermique tres différents.
Les conditions expérimentales utilisées pour réaliser cette courbe permettent
difficilement une exploitation plus quantitative. En effet, méme si les caractéristiques du
revétement sont parfaitement connues, les simulations présentées sur la figure 3.1.16,
montrent qu'il est en général impossible de déterminer indépendamment les parametres
as et pCy/pC,. En outre, cette mesure est trés sensible a la dimension et a la forme des
faisceaux qui sont des parametres mal maitrisés. Qualitativement, des valeurs de phase
¢levée et d'amplitude faible du signal dans la phase de SiC, semble indiquer une
diffusivité thermique plus faible.
Les différentes régions étant clairement délimitées, 1'évolution fréquentielle des profils
d'¢lévation périodique de température est mesurée au centre de chacune d'entre elles.
L'exploitation des mesures a l'aide de l'algorithme d'optimisation et selon la méthode
présentée au paragraphe précédent permet de déterminer les propriétés thermiques
locales du substrat. Deux matériaux ont été testés tous deux riches en phase de Si, de
sorte que dans les deux cas, la plupart du carbone de la matrice est consommé pour
former le SiC. Aprés identification, on trouve pour la phase de SiC une diffusivité
thermique de 055,-c=6,3mm2.s'1 et pour la phase de Si résiduel as = 25 mm>.s”'. En
suivant ce protocole, on a pu accéder aux propriétés de la phase de SiC dans laquelle
aucun signal photothermique n'était observable et vérifier la valeur obtenue dans la
phase de Si résiduel en l'absence de dépot.

111.1.3.3. Caractérisation de dépots épais

Du fait du grand nombre de phénomenes qui interagissent, la caractérisation de
revétement "épais" est la configuration a priori la plus riche d'informations mais aussi,
celle pour laquelle les mesures sont les plus difficilement exploitables. Les mesures
présentées sur la figure 3.1.11 illustrent les difficultés qui surviennent lorsque la
longueur de diffusion thermique est comparable a I'épaisseur du dépot. Les échantillons
sont constitués ici de lame de silice ou de silicium sur lesquelles est déposé un
revétement de titane (d=lum). Le titane est réputé posséder une faible diffusivité
thermique de l'ordre de quelques mm”s”. Les deux cas présentés ici correspondent a
des configurations pour lesquelles les substrats sont estimés 10 fois plus et 10 fois
moins diffusifs que le revétement. La gamme de fréquence utilisée [10 kHz 1 MHz],
correspond pour cette épaisseur de revétement a une plage fréquentielle pour laquelle la
propagation n'est pas pilotée par un seul des deux milieux.

Toutes les tentatives d'identification automatique ainsi que les analyses
simplifiées ont échoué¢ a extraire des informations quantitatives et précises de ces
mesures, méme si les évolutions observées sont conformes a celles attendues pour ces
couples de matériaux (cf. figures 3.1.17). L'exploitation des résultats expérimentaux est
génée par la présence d'un bruit anormalement ¢levé. Ce phénoméne déja observé par
[GARO1] dans le cas de mesures par interférométrie d'onde thermique a ét¢ attribué a la
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rugosité a l'interface des deux matériaux. Cette explication peut signifier les artefacts
expérimentaux observés ici, dans la mesure ou les substrats n'ont subi aucune
préparation préalable et posseédent sans doute une rugosité significative au regard des
longueurs de diffusion thermiques haute fréquence dans le revétement.
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Figure 3.1.17.a Revétement de titane sur substrat de silicium.
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Figure 3.1.17.b Revétement de Titane sur un substrat de silice.

Figure 3.1.17 Evolution de I'élévation périodique de surface en fonction de la fréquence de modulation,
lors de mesures photothermiques réalisées sur des systémes dépots thermiquement "épais" sur substrat.

Cet exemple montre la difficulté liée a la caractérisation de dépdts "épais", mais
insuffisamment pour étre considérés comme homogenes au regard de la résolution
spatiale limit¢é du microscope photothermique. Dans cette configuration, des
phénomenes particuliers apparaissent révélateurs, non seulement du comportement des
deux milieux, mais aussi de celui de l'interface. Ils interviennent peu lorsque le
revétement est thermiquement mince.
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III.2 Analyse d'images photothermiques de milieux hétérogénes

Les méthodes présentées jusqu’a présent, reposent toutes sur la mesure et
I'analyse de I'¢lévation de température dans une région localisée. En présence de
milieux hétérogenes, on souhaiterait "imager" a l'aide d'une mesure unique le contraste
thermique entre les différentes régions, voire d'associer a chacune d'elle une donnée
quantitative liée & son comportement thermique. Dans ce paragraphe, on supposera que
les différentes régions du milieu sont isotropes et que les propriétés thermiques ne
varient que selon une unique direction X parallele & la surface libre. Pour cette
configuration, on cherche quelles sont les conditions expérimentales qui permettent une
exploitation simple et quantitative de mesures photothermiques. Sont abordés
successivement le cas des discontinuités (interface verticale entre deux milieux
homogenes), et le cas des milieux continiment hétérogeénes (matériaux a gradient de
propriétés).

I11.2.1 Cas des discontinuités - interface verticale

111.2.1.1 Choix d'une configuration expérimentale
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Figure 3.2.1 Evolution du signal photothermique en fonction des conditions expérimentales (fréquence
de modulation, taille de la source de chaleur r,, offset pompe/sonde) et de la diffusivité thermique du
milieu dans le cas d'un milieu homogéne isotrope.

Pour imager le contraste thermique a la surface d'un milieu hétérogéne, il est
d'usage de déplacer simultanément les faisceaux pompe et sonde a la surface de
I'échantillon en figeant leur position relative [GER00,LEP94]. Les variations du signal
photothermique entre les différentes positions occupées par les faisceaux sont
révélatrices non seulement du contraste thermique mais aussi optique du milieu. Ainsi,
en présence d'un matériau homogene et isotrope, 1'élévation périodique de température
est inversement proportionnelle a la conductivité thermique du milieu (cf. relation
2.1.1), tandis que la forme globale du champ de température dépend de deux parametres
adimensionnels r,/u et r/u (cf. figure 3.2.1). Par ailleurs, 1'amplitude du signal dépend
aussi des propriétés optiques locales (R,, dRy/CI), ce qui rend ce terme inexploitable
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faute d'une mesure absolue de la température de surface et de la puissance absorbée par
1'échantillon.

Lorsque la source de chaleur est tres étalée (r,/u>2), 'onde thermique générée se
propage de fagon unidimensionnelle (phase = —45°) en profondeur. Cette configuration
est a priori défavorable pour mettre en évidence des discontinuités perpendiculaires a la
surface de I'échantillon. En présence d'une source de chaleur concentrée (ro/u<0.1), la
diffusion de la chaleur est observable en surface, et la température de surface est peu
affectée par la dimension de la source, sauf a son voisinage immédiat. Entre ces deux
domaines, le champ de température en surface dépend fortement de l'extension de la
source de chaleur. Or, la volonté d'imager le contraste thermique avec une résolution
optimale impose l'utilisation d'une fréquence de modulation élevée (1-2MHz). Dans ce
cas, les conditions d'utilisation du microscope photothermique (ry= 1 pum,
1 mm*.s'<a<100 mm?.s™']) se situent précisément dans la région (0,2<ry/u<2), ou
I'élévation de température au droit de la source de chaleur dépend de I'ensemble des
parametres. Si la mesure des variations du signal photothermique dans cette
configuration offre un rapport signal/bruit optimal et une bonne sensibilit¢ a la
diffusivité thermique locale (cf. figure 3.1.2), sa mise en ceuvre est délicate. Elle
nécessite d'une part une maitrise parfaite des conditions expérimentales (taille et forme
des faisceaux ...), d'autre part, pour déduire la diffusivité thermique des variations du
signal de phase, il n'existe pas de relation analytique, et une courbe d'étalonnage
obtenue par simulation (cf. figure 3.1.2) doit étre utilisée. Enfin, établir des relations
simples permettant d'exploiter les effets observés en présence d'hétérogénéités semble
difficile.

Déplacer les faisceaux pompe et sonde avec un offset 4 non nul, permet de lever
la plupart de ces difficultés. A étant choisi suffisamment €levé pour s'affranchir des
effets de convolution, et le milieu étant supposé homogeéne au voisinage des deux
faisceaux, le déphasage ne dépend que de la diffusivité thermique locale. Celle ci peut
étre déduite de la relation :

a =i(éJ (3.2.1)

Cette approche qui consiste & mesurer la vitesse de propagation des ondes thermiques,
ne reste pour l'instant qu'une transposition des méthodes présentées au chapitre II.
Cependant, s'agissant de la caractérisation de milieux hétérogenes, une analyse doit étre
proposée pour tenir compte des perturbations produites par les ruptures d'impédance
thermique.

111.2.1.2 Cas d'une interface entre deux milieux

Pour traiter de facon simplifiée ce probléme, il semble intéressant d'utiliser les
relations établies au paragraphe III.1. Elles reposent sur I'hypothése que la surface
d'onde est plane, ce qui reste raisonnable pour la configuration expérimentale proposée
si la température est mesurée loin de la source de chaleur.

Pour simplifier plus encore l'analyse, on suppose que les faisceaux, distants de
4, sont alignés parallelement a la direction de balayage, elle-méme perpendiculaire a
l'interface entre les milieux 1 et 2. On désigne par x la distance entre le faisceau sonde et
cette discontinuité (cf. figure 3.2.2). Les distances x et A sont des grandeurs algébriques.
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Figure 3.2.2 Image thermique d'une interface. On appelle 4 la distance du faisceau pompe au faisceau
sonde, et x la distance de l'interface au faisceau sonde. La source de chaleur produit une onde thermique,
considérée plane loin du faisceau pompe, dont l'interaction avec la discontinuité thermique est détectée
par le faisceau sonde.

On suppose que loin de la source de chaleur 1'onde thermique o7; est plane, et que sa
propagation peut étre décrite en I'absence de discontinuité thermique par la relation :

ST (

It/ 'AU (3.2.2)

_1 .
sza(H j)\/;?“Xp( !

Pour déterminer I'élévation périodique de température o7 au droit du faisceau sonde,
deux cas doivent étre distingués. Ainsi, si les faisceaux pompe et sonde sont tous deux
situés dans le milieu i, on trouve :

oT(x)=— 1 Jexp| - Al [+ Rexp| - x4l || 3.23)

2‘91'(1 + ])\/E H, H;

ou R désigne le coefficient de réflexion thermique. Dans le cas ou les faisceaux sont
situés de part et d'autre de l'interface, le faisceau pompe étant placé dans le milieu 1, la
température o7 mesurée vaut :

6T(x)=—T;exp —M|A| exp —(1+j LN |x| (3.2.4)

2¢, (1+ jWnf K, oM

ou 7 désigne le coefficient de transmission thermique.

L'évolution du signal photothermique est différente selon que les faisceaux sont
situés du méme coté ou de part et d'autre de la discontinuité. Dans le premier cas, elle
montre "l'interférence" entre les ondes thermiques incidente et réfléchie par la
discontinuité, dont la mesure permet théoriquement (cf. paragraphe I11.1) de déterminer
la diffusivité thermique du milieu ainsi que le coefficient de réflexion R. Dans le second
cas, on observe que le déphasage décroit linéairement avec une pente :

dp_1_ 1 (3.2.5)
X My My
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qui indique donc la variation relative de la longueur de diffusion thermique entre les
deux milieux. La largeur de cette région est égale a la distance A entre la source et le
point ou est mesurée la température.

2

K(jm)

0 0
Y(um) X (um)

Figure 3.2.3 Evolution du champ de température périodique au passage de l'interface (X=0) entre un
milieu isolant (X<0, nickel) et un milieu conducteur (X>0, cuivre). La fréquence de modulation vaut
1MHz, le rayon a ¢”' du faisceau pompe supposé gaussien vaut 1 pm.

Ces relations certes simples reposent sur des hypothéses tres fortes (onde plane,
effets de convolution négligés). En condition réelle, 'onde thermique est produite par
une source de chaleur étendue axisymétrique et se propage de fagon tridimensionnelle.
Pour simuler 1'¢lévation périodique de température dans ce cas, un programme a été
développé permettant de traiter le cas de tout milieu stratifié dont les interfaces sont
perpendiculaires a la surface libre (cf. annexe IV). La source de chaleur produite par
pompage optique est supposée absorbée en surface et sa répartition énergétique P,
gaussienne.

La prise en compte rigourecuse des conditions expérimentales nécessiterait en
outre de tenir compte de la variation des propriétés optiques a la surface de I'échantillon.
En effet, d'une part la variation du coefficient de réflexion optique R,(x,y) modifie
l'efficacité du pompage optique et donc la répartition énergétique réelle de la source de
chaleur. D'autre part, pour tenir compte de la détection non ponctuelle de la température
par le faisceau sonde, il faut tenir compte de la variation du coefficient cRy/OT a la
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surface du milieu. L'¢lévation réelle o7 ... de température,en (x,y), lorsque le faisceau
pompe est focalisé en (X,,Y),) s'écrit :

ST ccnv, v X Yy ) = [[[1= Rl v) BT (x, v, )R (X =Y, —v v (3.2.6)

u,v

ou oT(x,y,u,v) désigne la solution de Green de 1'équation de diffusion de la chaleur dans
le milieu a gradient de propriété pour une source infinitésimale placée en (u,v). La
température détectée par le faisceau sonde s'écrit ensuite :

ST X Yo X0 Yy o[ [ o0, X, R (X Yo =y hixdy (3.2.7)
Xy

Les coefficients R, et dRy/OT étant souvent inconnus, et la réalisation du produit de
convolution 3.2.7 étant trop colteuse numériquement, seul a été pris en compte 1'effet
de 1'¢talement de la source de chaleur en supposant par ailleurs le coefficient R,
constant. La complexité de ces calculs montre la nécessité de conditions expérimentales
qui permettent une mesure robuste vis-a-vis de ces nombreux artefacts expérimentaux.

— 1D, A=-5um
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Figure 3.2.4 Comparaison entre les évolutions du signal de phase observés au passage d'un milieu isolant
(Nickel) dans un milieu conducteur (Cuivre) dans le cas d'une source de chaleur plane et dans le cas d'une
source de chaleur gaussienne axisymétrique approchant les conditions expérimentales réelles. La
fréquence de modulation vaut 1 MHz, le rayon gaussien & ¢”' de la source de chaleur axisymétrique vaut
I pm.

La figure 3.2.3 montre des simulations de I'évolution de la phase de 1'¢lévation
périodique de température a la traversée d'une interface séparant deux milieux qui
présentent un contraste thermique élevé (Nickel: an; = 23 mmz.s'l, Qcyivre= 112 rnmz.s'l,
R =0,3). De ces cartographies de température est reconstruite point a point la courbe
simulant le résultat d'un balayage dans la configuration expérimentale proposée (cf.
figure 3.2.4). On observe que la variation du déphasage mesuré loin de la source de
chaleur est tres significative au regard de celle attendue au droit de la source. Outre les
deux plateaux de phase qui indiquent les zones homogenes du milieu et desquels
peuvent étre déduites leurs diffusivité thermique respective, on retrouve une zone ou
I'évolution est quasi linéaire. La pente indique la variation relative de la longueur de
diffusion thermique conformément a la relation 3.2.5.

Cependant, on observe que les effets de convolution couplés a la diffusion
encore fortement tridimensionnelle de la chaleur rendent caduque 1'expression 3.2.3, qui
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minimise fortement 1'effet produit par la réflexion de l'onde thermique. Utiliser une
fréquence de modulation plus faible permettrait de s'affranchir au moins des effets de
convolution, mais des efforts de modélisation restent encore nécessaires, pour exploiter
pleinement ces mesures et mesurer en plus des diffusivités thermiques les coefficients
de réflexion R. Ces simulations préliminaires incitent néanmoins a réaliser les images
photothermiques avec un offset 4 non nul entre faisceaux, pour faciliter I'exploitation
des données expérimentales.

3.2.1.3 Cas des discontinuités thermiques

La grande sensibilité¢ de la photoréflexion permet de révéler des discontinuités
thermiques aussi petites que celle due a la présence de joints de grains dans un
polycristal [MAN94, FRA94]. Cependant, ces images restent souvent qualitatives, et il
reste a établir des relations simples pour associer a ces discontinuités un parametre
quantitatif qui décrit son comportement thermique. On associe le plus souvent a ces
interfaces une résistance thermique qui relie en régime statique le flux de chaleur qui
traverse l'interface au saut de température. Les coefficients de réflexion et de
transmission s'écrivent alors :

R= (3.2.8)
+1

R, W(l + j)g
1
Ry (1+ j)e

2

T

(3.2.9)

1+

ou on suppose ici que la résistance thermique sépare deux massifs posseédant les mémes
caractéristiques. La configuration expérimentale proposée précédemment semble
pertinente pour quantifier cette résistance thermique puisque la transmission de l'onde
thermique a travers l'interface est correctement observée lorsque les deux faisceaux sont
suffisamment écartés et placés de part et d'autre de la discontinuité. Dans ce cas, la
température mesurée est donnée en premicre approximation par la relation 3.2.4 qui
s'écrit dans le cas présent :

ST (x)=-T p —M|A|] (3.2.10)

1
26,1+ JNT ( “,

et ou le coefficient de transmission 7 est complexe. Ainsi en présence d'une
discontinuité de type résistance thermique, on doit observer un saut de phase qui vaut :

R’h—\/gg (3.2.11)
2+R, Wg

et reste donc compris dans l'intervalle [0 -45°]. La relation (3.2.11) montre en outre que
la résistance thermique ne peut étre identifiée indépendamment de l'effusivité thermique
du milieu.

arg(T ) =—tan
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Figure 3.2.5 Représentation d'une "discontinuité" thermique par une couche d'épaisseur finie, produisant
les mémes ondes thermiques réfléchies et transmises.

A nouveau, il est nécessaire de tester la pertinence d'une telle mesure en
condition réelle. En I'état, le programme mis au point ne permet pas de traiter le cas des
résistances thermiques. Cependant, on peut tenter de représenter cette discontinuité
comme une couche de trés faible épaisseur et possédant un comportement équivalent.

En régime harmonique, le comportement de la discontinuité est défini par les
coefficients de réflexion et de transmission thermique qui lui sont associés. Une couche
d'épaisseur finie est le siege de réflexions multiples, la partie transmise a chaque
interface contribue a former les ondes réfléchie et transmise (cf. figure 3.2.5).

R, = TR exp(—H—J2eJ (3.2.12)
1+ u'
1- R’ exp(— —= 2ej
7
1 1 b
T, = 7 exp[— *J ej (3.2.13)
1+ H
1-R* exp(— '2ej
7,

ou les coefficients R,T et 7" sont les coefficients de réflexion et de transmission du
milieu équivalent vers le milieu environnant :

r=t—¢ Tzz_g T'zz_g (3.2.14)
Ere Ere E're
Le calcul du rapport :
N\ R 1t i
ﬁ:Rexp( 1;,1 ej;t ”’\/’?2( +ik (3.2.15)
eq

montre l'incompatibilité entre les deux modeles. Sauf en définissant un coefficient de
réflexion R complexe, et méme pour une couche thermiquement mince qu'est censée
représenter une résistance thermique, les coefficients de réflexion et de transmission
thermiques ne peuvent étre égaux simultanément et dans une bande fréquentielle
importante. Traitant de la propagation des ondes thermiques, il faut donc s'interroger sur
la pertinence d'un modele type résistance thermique, & un parametre, pour décrire le
comportement dynamique d'une interface dont I'épaisseur est nécessairement non nulle.
En 1'état, il est impossible d'invalider cette approche sauf en observant a la traversée de
l'interface un déphasage supérieur a 45° que ne permet pas d'expliquer
I'expression 3.2.9.
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Par défaut, la discontinuité thermique est assimilée a une couche mince que
permet de traiter le programme. Des simulations sont ensuite réalisées pour évaluer
lI'influence de 1'étalement de la source de chaleur sur la mesure du saut de phase. La
figure 3.2.6 montre la variation de la phase du signal photothermique a I'approche d'une
couche verticale d'épaisseur 0,01 um caractérisée par les paramétres R=1 et e/u'=0,53,
et placée dans un milieu de type nickel (ay=23mm?.s™"). La présence de la discontinuité
se traduit par un saut de phase important de I'ordre de 70°. Lorsque 1'offset A est faible
la mesure au voisinage de l'interface est fortement affectée par 1'étalement de la source
de chaleur. Lorsque 4 est supérieur a 3r,, le saut de phase observé a la traversée de
l'interface, qui s'étend sur un intervalle A, est égal a celui indiqué par la relation 3.2.13.
A nouveau, ces simulations ne reproduisent pas fidélement les conditions
expérimentales dans lesquelles sont effectuées les mesures, puisque 1'é¢talement du
faisceau sonde n'est pas pris en compte. En pratique, il faut donc s'attendre a une
évolution lente du déphasage plutot qu'a un saut [LEP95]. Cependant, si 'offset A est
suffisant le saut de phase maximal observé doit rester le méme.
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Figure 3.2.6 Détermination du coefficient de transmission thermique d'une interface en mode imagerie
thermique. Le déphasage observé au passage d'un des deux faisceaux sur l'interface est 1ié aux paramétres
R et e/u’ de l'interface. Dans le cas présent, le milieu considéré est du nickel (0F23mm2.s'1, &19000 S.1.),
L'interface est caractérisée par les parameétres R=1 et e/u'=0,53 (I'épaisseur de la couche est 0,01pum). La
source de chaleur est supposée gaussienne (r,=1um).

Cette analyse met en avant le probléme du comportement qui doit étre attribué a
une "discontinuité¢" thermique. La notion de résistance thermique, définie en régime
statique, semble inadaptée en régime instationnaire pour modéliser le comportement
d'une couche de faible épaisseur au regard des autres dimensions caractéristiques.
Mesurer 1'évolution fréquentielle du déphasage a la traversée d'une interface doit
permettre de lever l'indétermination sur la modélisation a adopter. Ainsi, un déphasage
supérieur a 45° ne peut étre observé a la traversée d'une résistance thermique. Au
premier abord trés conceptuel, ce probléme est important compte tenu des nombreux
travaux qui traitent de la caractérisation d"'interface" au moyen de techniques en régime
modulé¢ [HORO02].
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I11.2.2 Caractérisation des milieux a gradient de propriétés

Les développements présentés dans le paragraphe précédent peuvent étre
¢tendus au cas des matériaux continlment hétérogénes (matériaux a gradient de
propriétés), dont la chaleur spécifique et la conductivité thermique varient selon une
direction parallele a la surface libre du milieu. La caractérisation des matériaux a
gradient de propriétés a déja été traitée a de nombreuses reprises, 1'objectif consistant le
plus souvent a mesurer I'évolution des propriétés thermiques dans 1'épaisseur de
'échantillon [ARA90,KRAO00,REI98]. Le choix d'une telle configuration est imposé par
la nécessité d'effectuer une mesure non destructive. Au contraire, en microscopie
photothermique il est souhaitable de visualiser le gradient de propriétés, de fagon a
réaliser d'autres analyses nécessitant I'emploi de méthodes plus invasives
(microdureté...), ou ne permettant pas une investigation en profondeur du matériau. Il
reste maintenant a proposer une approche permettant de mesurer les variations de
propriétés thermiques a la surface d'un échantillon sur des distances souvent inférieures
a la longueur de diffusion thermique associée a la mesure.

111.2.2.1 Propagation d'une onde thermique dans un milieu a gradient de propriétés

Faisceau de chauffage Milieu a gradient de propriétés

Onde thermique

r—
b 3

¢(x), k(x)

Figure 3.2.7 Expérience photothermique en régime modulé dans un milieu a gradient de propriétés.

Suivant la démarche adoptée jusqu'ici, on simplifie I'analyse en étudiant la
propagation unidimensionnelle d'une onde thermique parallelement au gradient de
propriété. Pour cela, il faut résoudre I'équation de diffusion de la chaleur :

i(k(x)%ﬂj_ jodx5T(x)=0 (3.2.15)

Les développements précédents montrent que les paramétres qui pilotent la diffusion de
la chaleur sont la longueur de diffusion thermique u(x) et ’effusivité thermique &x),
qu'il faut donc faire apparaitre dans I'équation 3.2.15. On obtient :

dzéT(x){(l du { ldg\dé‘T 2jéT(x):0 (3.2.16)
dx? k,udx gdx} dx H
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Ces deux parametres sont découplés puisqu'ils apparaissent dans des termes distincts.
En supposant dans un premier temps I’effusivité thermique & constante dans le milieu,
on peut effectuer le changement de variable proposé par [DRAMO0] :

u=j£Hd§) duzﬁ% (3.2.17)

qui aboutit a I'écriture suivante de I'équation de diffusion de la chaleur (3.2.16) :

d*oT(u)
du’

— j&*ST(u =0 (3.2.18)

dont la solution est analytique et s'écrit :

W(X}Aex{(u ,-)%}Bex{_(n ,—)%J (3.2.19)

A et B ne dépendent que des conditions aux limites du probléme et :

y(x):\/@ (3.2.20)

Le formalisme des ondes thermiques reste adapté pour analyser 1'élévation périodique
de température dans un milieu a gradient de propriétés. Les relations 3.2.19 et 3.2.20
montrent que la diffusion de la chaleur reste un phénomene propagatif dont la vitesse de
propagation ne dépend en tout point que de la diffusivité thermique locale :

‘Zlf(x): L[ (3.2.21)

Mx) Valx)

Cette propagation est aussi perturbée par les variations locales d’impédance thermique
(effusivité thermique), dont l'effet devient significatif (cf. 3.2.16) lorsque :

dR(x)_1

de
dx ¢dx

(3.2.22)

Cette condition traduit simplement qu'il est d'autant plus nécessaire de prendre en
compte les variations d'impédance thermique qu'elles sont brutales au regard de la
longueur caractéristique associée a la diffusion de la chaleur définie par le parametre u.
Pour atténuer leur effet, il faut donc utiliser une fréquence de modulation élevée. Dans
ces conditions, la relation 3.2.21 indique que la diffusivité thermique locale peut étre
déduite de la dérivée de la phase de 1'élévation périodique de température relevée le
long du gradient de propriété. Cette analyse repose cependant sur des hypothéses fortes
(propagation unidimensionnelle, source de chaleur infinitésimale), et il faut & nouveau
la valider dans des conditions plus proches de celles réalisées expérimentalement.
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Figure 3.2.8 Discrétisation d'un milieu continu & gradient de propriété et calcul de la conductivité
thermique et de la chaleur volumique dans chaque couche du milieu stratifié équivalent.
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Figure 3.2.9 Calcul de I’¢lévation périodique de température & la surface d’un milieu stratifi¢ dont les
variations de propriétés sont décrites figure 4.2.2, fréquence de modulation 500 kHz, rayon gaussien a
¢'=lum.

Aucune formulation analytique ne permet de calculer 1'élévation périodique de
température dans un milieu a gradient de propriétés en présence d'une source de chaleur
confinée. Pour résoudre ce probléme, une approche discréte a été adoptée qui consiste a
assimiler le milieu continlment hétérogéne a un milieu stratifié, homogene par
morceau, ou chaque couche est perpendiculaire a la surface du milieu (cf. figure 3.2.8).
La propagation de l'onde thermique est ensuite simulée au moyen du programme
mentionné au paragraphe I11.1 et qui est détaill¢ dans 'annexe IV.

La figure 3.2.9, montre le résultat d'un tel calcul dans le cas de la distribution de
propriétés présentée sur la figure 3.2.8. On observe que l'hétérogénéité du milieu
dissymétrise fortement le champ de température. La diffusion apparait naturellement
plus rapide dans la région ou la diffusivité thermique est la plus élevée, et ou le gradient
de phase est faible. Si l'influence de la variation de diffusivité thermique est manifeste,
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celui des variations d'impédance thermique est moins évident. La durée d'un tel calcul
étant trop importante pour envisager l'emploi d'un algorithme d'optimisation pour
identifier les différents paramétres du modele par ailleurs trés nombreux (propriétés
thermiques locales, parameétres expérimentaux ...), I'exploitation nécessite I'utilisation
préalable d'une approche simplifiée reposant par exemple sur la relation 3.2.21. Pour
valider cette dernic¢re dans des conditions proches des conditions expérimentales réelles
(diffusion tridimensionnelle de la chaleur, variation d'effusivité thermique, étalement de
la source de chaleur), le cas particulier de variations linéaires de la diffusivité thermique
est considére.

|:| —
16
20k
-40 - 14
B0 T
"E 12
E
-BD _ i)
i E
— iy =
= ook ;;; 2 10
P i m
T / él.f c=rcst =3
120 ;'".?,' _ =
F -—- ke =cst T
Fol b =
; ¥ — £=ost =
140 ! 2
f!k- ! b
|;}- h) —dofdz=10 £
180 g § doufdz=0,5 =
3 f —doufdz =075
i —dofdz=1
180
/ —dafdz= 1,5
/
-200 +
[ 1 1 | 1 | 1 | 1 1 | 2 1 | 1 | | 1 | 1 1 |
S5 4 3 2 40 01 2 3 4 5 4 4 3 -2 41 01 2 3 4 45
distance au point de chauffage (pm) distance au point de chauffage (pm)

Figure 3.2.10 Sur la gauche, phase de I'élévation périodique de température dans la direction du gradient
de diffusivité thermique pour une fréquence de modulation de 1 MHz. Le rayon gaussien de la source de
chaleur vaut 1 pm, la diffusivité thermique varie linéairement et vaut 0,1cm?.s™ au niveau de la source de
chaleur. Sur la droite, diffusivité thermique apparente calculée a partir de la pente locale de la phase.

La figure 3.2.10 montre 1'évolution de la phase de I’¢lévation périodique de
température simulé le long de directions ou la diffusivité thermique varie linéairement
ainsi que les diffusivités thermiques locales vraies et apparentes calculées a partir de la
relation 3.2.21. Les évolutions observées sont proches de celles prévues par une
approche unidimensionnelle en 1'absence de variations d'effusivité thermique. A haute
fréquence, cette mesure montre avant tout la diffusion de la chaleur. Cependant, on
observe que la présence d'effets de convolution importants reste préjudiciable et conduit
a des erreurs sur la diffusivité thermique apparente estimée au voisinage de la source de
chaleur bien supérieures a celles dues a l'utilisation de la relation approchée 3.2.21.
Enfin, il faut remarquer que la relation 3.2.21 ne fait apparaitre que la position X dans le
repére échantillon ou le gradient de phase est calculé, et non la position de la source de
chaleur. Cette relation reste donc valable pour analyser des profils de phase obtenus en
déplacant la source de chaleur plutdt que la sonde de température.
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111.2.2.2 Caractérisation en mode cartographie/imagerie
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Figure 3.2.11.a Profil de phase de I'élévation périodique de température le long d'un gradient de propriété
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Figure 3.2.11.b Propriétés thermiques théoriques et reconstruites le long d'un gradient de propriété.

Figure 3.2.11 Reconstruction du profil de diffusivité thermique le long d'un gradient de propriétés. Les
évolutions de la diffusivité thermique et de l'effusivité reproduisent celle attendues le long du profil de
diffusion dans un assemblage de nickel et de cuivre. La diffusivité thermique est calculée a partir de la
dérivée des profils phase mesurés selon le gradient de propriété. La fréquence de modulation utilisée vaut
1 MHz.

Pour valider cette méthode d'analyse, des simulations ont été réalisées reproduisant
les profils de température mesurés sur un assemblage de nickel et de cuivre a l'interface
desquels un gradient de propriétés est produit par interdiffusion des €léments. Les
concentrations Cc, et Cy; de chaque élément sont obtenues par un calcul de diffusion :

CN,.(X,z)% I-er CC,,(X,t)zé I+erf] —X— (3.2.23)

2Dt
erf(u):lfexp(—ﬁ)zz (3.2.24)
To

X
2Dt

\

ot D est le coefficient d’interdiffusion du couple nickel cuivre qui vaut 2.10°m%s™ a
700°C. Un calcul d’homogénéisation [BUD70,STR74] est ensuite réalisé pour estimer
les caractéristiques locales du milieu, a partir des propriétés de chaque constituant et des
concentrations locales. Ainsi, la chaleur volumique c(X) est obtenue au premier ordre
par une simple loi des mélanges :

dx)=fe X c”+(1—fcM(X )}Nl- (3.2.25)
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tandis que la conductivité thermique k(X) est solution de 1’équation :

-1 -1
2 1ke, 2 1ky
A A= =, ) = | =l 3.2.26
Je (3 3k ] ( Je {3 3k ] ( )

On adopte pour les simulations suivantes la distribution de propriétés présentée figure
6.2.11.b, qui correspond a un assemblage de nickel cuivre porté une heure a 700°C.

Le champ de température est ensuite simulé pour différentes positions de la
source de chaleur le long du gradient de propriétés. A partir de ces données, les profils
de température obtenus par déplacement de la source de chaleur plutdt que la sonde sont
reconstruits point par point (figure 3.2.11.a), puis la dérivée de la phase est calculée le
long de chacun de ces profils pour en déduire 1'évolution de la diffusivité locale
apparente (figure 3.2.11.b). Ces courbes sont superposées le long de la direction de
balayage pour reconstruire 1'évolution de la diffusivité thermique le long du gradient de
propriété. Compte tenu du peu de traitements nécessaires a l'analyse, l'accord entre
profils de diffusivité thermique théorique et reconstruit est trés satisfaisant. Plus que le
processus de reconstruction, la principale source d'erreur a pour origine 1'étalement de la
source de chaleur. Il faut donc multiplier le nombre d'acquisitions de facon a disposer
d'un nombre suffisant de données qui soient peu affectées par cet artefact.

Pour cette raison, il est intéressant d'analyser les milieux a gradient de propriétés
en adoptant la configuration utilisée pour réaliser des images photothermiques
(cf. paragraphe I11.2.1). En supposant l'offset A entre les faisceaux pompe et sonde
suffisamment grand, la relation 3.2.21 permet d’écrire :

XA 1 1 (3.2.27)

oX  ux+a) 4x)

ou X désigne la position du faisceau pompe a la surface de 1’échantillon, et ¢(X,A)
'évolution du signal de phase enregistré¢ lors d'un déplacement simultané des deux
faisceaux le long du gradient de propriétés. Cette relation, ne constitue que l'extension
au cas d'un milieu continlment hétérogéne de la relation 3.2.5. Les images
photothermiques d'un milieu a gradient de propriétés révelent donc les variations
relatives de longueur de "diffusion thermique" a la surface du milieu qui sont liées aux
variations de diffusivité thermique.

Les calculs réalisés précédemment dans le cas d'un profil de diffusion dans un
assemblage Nickel/Cuivre, peuvent étre utilisés ici pour valider cette nouvelle approche.
Apres reconstruction d'un profil de phase obtenu par déplacement simultané des deux
faisceaux puis dérivation, on obtient la courbe présentée sur la figure 3.2.12. Cette
évolution est trés proche de la variation relative de la longueur de diffusion thermique
vraie le long du trajet. L'écart entre les courbes théorique et reconstruite vient a nouveau
essentiellement de 1'étalement de la source de chaleur. Ainsi, on constate que réaliser
deux balayages, pour deux valeurs différentes 4 et A’ de l'offset entre faisceaux pompe
et sonde permet de diminuer I'écart. La variation relative de longueur de diffusion
thermique est alors calculée comme suit :

oplxA) oplxa) 4
ox  ax  ux+A) g(x+nA) (3:2:29)
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Il faut cependant noter que les deux approches présentées (cartographie,
imagerie) nécessitent toutes deux de dériver les données expérimentales, opération
réputée tres peu robuste du fait des bruits expérimentaux. Les informations extraites de
tels traitements sans précaution particulicre sont donc fortement bruitées. Les
informations susceptibles d'étre extraites de mesures photothermiques sur matériaux a
gradient de propriétés sont maintenant connues, il reste encore a proposer une mise en
ceuvre expérimentale pour les mesurer proprement.

— Théorique i
=— Reconstruit

. = 1 1
-15 -10 -5 ] 5
Position du faisceau pompe (um)

Figure 3.2.12 Profil de la variation de la longueur de diffusion thermique le long du gradient de
propriétés thermique reconstruit a partir de la mesure de la phase de 1’élévation périodique de température
en un point a offset AX = 4.8 um. la fréquence de modulation vaut 1 MHz.
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ITI.3 Conclusions et perspectives

La résolution spatiale élevée de la photoréflexion, se révele insuffisante pour
caractériser des objets de dimension micro voire nanométriques. Dans ce cas, les
modeles utilisés pour exploiter les mesures doivent prendre en compte les phénomenes
particuliers qui apparaissent lorsqu'une onde thermique se propage dans un milieu
hétérogene, et qui traduisent les perturbations produites par les ruptures d'impédance
thermique (i.e. effusivité thermique).

II1.3.1 Sur la caractérisation de milieux hétérogénes

Dans une premicre partie, les problémes liés a la caractérisation des revétements
ont ¢té abordés, apreés avoir exprimé les coefficients de réflexion et de transmission
d'une onde thermique faisant face a une rupture d'impédance thermique. Le principe
ainsi que des exemples d'application de la technique de Il'interférométrie d'onde
thermique sont présentés. Cette méthode, dédiée a la caractérisation de revétements,
consiste a observer a la surface d'un échantillon éclairé uniformément, la réflexion de
l'onde thermique qui se propage dans I'épaisseur et se réfléchit a l'interface
revétement/substrat. Cette analyse simple ne peut pourtant pas étre utilisée sur un
microscope photothermique dont la sensibilit¢ a I'élévation de température est trop
faible et dont la bande passante reste trop étroite. Des simulations du champ de
température produit lors d'une mesure par photoréflexion conventionnelle, ou la source
de chaleur est confinée sont réalisées. Elles montrent que la diffusion tridimensionnelle
de la chaleur est fortement perturbée par la présence d'hétérogénéités. Comme le
suggerent ces simulations, une relation de dispersion peut étre établie qui montre
l'existence d'ondes thermiques de surface lorsque le revétement est thermiquement
mince. Cette relation de dispersion permet d'exploiter sur toute la gamme fréquentielle
I'évolution des vitesses de propagation dans le cas ou la diffusivité thermique du
revétement est plus élevée que celle du substrat. Dans le cas contraire (revétement
faiblement diffusif), une analyse simplifiée est proposée pour évaluer les fréquences qui
délimitent les domaines ou la diffusion de la chaleur est pilotée par le revétement ou le
substrat. Toutes les relations établies doivent permettre de mieux évaluer les sensibilités
attendues aux différents parametres du systéme revétement/substrat ainsi que les
conditions expérimentales optimales pour réaliser ces expériences. Les applications
traitées concernent la caractérisation des céramiques qui constituent les barriéres
thermiques et la matrice céramique des composites C/C-SiC pour lesquels il est
nécessaire de déposer un revétement opacifiant. Des essais ont aussi été réalisés sur des
revétements thermiquement épais ils montrent la limite des modéles utilisés qui ne
traduisent pas correctement le comportement de l'interface revétement/substrat.

Les analyses proposées jusqu'ici restant tres locales, des relations sont établies
pour exploiter de facon plus quantitative les images thermiques réalisées par
photoréflexion. On montre, que des balayages réalisés avec une distance non nulle entre
faisceaux pompe et sonde permettent d'imager la diffusivité thermique a la surface
d'échantillons hétérogenes et les variations relatives de la longueur de diffusion
thermique dans le cas de matériaux a gradient de propriétés, et autorisent une mesure
des propriétés thermiques d'interfaces. L'analyse de ce dernier probléme montre par
ailleurs les limitations liées a la représentation d'une interface par une résistance
thermique, un modele & un parametre semblant a priori inadapté pour traiter les
problemes de diffusion de la chaleur en régime dynamique.
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I11.3.2 Perspectives — Validation expérimentale

Les analyses menées dans ce chapitre ouvrent des perspectives intéressantes en
terme de caractérisation de milieux hétérogenes, mais manquent cruellement de résultats
expérimentaux pour illustrer et valider ces résultats avant tout théoriques.

S'agissant des revétements, des essais plus nombreux doivent étre menés pour
proposer une analyse plus systématique reposant sur la mesure des vitesses de
propagation par balayage en fréquence et utilisation de la relation de dispersion, dans le
cas de revétements diffusifs. Se doter de moyens pour produire des dépoOts aux
caractéristiques maitrisées (épaisseur, propriétés thermiques) apparait aussi important
dans la perspective de la caractérisation de substrats pour lesquels la présence de
revétements opacifiants est nécessaire. Par ailleurs, la caractérisation des revétements
thermiquement épais et des interfaces n'est toujours pas traitée de fagon satisfaisante par
photoréflexion. Proposer un modéle d'interface (rugueuse, contact imparfait ...) est
aussi une perspective intéressante proche des besoins industriels concernant I'é¢tude des
dépots plasma type barriere thermique. Enfin, pour réaliser ces nouvelles mesures dans
des conditions expérimentales plus favorables, des développements instrumentaux sont
aussi a prévoir. Ainsi, il semble intéressant pour orienter la propagation des ondes
thermiques en surface ou en profondeur d'agir sur la répartition énergétique de la source
de chaleur a I'image des ultrasons laser, et produire par exemple une ligne de chaleur ou
une source tres étalée.

Une source de chaleur linéique serait intéressante dans le cadre de la
caractérisation de milieux hétérogeénes (a interface verticale) et a gradient de propriétés
de fagon a s'approcher au plus prés de la configuration expérimentale proposée.
Concernant cette thématique, des expériences sont actuellement menées pour valider la
démarche et les relations simplifiées présentées ici. La perspective et problématique la
plus intéressante reste la caractérisation des interfaces/discontinuités ou la
photoréflexion apparait comme un moyen unique pour valider ou mettre en échec, a une
échelle tres locale, la modélisation du comportement thermique d’une interface par une
résistance thermique dans le cas des problemes en régime dynamique.
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Réalisation d'un microscope photothermique interférométrique

IV.1 Réalisation d'un microscope photothermique interférométrique

Dans ce chapitre sont justifiées les raisons du choix d'un interférométre de
Nomarski comme systéme de détection d'un effet phothermique de nature mécanique.
L'architecture et les caractéristiques techniques du dispositif expérimental sont
présentées en détail ainsi que des résultats expérimentaux qui illustrent les différents
types de mesures qui peuvent étre réalisées.

IV.1.1 Mesure de déplacement, interférometre de Nomarski

Parmi les nombreuses techniques déja employées pour mesurer le déplacement
de la surface d'un échantillon durant une expérience photothermique, plusieurs critéres
justifient le choix d'un interférometre de Nomarski. Tout d'abord, le choix d'une mesure
sans contact impose l'utilisation d'une méthode optique. La photodéflexion qui ne
réalise pas une mesure directe du déplacement a été écartée. A été exclue la microscopie
confocale dont la sensibilité ne rivalise pas avec celle des techniques interférometriques.
Parmi ces derniéres, nous nous sommes orientés vers les architectures différenticlles
(interférometre compensé) qui permettent de s'affranchir naturellement des
perturbations extérieures comme les vibrations mécaniques ou les variations d'indice de
l'air. Les performances attendues pour ce type de dispositif sont remarquables puisqu'on
annonce en régime dynamique et pour des mesures exemptes de dérive thermique une
sensibilité picométrique avec une résolution spatiale microscopique [BOC95]. Enfin,
plusieurs réalisations montrent qu'il est possible d’effectuer une mesure photothermique
avec un interférométre de Nomarski [FANS7,HIR97,BOY03], dont l'essentiel des
composants sont déja présents sur les microscopes photothermiques de type
photoréflexion.

Figure 4.1.1 Schéma simplifié d'un interféromeétre de Nomarski (cf. objectif a contraste interférentiel).

Schématiquement un interférométre de Nomarski se compose d'un prisme de
Wollaston et d'une optique de focalisation (cf. figure 4.1.1). Le prisme divise le faisceau
lumineux incident en deux faisceaux de polarisations orthogonales déviés d'un angle
+ /2 par rapport a la direction du faisceau incident qui suit 1'axe optique du systéme.
On appelle o, angle de séparation du prisme de Wollaston. En outre, la traversée de
cette optique introduit un déphasage entre les faisceaux qui vaut :

$(2) = 27 2L @.1.1)
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ou A désigne la longueur d'onde du faisceau supposé monochromatique, et d, la
distance du faisceau incident a 1'axe du prisme de Wollaston. Les deux faisceaux, se
séparant au point focal de la lentille, sont focalisés a la surface de 1'échantillon a
incidence normale. La différence d'altitude 4k entre les deux points ou sont focalisés les
faisceaux introduit un déphasage supplémentaire. Apres réflexion, ils sont repris par
I'optique pour é€tre envoyés sur le prisme de Wollaston, ou ils se recombinent. Le
déphasage di a la différence des longueurs des chemins optiques suivis par les
faisceaux vaut finalement :

ad, +Ah
Ap =4 — (4.1.2)

Pour observer l'interférence des deux faisceaux, cet ensemble doit étre placé entre
polariseur et analyseur de fagon a produire une variation d'intensité lumineuse qui vaut :

I(¢): max min + max ;_Imin Sil’lA(p (413)

Les différences de marche autres que celles dues a la topographie de I'échantillon et a la
traversée du prisme de Wollaston sont négligées. En effet, les chemins suivis par les
faisceaux sont trés proches de sorte que les fluctuations d'indice de l'air perturbent trés
peu la mesure. En outre, la nature différentielle de l'interférométre minimise les
perturbations produites par les vibrations mécaniques auxquelles sont soumis le
dispositif et 'échantillon.

Durant les expériences de microscopie photothermique, la surface de
'échantillon s'éleve de facon instationnaire dans une région d'étendue limitée. Le

déplacement de la surface noté ., peut étre mesuré de fagon absolue si un seul des
faisceaux est focalisé au droit de la zone affectée par les phénoménes photothermiques.
Ce faisceau, désigné a présent par faisceau sonde, subit un déphasage supplémentaire :

?, =27”172 e’ (4.1.4)

par rapport au second faisceau dit de référence, et supposé focalisé au droit d'une région
immobile de l'échantillon. En supposant que l'amplitude du déplacement est petite
devant la longueur d'onde du faisceau sonde, la variation d'intensité en sortie de
l'interféromeétre s'écrit au premier ordre, d'apres la relation 4.1.3 :

Sl (A)= %27”5 e’ sin(Ag) (4.1.6)

La fluctuation d'intensit¢ en sortie de l'interférometre est donc, au premier ordre,
directement proportionnelle a I'élévation périodique locale de la surface de I'échantillon,
la sensibilité optimale au déplacement est obtenue pour Ag=t7/2, c'est-a-dire au point
d'inflexion de la frange d'interférence.
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Figure 4.1.2 Schéma de l'interférométre de Nomarski incorporé au microscope photothermique. (1) cube
séparateur de polarisation, (2) lame quart d'onde, (3) Prisme de Wollaston, (4) ensemble lentille
oculaire/lentille tube/objectif représentation simplifiée d'un microscope corrigé a 1'infini, (5) échantillon.

L'architecture de l'interférométre qui a été réalisée copie celle développée dans
[GLE94, HIR97] (cf. figure 4.1.2). Un microscope optique corrigé a l'infini,
schématiquement représenté¢ par deux singlets associés respectivement a la lentille de
tube et l'oculaire, est utilisé pour focaliser les faisceaux. En amont est placée une
lentille, dite oculaire, dont le plan focal image est conjugué avec le plan focal objet de la
lentille de tube. Elle remplace 'optique placée sur la sortie photo du microscope dont la
focale trop faible pose des problémes d'encombrement. Les angles de séparation
disponibles sur les objectifs a contraste interférentiel sont trop faibles et on leur préfére
un prisme de Wollaston spécifique et positionné dans le plan focal de la lentille

oculaire.

Une diode laser infra-rouge équipée d'une lentille de collimation est utilisée pour

produire un faisceau monochromatique, cohérent et parallele. Dans cette configuration,
la distance entre les points ou sont focalisés les faisceaux sonde et de référence vaut :

j;?CC

A= obj
tub

j;)CC

=CQw G

(4.1.7)

ou fopj, fub, foce SONt respectivement les distances focales de l'objectif, de la lentille tube

et de l'oculaire, et G désigne le grandissement du microscope.

En guise de polariseur et d'analyseur, un cube séparateur de polarisation est
placé derriere le laser suivi d'une lame quart d'onde orientée a 45° des directions de
polarisation du cube. Initialement rectiligne, la polarisation du faisceau devient

circulaire avant la traversée du prisme de Wollaston. Ce dernier n'ayant d'effet que sur

la polarisation, on s'assure ainsi que l'intensité des faisceaux dans chaque branche de
l'interféromeétre est strictement égale, et donc d'un contraste optimum. En l'absence de
toute différence de marche, la polarisation du faisceau redevient circulaire apres
recombinaison par le prisme de Wollaston. Aprés une nouvelle traversée de la lame
quart d'onde, la polarisation redevenue rectiligne a tourné¢ de 90° par rapport a sa
direction originelle et le faisceau est entierement dévié par le cube séparateur de
polarisation vers une photodiode qui mesure son intensité. L'ensemble cube séparateur
et lame quart d'onde est donc €quivalent & une configuration polariseur/analyseur

paralléle.

Le phénoméne qui est observé étant de nature instationnaire, il n'est pas
nécessaire d'ajouter de dispositif supplémentaire pour permettre un filtrage ultérieur du
signal. En outre, l'intégration de cet interféromeétre sur un microscope photothermique
de type photoréflexion, ne nécessite a priori que l'ajout du prisme de Wollaston.
Néanmoins quelques aménagements sont nécessaires pour optimiser les performances
globales. Ils sont justifiés dans le paragraphe suivant.
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Figure 4.1.3 Vue d'ensemble du microscope photothermique interférométrique.

(12)

(14)

Figure 4.1.4 Schéma complet du dispositif expérimental. (1) laser argon, (2) modulateur acousto-optique,
(3) sous-ensemble de mesure du flux réfléchi du faisceau pompe (lame A/2 + cube séparateur de
polarisation + lame A/4 + lentille + photodétecteur), (4) diode laser, (5) sous-ensemble de mesure du flux
réfléchi du faisceau sonde (cube séparateur de polarisation + lame A/4 + filtre + photodétecteur), (6)
systéme de mise en position du prisme de Wollaston (platine de translation micrométrique + actionneur
piézo-électrique + prisme de Wollaston), (7) lame dichroique, (8) miroir orientable, (9) lentille oculaire,
(10) microscope métallographique, (11) porte-échantillon, (platines de translation micrométriques
motorisées + actionneur piézo-¢électrique), (12) générateur de fonctions, (13) détection synchrone, (14)

|| [y E b
? giénd. fonction oo IEEE AN
) (6) (10)
@ | o (11)
I|I
T

ordinateur + cartes IEEE + carte d'acquisition analogique numérique (15) caméra CCD.
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IV.1.2 Description du dispositif expérimental

Pour construire un microscope photothermique et interférométrique trois
sous-ensembles doivent étre réalisés. Le premier permet la focalisation et le
positionnement du faisceau pompe a la surface de 1'échantillon. Le second réalise la
détection interférométrique du déplacement et la mesure de la variation du coefficient
de réflexion. Le troisieme englobe l'ensemble des instruments de mesure et les moyens
informatiques dédiés a la gestion de ces instruments, a I'automatisation de I'acquisition
et a l'archivage.

1V.1.2.1 Dispositif de chauffage, gestion du faisceau pompe

(1)

(13)

Figure 4.1.5 Schéma du dispositif de focalisation et de positionnement du faisceau pompe. (1) Laser Ar+,
(2) lentilles de focalisation, (3) modulateur acousto-optique, (4) lame A/2, (5) cube séparateur de
polarisation, (6)lame A/4, (7) optique de focalisation (microscope/objectif), (8) diaphragme, (9)
échantillon, (10) faisceau laser, (11) lame dichroique, (12) monture de miroir orientable et motorisée, (13)
générateur de fonctions.

Le faisceau pompe, de longueur d'onde 4,=514nm, est issu d'un laser a argon
ionis¢ fonctionnant en mode TEMO0O. Un modulateur acousto-optique piloté par un
générateur de fonction contrdle 1'évolution temporelle de l'intensit¢ du faisceau de
chauffage. Ce dernier est orienté par un miroir vers un microscope métallographique
pour étre focalisé a la surface de 1'échantillon. Pour balayer le spot du faisceau pompe
sur la surface de I'échantillon, la monture type "cardan" du miroir est équipée de deux
moteurs pas a pas. Ils permettent de gérer a distance et/ou de facon automatique les
mouvements du faisceau. Sur cette monture, I'axe de rotation du miroir passe en son
centre que l'on positionne au cercle oculaire du microscope aussi situé dans le plan focal
objet de la lentille oculaire. Cette disposition maximise I'excursion du spot a la surface
de I'échantillon et assure que ce dernier reste focalisé a incidence normale, ce qui
garantit une répartition énergétique axisymétrique de la source de chaleur.

En complément de ce dispositif minimal nécessaire a la gestion du faisceau
pompe, des €léments ont été ajoutés pour mesurer l'intensité du faisceau pompe apres
réflexion. Ce systéme, schématisé sur la figure 4.1.5, facilite le réglage "en aveugle" de
la focalisation du faisceau et permet de détecter en cours de mesure la présence de
défauts optiques comme des rayures, ou tout probléme de défocalisation. Pour améliorer
la stabilité a long terme de I'échantillon, une électronique a été congue pour asservir la
distance relative objectif/échantillon sur le maximum d'intensit¢ mesuré sur le
photodétecteur [TAIO3], a la fagon d'un systéme confocal. Enfin, ce dispositif rend la
polarisation du faisceau pompe circulaire avant réflexion. En présence d'un matériau
optiquement anisotrope, l'absorption du faisceau pompe est donc indépendante de
l'orientation des axes principaux d'anisotropie optique par rapport a la surface de
I'échantillon.
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Figure 4.1.6 Le microscope métallographique, systéme de visualisation de I'échantillon, et porte
échantillon.

Figure 4.1.7 Systeme de détection en configuration interférométrique.
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1V.1.2.2 Systeme de détection, combinaison de l'interférometre et du réflectometre

@) B8 @ )
(3]
N (1) ®) )
(8) (10}

Figure 4.1.8 Schéma du systéeme de détection du microscope photothermique et interférométrique
permettant la mesure de la variation de réflectivité et la variation d'altitude de la surface de I'échantillon.
(1) diode laser, (2) diaphragme, (3) cube séparateur de polarisation, (4) lame quart d'onde, (5)
objectif/optique de focalisation, (6) échantillon, (7) lentille de focalisation, (8) photodiode, (9) prisme de
Wollaston, (10) actionneur piezo-électrique, (11) filtre coloré.

Suivant les choix adoptés pour réaliser le microscope photothermique de type
photoréflexion, une diode laser infra-rouge est utilisée pour produire le faisceau sonde
(A4s = 780 nm), d'une puissance de 10 mW. A l'aller, le faisceau traverse un cube
séparateur de polarisation suivi d'une lame quart d'onde qui rend sa polarisation
circulaire. Le méme microscope métallographique mentionné précédemment focalise le
faisceau a la surface de 1'échantillon. Apres réflexion, il traverse a nouveau la lame A/4.
La polarisation redevenant rectiligne, a tourné de 90° par rapport a sa direction initiale.
Le cube séparateur de polarisation dévie alors le faisceau réfléchi vers une lentille qui le
focalise sur un photodétecteur. Un filtre est placé devant la photodiode pour éviter tout
retour du faisceau pompe sur cette photodiode. Le faisceau issu de la diode laser est
elliptique. En placant un diaphragme derriére cette derniére, on produit a la surface de
l'échantillon un spot d'intensité réduite mais dont la forme semble axisymétrique et
s'apparente a une tiche d'Airy. Comme préconis¢ par [POT94], le faisceau sonde reste
fixe durant la mesure. En configuration photoréflexion, il doit suivre strictement I'axe
optique du microscope pour étre focalisé a incidence normale, au centre du champ visé
au microscope.

3)

- — —— — —— — —
cercle oculaire

(6)

p

vers le microscope

Figure 4.1.9 Liaison entre les sous-ensembles de chauffage et de détection. L'encombrement de ce sous-
ensemble est donné par la distance focale de la lentille oculaire. Le prisme de Wollaston est placé dans le
plan focal de la lentille oculaire, la distance séparant les centres des miroirs orientable et dichroique doit
étre la méme que celle séparant le centre du miroir dichroique du prisme de Wollaston. (1) Prisme de
Wollaston, (2) miroir orientable motorisé, (3) faisceau pompe, (4) faisceau sonde, (5) miroir dichroique,
(6) lentille oculaire, (7) lumiére provenant de I'illuminateur du microscope.
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Pour transformer ce systéme en interférométre de Nomarski, un espace est
aménagé pour insérer un prisme de Wollaston, positionné rigoureusement a la focale de
la lentille oculaire. Notons que outre cette condition, la conjugaison stricte des optiques
du microscope (cf. figure 4.1.2) est nécessaire pour assurer une focalisation a incidence
normale des faisceaux ainsi que leur recombinaison apres réflexion. Une platine de
translation micrométrique couplée a un actionneur piézo-électrique permet de régler
finement le déphasage statique A¢ en agissant sur la distance d,, entre axe optique du
microscope et axe du prisme de Wollaston.

En configuration interférométrique, le plan focal de la lentille oculaire doit étre
occupé a la fois par le prisme de Wollaston, et par le miroir qui contrdle la mise en
position du faisceau pompe. Une lame dichroique réfléchissant le visible et transmettant
le proche infra-rouge, est donc intercalée entre le prisme de Wollaston et la lentille
oculaire a 45° de I'axe optique, afin de déporter le miroir orientable (cf. figure 4.1.5). La
distance focale de la lentille oculaire fixe l'encombrement de ce sous-ensemble
(Wollaston/miroir dichroique/miroir orientable/lentille oculaire).

1V.1.2.3 Traitement des signaux, automatisation du dispositif

Congu pour réaliser des mesures photothermiques en régime modulé, le
dispositif est équipé d'une détection synchrone d'une bande passante de 2 MHz pour
filtrer le signal périodique mesuré sur le photodétecteur avec un rapport signal/bruit
¢levé. Une carte d'acquisition analogique/numérique permet la mesure des composantes
continues des signaux issus des deux photodétecteurs mesurant 1'intensité des faisceaux
pompe et sonde apres réflexion. Une sortie analogique de cette carte fournit la tension
de commande de l'actionneur piézo-¢électrique assurant la mise en position au point
d'inflexion de la frange d'interférence. Enfin, pour réaliser des images photothermiques,
'échantillon est placé sur une table de translation XY motorisée possédant d'une
résolution de 0,1 pm.

Une interface utilisateur, développée dans l'environnement Labwindows/CVI,
guide l'opérateur durant les procédures de réglage, gére les communications du PC de
contrdle avec les différents instruments et assure l'acquisition et l'archivage des
données. La détection synchrone, le générateur de fonction et la table de translation XY
communiquent avec le PC via un bus IEEE 488.2, les cartes de commande des moteurs
pas-a-pas via le port parallele du PC. L'ensemble du dispositif expérimental, dont
l'architecture est détaillée dans ces trois paragraphes, est schématisé sur la figure 4.1.4.

1V.1.2.3 Caractérisation du dispositif expérimental

Pour mesurer le déplacement de la surface avec une sensibilité optimale, il faut
se positionner au point d'inflexion de la frange d'interférence. Le prisme de Wollaston,
est d'abord translaté sur toute la course offerte par l'actionneur piézo-¢lectrique pour
mesurer l'intensit¢ moyenne et l'amplitude des franges d'interférence. Le prisme est
ensuite déplacé dans l'autre sens jusqu'a atteindre l'intensité moyenne pour laquelle
Ag=#m2, en prenant garde au sens de la pente (montant/descendant). Le nombre de
niveaux de numérisation de la carte d'acquisition qui fournit la tension de commande est
limité. Pour décrire correctement le frange d'interférence, on oriente le prisme de
Wollaston par rapport a la direction de translation de fagon a décrire un minimum
d'alternance (ici 2,5). En supposant, "a tort", la réponse de l'actionneur linéaire et
compte tenu du nombre de niveaux de numérisation, l'incertitude sur Ag vaut
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approximativement /100, sans tenir compte des erreurs qui entachent la mesure des
intensités minimale et maximale.
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Figure 4.1.10 Orientation du prisme de Wollaston pour assurer un positionnement précis au point
d'inflexion de la frange d'interférence.

Pour qualifier le dispositif, il reste a évaluer l'amplitude des bruits
environnementaux en configuration photoréflexion et interférométrique. La figure
4.1.11 montre I'évolution de l'amplitude moyenne des "signaux" périodiques mesurés
avec la détection synchrone en fonction de la fréquence du signal de référence et en
I'absence de source de chaleur (constante de temps 500 ms). Le point faible du dispositif
semble étre la diode laser dont les fluctuations d'intensité produisent un bruit dont
I'amplitude est de loin supérieure a celle du bruit de photon. Ainsi en configuration
photoréflexion, on obtient pour un rapport signal/bruit de 1 une détectivité de 10™ sur la
mesure de AR/R. En configuration interférométrique la détectivité atteint quelques
picometres sur la mesure de la différence de marche, performances bien inférieures a
celles annoncées en supposant atteint le bruit de photon.

Les caractéristiques du systéme étant connues, il reste a présenter quelques
exemples de mesures photothermiques interférométriques réalisées dans des conditions
expérimentales variées pour tester les possibilités offertes par ce nouvel instrument.
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Figure 4.1.11 Evaluation des bruits environnementaux. L'amplitude représentée ici correspond au signal
mesuré en sortie de la détection synchrone lorsque le faisceau pompe est éteint, la constante de temps
vaut 500 ms. Le signal continu enregistré ici en configuration thermique vaut 4,2 V, en configuration
interférométrique l'amplitude des franges d'interférence vaut 2 V. Ces mesures indiquent une sensibilité
de l'ordre de 107 sur AR/R, et quelques picométres sur la mesure de la différence de marche.
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IV.1.3. Exemple de mesures photothermiques interférométriques
1V.1.3.1 Cartographie en régime harmonique

La figure 4.1.12 montre les cartographies d'amplitude et de phase de la
différence de marche périodique mesurées lors d'une expérience photothermique en
régime modulé réalisée sur un échantillon d'AIPdMn quasicristallin. Malgré l'intérét de
ce type de mesure, souligné par différents travaux théoriques [WEL9I], peu
d’exploitations ont été faites. Du fait de sa structure cristalline, cet échantillon est
"isotrope" thermiquement et mécaniquement pour la gamme de fréquence explorée
[DUQO2], ce qui explique la symétrie de la mesure autour de la source de chaleur.
L'évolution de la différence de marche est trés différente de celle de la température
mesurée en photoréflexion. Ainsi, On observe nettement la présence d'une cassure en
r~7,7um qui sépare deux régions ou l'atténuation décroit linéairement mais avec une
pente différente.
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Figure 4.1.12 Mesure de 1'¢1évation périodique a la surface d'un échantillon quasi cristallin d'Al-Pd-Mn
durant un essai photothermique en régime modulé, fréquence de modulation 100 kHz.

Par ailleurs, I'évolution du déphasage présente un minimum local en » = 5,9um
qui a déja été remarqué et exploité par [LEEOO] sur des mesures par photodéflexion
dans des conditions expérimentales différentes (milieu d'épaisseur fini, fréquence
moyenne ...). Son analyse consiste a relier la longueur caractéristique qu'est la longueur
de diffusion thermique a la position du minimum de phase a l'aide d'une relation
polynomiale dont les coefficients ont été déterminés a partir d'une base de données
simulées pour ses conditions expérimentales. Ces informations ne suffisent pas a
étendre son analyse au cas d'un milieu thermiquement épais qui nous concerne. Cette
approche n'en reste pas moins intéressante pour la suite, compte tenu de la présence des
deux points particuliers aussi mis en évidence sur notre mesure.

1V.1.3.2 Régime impulsionnel

Sur ce méme échantillon a été réalisé une série de mesures en appliquant une
source de chaleur dont I'évolution temporelle est une fonction porte et en enregistrant en
différents points de la surface la réponse transitoire du milieu. Ce type de mesure a déja
été réalisé par photodéflexion [ROTS88,LI90,BALI1]. A ce jour, la méthode
d'exploitation la plus simple de ces mesures a été proposée par [BEN9S]. Elle consiste a
exploiter les deux temps caractéristiques que sont le temps de montée Tpn. €t la
largeur de la réponse temporelle mesurée a mi-hauteur 7 spauzenr-
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Figure 4.1.13 Comparaison entre les évolutions temporelles du déplacement de la surface de I'échantillon
observées au droit de la source de chaleur et a 17 um de la source de chaleur. L'augmentation du temps de
montée et 1'évasement des courbes montrent un effet de diffusion de la chaleur piloté par la diffusivité
thermique du milieu.
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Figure 4.1.14 Temps caractéristiques de diffusion mesurés en configuration impulsionnelle sur le
microscope interférométrique, comparés aux valeurs expérimentales et simulations réalisées par [BEN98]
en photodéflexion. Le paramétre Ar® en abscisse est normalisé par la diffusivité thermique du milieu pour
faire apparaitre un temps caractéristique de diffusion. Les mesures initiales ont été¢ réalisées sur un
échantillon d’AsGa (atasga= 0,29 cmz.s'l), avec une source de chaleur impulsionnelle de 10ns "étendue"
(rg= 130 pm). Nos mesures, beaucoup plus locales ont été réalisées sur un échantillon d’AIPdMn dont la
diffusivité thermique identifiée vaut ici 0,42 mm’s”, la largeur de I’impulsion vaut 113 ps et la
dimension de la source de chaleur 1 pm.
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En effet, a une distance suffisante de la source de chaleur, et lorsque l'impulsion
est breve au regard du temps caractéristique de diffusion, ces deux parametres
augmentent proportionnellement au carré de la distance a la source de chaleur Ar (cf.
figure 4.1.14), la pente étant théoriquement proportionnelle a la diffusivité thermique du
milieu. Il faut rappeler ici l'expression de la solution de Green de 1'équation de diffusion
de la chaleur en régime impulsionnel [MAN95], qui justifie cette normalisation :

1 ’ Ar?
Y;mpulsionnel(r’t)z 2\/% X _4_CU (t) (7 1 8)

ou H(t) désigne la fonction de Heavyside.

Malgré des conditions expérimentales utilisées pour ces mesures (échantillon
AIPdMn peu diffusif, largeur d'impulsion 100 ms, taille de spot =1um) tres différentes
de celles adoptées par [BEN98] (échantillon AsGa : ause=29 mm’s’, largeur
d'impulsion 10 ns, taille de la source 130 um), on obtient un bon accord entre les
résultats expérimentaux. Pour cela, un offset a ét¢ appliqué en abscisse pour tenir
compte de I'extension différente de la source de chaleur, et I'axe des abscisses a été
normalisé par la diffusivité thermique du matériau. Cette analyse rapide indique pour
cet échantillon d'AIPdMn une diffusivité thermique de 0,42mm?”.s™', valeur proche de
celles trouvées dans la littérature [POP99,DUB00,LANO00,SWEO02].

1V.1.3.3 Balayage fréquentiel

De nombreux travaux montrent que mesurer 1'évolution fréquentielle de signaux
photothermiques est intéressant pour étudier, par exemple, les propriétés de milieux
hétérogenes. La figure 4.1.15 montre l'allure de I'évolution des signaux thermique et
interférométrique mesurés dans le cas d'un échantillon constitu¢ d'un substrat de
silicium sur lequel est dépos¢ un revétement de Titane de 1um. La température et la
différence de marche étant mesurées au droit de la source de chaleur, on observe des
évolutions tres différentes.

L'évolution du signal thermique est conforme a celle décrite a différentes
reprises [LEP94,LEP95,LEP96] et par ailleurs discutée au chapitre IV de ce mémoire. A
basse fréquence la propagation est tridimensionnelle (A¢g=0), a haute fréquence le
déphasage diminue pour atteindre théoriquement la valeur 45° qui traduit l'apparition
d'une propagation de nature unidimensionnelle. Autour de 20 kHz, le minimum local de
phase traduit la réflexion de l'onde thermique a l'interface revétement/substrat qui
affecte la température de surface. Il est plus difficile de distinguer ce phénoméne sur
I'évolution fréquentielle du signal interférométrique. En effet, sur cette méme plage
fréquentielle, 1'amplitude et la phase de la différence de marche varient de fagon plus
importante, ce qui peut masquer l'effet de la réflexion de I'onde thermique dont on ne
sait encore sous quelle forme il se manifeste sur ce type de mesure. Des modéles
doivent donc étre proposés pour effectuer une analyse plus approfondie de ces résultats.

Ces premicres mesures sont prometteuses quant a 'utilisation de la microscopie
photothermique interférométrique pour la caractérisation thermique voire thermo-
¢lastique des matériaux. En effet, ce dispositif permet de mesurer la réponse de
I'échantillon a une sollicitation photothermique avec une sensibilit¢ beaucoup plus
importante qu'en photoréflexion. Des différences de marche aussi faible que Spm ont pu
étre mesurées et I'amplitude maximale du signal interférométrique dépasse d'un ordre de
grandeur l'amplitude de celui mesuré par photoréflexion. De plus, ces mesures semblent
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aussi permettre d'accéder a la diffusivité thermique de milieux homogenes et isotropes
au moyen d'analyses simples (minimum de phase en régime harmonique, temps de
montée en régime impulsionnel). Il reste cependant a affiner ces résultats préliminaires
notamment en proposant des modeéles pour exploiter les mesures réalisées dans des
configurations plus complexes. Avant d'aborder ces problémes, il faut d'abord établir
dans le cas simple d'un matériau homogeéne et isotrope, quels sont les phénomeénes
physiques qui sont observés. Cette analyse doit établir quels parametres matériaux sont
susceptibles d'étre mesurés, de quelle manicre et avec quelles résolution et sensibilité.
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Figure 4.1.15 Evolution fréquentielle de 1'amplitude et de la phase des signaux périodiques mesurés en
configuration photoréflexion et interférométrique dans le cas d'un échantillon de silicium sur lequel est
déposé un revétement de titane de 1 pm. Les faisceaux pompe et sonde occupent la méme position. Les
évolutions représentées sont obtenues aprés un traitement des évolutions brutes pour soustraire le
déphasage et l'atténuation introduits par la traversée du modulateur acousto-optique. Le contour en
pointillé entoure le domaine fréquentiel ou la température de surface est affectée par la réflexion de I'onde
thermique a l'interface revétement/substrat.
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IV.2 Réponse thermo-¢élastique d'un milieu homogéne et isotrope

Dans ce paragraphe sont précisées les hypotheses et étapes du calcul qui permet
de simuler le champ de déplacement dans un milieu semi-infini homogene et isotrope
lors d'une expérience photothermique en régime modulé. Aprés analyse des champs de
température et de déplacement que produit cette sollicitation thermo-mécanique,
lI'influence des différents parameétres matériaux sur l'élévation périodique de la surface
sera analysée en détail. Ce travail permet d'évaluer les possibilités qu'offre la
microscopie  photothermique interférométrique en terme de caractérisation
thermo-¢lastique de milieux homogenes et isotropes.

g.z=0
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Figure 4.2.1 Solide soumis a une sollicitation photothermique en régime modulé, description du
probléme.

IV.2.1 Ecriture et résolution du probléme thermo-¢€lastique

Le calcul de la réponse thermo-¢lastique d'un milieu homogene et isotrope
soumis a une sollicitation photothermique en régime modulé a déja été présenté a de
nombreuses reprises. Dans ce paragraphe, ce probléme est d'abord résolu dans le cas
particulier d'un régime unidimensionnel, pour faire apparaitre les grandeurs physiques
qui pilotent le phénomene. Les champs de température et de déplacement produits dans
les conditions réelles des expériences de microscopie photothermique sont ensuite
simulés en résolvant numériquement le probléme thermo-¢élastique dont les
développements analytiques sont présentés en détail dans l'annexe 1.

1V.2.1.1 Réponse thermo-élastique en régime unidimensionnel
L'oscillation de la surface de 1'échantillon durant une mesure photothermique est
la conséquence de la dilatation du milieu sous l'effet de I'élévation périodique de

température o7. L'analyse de la réponse thermo-¢lastique nécessite donc au préalable de
connaitre ce champ de température, dont I'étude et 1'analyse font I'objet de la premiére
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partie de ce mémoire et qui sera dorénavant supposé connu. Pour calculer le champ de
déplacement périodique ou , il faut résoudre 1'équation de la dynamique :

o*ou —
pW:dZVG (42 1)

ou p est la masse volumique du milieu et o le tenseur des contraintes. Les contraintes
sont reliées au tenseur des déformations et a 1'¢lévation de température par la loi de
Hooke qui s'écrit dans le cas d'un milieu isotrope, et sous l'hypothése des petites
perturbations :

6 = A,t{e—aAT 1)1 -2 (e — aAT1) (4.2.2)

ou, 4; et g sont les coefficients de Lamé du milieu, & le coefficient de dilatation
thermique, 1 la matrice identité et :

s;%(grad(ﬁ }kgradT(ﬁ )) (4.2.3)
Ces deux équations conduisent a I'équation de Navier :

20+v) du  2(1+v)——

y7A Aii + grad(divu) — 5P P AT 5, gradT (4.2.4)

1-2v

ou E et vdésignent le module d"Young et le coefficient de Poisson qui peuvent s'écrire
en fonction de A; et 4. Pour calculer 1'¢1évation périodique de la surface du milieu, on
résout cette équation en tenant compte de la nature harmonique de 1'élévation de
température et du déplacement, ainsi que des conditions aux limites du probléme.

En régime unidimensionnel, le champ de température périodique o7 que produit
une source de chaleur harmonique uniformément répartie sur la surface libre du milieu
s'écrit :

zZ P €X 1_i_jZ
a ):5\/7?(1+j)up( Il ) (323

et I'équation de Navier devient :

826u
= kpu=m99L (4.2.6)

72 Oz
avec :

34, + 24, l+v
o =a (4.2.7)
A +2p 1-v

/ PO on
2o |27l 4
ki A2u (4.2.8)
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ki et A7 désignent respectivement les nombres d'onde des ondes acoustiques
longitudinales et transversales susceptibles de se propager dans le milieu a la pulsation
. Le champ de déplacement périodique du qui s'établit dans le milieu et solution de
1'équation de propagation 4.2.6 s'écrit comme la somme d'une onde propagative et d'une
"onde évanescente" :

Su=Aexpl- jk, Z)-kBexp(—%zj (4.2.9)

ou:

_mP
A= 7;7”[57/1'+kﬁu2 | (4.2.10)

et B dépend des conditions appliquées aux frontiéres du milieu. Dans le cas présent, on
suppose que la surface de 1'échantillon est libre d'effort, soit :

oz =0 00U _p 5T =0 4.2.11)
= 1z=0 aZ z=0
et qui conduit a la condition :
A 1+ o
A (R ) Y B v (4.2.12)

A+ 24,

Cette analyse fait apparaitre deux longueurs caractéristiques que sont la longueur de
diffusion thermique u et la longueur d'onde A4;, qu'il faut par ailleurs comparer a la
distance z qui sépare le point d'observation de la surface ou est imposée la source de
chaleur. Selon la valeur du paramétre uk;, on distingue deux comportements distincts.

Le domaine uk<<l, correspond a un régime "basse fréquence" pour lequel les
longueurs d'onde acoustiques sont trés grandes devant la distance caractéristique de
diffusion de la chaleur x4. Dans ce cas, le déplacement au voisinage de la source de
chaleur traduit uniquement la dilatation que produit 1'élévation périodique de
température associée au terme évanescent. Ce déplacement, peut étre calculé en
supposant le régime quasi-statique soit :

§u=mT6T(z)dz (4.2.13)

Ce phénomene n'est piloté que par la diffusivité thermique de 1'échantillon et est donc
atténué sur une méme distance caractéristique 4. On note au passage que 1'élévation de
la surface de 1'échantillon est proportionnelle au paramétre m/pC et suit une atténuation
en 1/f. Loin de cette région (z>>u), la propagation d'une onde acoustique longitudinale
de treés faible amplitude, mais non atténuée n'est plus masquée par la dilatation
quasi-statique de I'échantillon. Cette propagation, qui est pilotée par les caractéristiques
¢lastiques du milieu, n'est cependant pas observable au voisinage de la source de
chaleur, et la distance caractéristique sur laquelle elle se produit est supérieure de
plusieurs ordres de grandeur a la longueur de diffusion thermique u si bien qu'elle ne
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peut étre exploitée pour effectuer des mesures localisées. Ce régime basse fréquence est
rencontré et exploité sur les techniques dites photoacoustiques, aujourd'hui largement
utilisées en spectroscopie par exemple.

A trés haute fréquence, les longueurs d'ondes acoustiques deviennent
comparables voire supérieures a la longueur de diffusion thermique et le régime devient
dynamique. L'élévation périodique de la surface du milieu dépend du comportement
¢lastique de ce dernier via le terme wk; qui pilote l'atténuation de I'amplitude et
'évolution du déphasage. Cette génération d'ondes acoustiques a treés haute fréquence
par effet photothermique est aujourd'hui possible, grace a la mise au point de laser
produisant des impulsions lumineuses trés bréves. En outre, des détections type
photoréflexion ou interférométrique permettent aujourd'hui d'observer la propagation de
ces ondes ultrasonores [PER96,HURO00].

Pour les régimes basse fréquence ou haute fréquence, sur le théme des
techniques photoacoustiques ou des ultrasons laser, de nombreuses études théoriques
ont été produites pour appuyer les résultats expérimentaux issus de ces différentes
techniques. On dispose donc d'un grand nombre de travaux dans lesquels puiser pour
proposer une modélisation adaptée qui permet d'interpréter et d'analyser les mesures
réalisées en microscopie photothermique interférométrique.

1V.2.1.2 Résolution du probleme tridimensionnel

Le déplacement mesuré par microscopie photothermique interférométrique, est
produit par une source de chaleur confinée et modulée en intensité. Le déplacement en
tout point du milieu ne se réduit plus a sa seule composante verticale. Cependant, en
présence d'un milieu homogene isotrope et d'une source de chaleur axisymétrique, ce
probléme est a symétrie de révolution et seules les deux composantes verticales du.(7,z)
et radiale ou,(r,z) du déplacement doivent étre calculées. Le détail des développements
analytiques nécessaires a la résolution de ce probléme thermo-¢élastique est rappelé dans
'"Annexe I, mais aussi développé dans les références [SEV96,GIL97,FRAN94 ...]. Pour
résoudre 1'équation de Navier 4.2.4, une décomposition classique du champ de
déplacement en deux champs potentiel et potentiel vecteur est d'abord réalisée. On fait
apparaitre deux fonctions ¢(7,z) et y(r,z) telles que :

)zégo(r,z) at//(r,z)

or 0z

)z‘a(”(g?z) ourz) 4014

"o

Ur (r,z uz(r,z

de sorte que l'équation différentielle vectorielle de Navier se décompose en deux
équations scalaires en ¢(7,z) et y(r,z),

k=0 (4.2.15)
.

A@+ki p=mST Ay
ou:

k. =\/% =2ﬂ¢—” (4.2.18)

désigne le nombre d'onde des ondes acoustiques de cisaillement qui se propagent dans
le milieu a la pulsation @. Ces deux équations différentielles ne sont couplées qu'a
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travers les conditions aux limites imposées aux frontiéres du milieu. On suppose
toujours que la surface est libre d'effort, et que la perturbation thermo-élastique est
confinée au voisinage de la source de chaleur.

i
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15 [T £=1MI

10
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u(nt) u(ui')

Figure 4.2.2 Mise en évidence des poles dans le spectre de la fonction a intégrer. Cas d'un échantillon de

type nickel & 1 MHz, le nombre d'onde 2 m/ associé au champ évanescent vaut ~2.10° & comparer aux

nombres d'onde associés aux ondes acoustiques de 1'ordre de 100.

De méme que le champ de température, l'expression analytique du champ de
déplacement est obtenue dans l'espace de Hankel (cf. Annexe I). La résolution du
probléme se conclut par une transformation de Hankel inverse numérique de cette
expression analytique. Pour cela, la méthode présentée au paragraphe II.1 ne peut étre
utilisée sans précaution. En effet, le spectre des fonctions ou.(r,z) et ou,(r,z) fait
apparaitre au dénominateur I'équation de Rayleigh :

(4} k-4 i —4mu? Rrut e Jowut -kt J0 (4.2.18)

qui possede trois racines qui correspondent respectivement aux nombres d'ondes des
ondes acoustiques longitudinale, transversale et de Rayleigh qui se propagent dans le
milieu a la pulsation @. Le spectre spatial du champ de déplacement présente trois
singularités qui possedent un sens physique fort et qui doivent donc étre intégrées avec
soin.

Pour cela, l'algorithme réalisant la transformation de Hankel numérique est
modifié. Dans une premicre étape, on place les poles 2zk; et 2k, dont on connait
l'expression analytique ainsi que le pole associé a 1'onde de Rayleigh dont la valeur est
indiquée en premiere approximation par l'approximation de Viktorov puis calculée plus
précisément par dichotomie. Trois sous-domaines d'intégration sont constitué¢s autour de
ces valeurs, sur lesquelles on teste la convergence de l'intégration en itérant sur le
nombre de points d'intégration. Sur le reste du domaine d'intégration, le calcul est
réalisé en utilisant la procédure présentée au paragraphe II.1.

En prenant en compte la présence de ces poles, on supprime les problémes
numériques rencontrés notamment lors de simulations réalisées a fréquence de
modulation élevée. En effet, si a fréquence moyenne, les poles sont situés prés de
l'origine et sont ¢éloignés du premier point d'intégration qui apparait lorsqu'on utilise la
méthode d'intégration conventionnelle (cf. figure 4.2.2), a haute fréquence ils se
décalent vers la borne supérieure du domaine d'intégration, marquant de ce fait la
transition vers un régime dynamique ou ils doivent étre pris en compte. Cette méthode,
bien que sommaire, suffit a rendre plus robustes les simulations du déplacement mesuré
en microscopie photothermique interférométrique, mais n'a pas été testé pour traiter le
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cas des régimes hautes fréquence. Pour un traitement plus rigoureux de ces problémes,
on peut envisager l'utilisation d'une intégration par la méthode des résidus ou encore, la
mise en ceuvre de méthodes numériques plus évoluées telle que proposée par [GEO99].

La modélisation adoptée ici ne fait aucune hypothése sur la nature quasi-statique
ou dynamique du probléme. Seul a ét¢ supposé un couplage faible entre 1'équation de la
chaleur et I'équation de la dynamique, hypothése par ailleurs justifiée par [GIL97] pour
les régimes basse et moyenne fréquence.

1V.2.1.3 Analyse des champs de température et de déplacement

1
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Figure 4.2.3 Comparaison entre la forme du champ de déplacement périodique et l'évolution de
I'élévation périodique de température a la surface d'un milieu de type nickel (on;=23 mm’s™,
f=500kHz, r,=1 pm, u = 3,83 pm). Sont représentés sur I'axe supérieur les amplitudes normalisées du
déplacement hors-plan et de la température, ainsi que I'amplitude du déplacement radial normalisé par la
valeur maximale du déplacement hors-plan.

La figure 4.2.3 montre les évolutions simulées de l'atténuation et du déphasage
de 1'élévation périodique de température ainsi que du déplacement périodique a la
surface d'un milieu semi-infini de type nickel (e=23mm’s”, £=500 kHz, rg=lpm,
4=3,83um). Ce premier calcul, montre que la zone affectée par la perturbation
thermo-¢lastique est beaucoup plus étendue que la région dans laquelle est confinée
I'onde thermique. On remarque que 1’allure générale des profils d’atténuation et de
phase du déplacement périodique est trés différente de I'évolution de 1'élévation
périodique de température. Si au voisinage de la source de chaleur ou se propage I'onde
thermique, les évolutions du déphasage des composantes verticale et radiale du
déplacement sont quasi-linéaires, ces €évolutions sont ensuite suivies de minima locaux
et de paliers caractéristiques du champ de déplacement et déja observés
expérimentalement. Enfin, compte tenu des paramétres de simulation adoptés on peut
s'attendre a un régime quasi-statique basse fréquence pour lequel la relation 4.2.13
semble constituer une bonne approximation de 1'élévation périodique de la surface du
milieu. Apreés calcul, les champs de déplacement et de température en volume
(cf. figures 4.2.4, 4.2.5 et 4.2.6), on observe que cette relation ne permet absolument pas
de décrire 1'¢lévation périodique de la surface de I'échantillon. Cet écart montre
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I'importance de la prise en compte du caractére tridimensionnel de la perturbation
thermo-¢lastique. On observe que, dans le volume le déplacement s'oriente
préférentiellement radialement par rapport a la source de chaleur sauf a son voisinage
ou une composante orthoradiale apparait vraisemblablement pour vérifier la condition
de bord libre.

Alfténuation Uz (dB) 0 Phase Uz (")

100

50

0 5 10 15 0 . 5 10 15
r (um) r (um)

Figure 4.2.4 Champ de I'atténuation et de la phase du déplacement vertical dans I'épaisseur d'un milieu de
diffusivité thermique 0,55 mmz.s—l,f= 100 kHz, r, = 0,9 um, 2 = 1,32 pm.
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Figure 4.2.5 Champ de l'atténuation et de la phase du déplacement radial dans 1'épaisseur d'un milieu de
diffusivité thermique 0,55 mm’s-1, f = 100 kHz, re = 0,9 um. L'amplitude du déplacement radial
l'atténuation représentée est normalisée par I'amplitude maximale du déplacement vertical.
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Figure 4.2.6 Atténuation de la composante "radiale" et orthoradiale du déplacement au sein d'un
échantillon de diffusivité thermique 0,55 mm®s™ (f = 100 kHz, re = 0,9um). La composante radiale
correspond a la projection du vecteur déplacement sur le rayon vecteur ayant pour origine le point de
coordonnée (0,0).

Enfin, ce calcul fait apparaitre que la résolution de la mesure en volume est
beaucoup plus faible que celle espérée en observant la seule atténuation de la
composante verticale du déplacement a la surface du milieu [CRE98]. En réalité, en
surface, la résolution est fixée par la composante radiale du déplacement, tandis qu'en
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profondeur la composante verticale s'atténue beaucoup plus lentement qu'en surface.
Certes cette description est trés qualitative, mais il semble difficile de décrire
simplement le champ de déplacement périodique observé lors dune expérience
photothermique en régime modulé dont on s'apercoit qu'il est fortement tridimensionnel.
Dans la gamme de fréquence explorée sur le dispositif, il est difficile d'atteindre le
régime dynamique ou une sensibilit¢é aux paramétres élastiques peut apparaitre.
Néanmoins, il est nécessaire de valider et de préciser les conditions de 1'hypothese d'un
régime quasi-statique. Dans le cas contraire, il faut évaluer plus précisément l'influence
respective des divers parameétres thermo-¢€lastiques qui sont isolés lors de la résolution
du probleme thermo-¢€lastique, et mener une analyse de sensibilité plus fine.

IV.2.2 Analyse de sensibilité aux parametres matériaux et expérimentaux

Le role exact de certains paramétres matériaux et expérimentaux est simple a
¢tablir. Ainsi, a l'examen de 1'équation de Navier et des relations établies dans
l'annexe I, il apparait que I’amplitude des déplacements périodiques est proportionnelle
a la puissance lumineuse incidente ainsi qu'au paramétre m. En régime quasi statique, on
peut par ailleurs supposer que l'amplitude est inversement proportionnelle a la chaleur
spécifique du milieu. On ne s'attardera pas plus longtemps sur ces parametres dont
dépend l'amplitude du déplacement. En effet, pour les mémes raisons qu'en
photoréflexion, il semble difficile d'exploiter quantitativement ce terme qui dépend
outre des parametres matériaux de multiples parameétres expérimentaux mal connus. En
revanche, il faut s'intéresser aux parametres qui contrdlent 1'évolution du champ de
déplacement surfacique (i.e. atténuation et déphasage). En présence d'un milieu semi-
infini homogene et isotrope, I'écriture du probléme thermo-élastique montre que le
champ de déplacement ne dépend que de trois parametres homogeénes a une longueur
que sont la longueur de diffusion thermique, la dimension de la source de chaleur, ainsi
que les longueurs des ondes acoustiques longitudinale et transversale qui se propagent
dans le milieu a la fréquence de modulation f.

Le rdle de la longueur de diffusion thermique et de la dimension de la source de
chaleur est simple a établir puisque ces paramétres controlent tous deux la forme et
l'extension du champ de température a l'origine de la perturbation thermo-élastique
observée. L'analyse unidimensionnelle indique par ailleurs qu'il faut distinguer la zone
de champ proche acoustique ou les parametres €lastiques ont une influence négligeable
du champ lointain, et de fagon similaire, les domaines haute et basse fréquence marqués
respectivement par 1'absence et la présence de phénoménes dynamiques. Pour effectuer
cette distinction, on choisit de normaliser les distances par la longueur de diffusion
thermique dans le milieu, paramétre qui controle l'extension de la "sollicitation"
appliquée au milieu. La dimension de la source de chaleur étant un paramétre
expérimental figé, on doit faire apparaitre de cette facon le role des autres parametres
matériaux.
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—

Figure 4.2.7 Influence de la diffusivité thermique sur la position du minimum de phase et du point de
cassure des profils d’atténuation de ’amplitude du déplacement périodique. On constate que celle-ci
dépend essentiellement du rapport u/r,, et que lorsque la longueur de diffusion thermique est grande la
position de ces deux points est proportionnelle a la longueur de diffusion thermique.
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Figure 4.2.8 Influence de la diffusivité thermique sur la pente apparente des profils d’atténuation. On
constate que la premicre asymptote dépend essentiellement du rapport u/r,. L’évolution suivit par
seconde est plus aléatoire et dépend de fagon plus sensible des propriétés élastiques du milieu lorsque
celui-ci est fortement diffusif.
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1V.2.2.1 Influence des parametres thermiques
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Figure 4.2.9 Profils de l'atténuation et de la phase de 1'élévation périodique de température a la surface
d'un milieu de diffusivité thermique o =23 mm”.s™ durant une mesure photothermique en régime modulé
(f=100 kHz, r,= 1 um). Des longueurs caractéristiques peuvent étre déduites de la mesure de la position
du point de cassure sur le profil d'atténuation et du minium de phase, ainsi que de la mesure des pentes
des deux portions linéaires des profils d'atténuation.

Les premicres simulations réalisées montrent qu'au voisinage de la source de
chaleur, le champ de déplacement ne dépend que de la forme du champ de température
c’est-a-dire de la longueur de diffusion thermique u et de I'extension de la source de
chaleur. Déterminer la diffusivité thermique revient donc a mesurer une longueur
caractérisitique qui peut étre ramenée au parametre . Or, les simulations font ressortir
deux points particuliers que sont les minimums locaux relevés sur les profils du
déphasage et une cassure nette sur 1'évolution de l'atténuation de I'¢lévation périodique
de la surface du milieu. Enfin, sur ce dernier, on distingue deux portions ou I'évolution
est quasi-linéaire, et dont la pente est sans doute reliée a la longueur de diffusion
thermique u. Plusieurs simulations ont été réalisées soit dans des conditions similaires a
celles réalisées sur le dispositif (10 kHz</<2MHz, r,=1um) et pour des milieux de
caractéristiques variées, soit pour un milieu donné et en modifiant la valeur des
parametres r, et f. Pour chacune de ces simulations, ont ét¢ relevées les valeurs des
pentes des portions linéaires des profils d'atténuation ainsi que la position des deux
points particuliers. La figure 4.2.7 récapitule ces résultats. On observe que toutes les
valeurs relevées sont comprises dans un faisceau dont 1'évolution dépend du paramétre
u/rq, paramétre qui, comme en photoréflexion, caractérise l'extension de la source de
chaleur (i.e. effet de convolution) par rapport a celle du phénomeéne mesuré. La largeur
de ce faisceau est due aux erreurs de reconstruction ou de relevé des pentes des
positions. Ces courbes montrent que lorsque la source de chaleur est concentrée
(i.e. r¢ <u/2), la position du minimum de phase [LEEOO] et de la cassure des profils
d’atténuation par rapport a la source de chaleur sont données respectivement par les
relations :

ro~ 4,51 Fat® 5,51 (4.2.20)

De méme, lorsque r,<u/2 les pentes des deux portions des profils d'atténuation valent :

r<rar: Qatt 94 42.21)
or u

o Qatt, 3.1 (4.2.22)
or u
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L’utilisation de ces relations "empiriques" offre un moyen simple pour déduire
la diffusivité¢ thermique d'un milieu thermiquement et mécaniquement isotrope de la
mesure de 1'élévation périodique de sa surface durant une expérience photothermique en
régime modulé. Compte tenu de la dispersion observée sur la figure 4.2.7, on estime a
moins de 10 % l'incertitude sur la diffusivité thermique identifiée due aux erreurs de
reconstruction si on se place dans les conditions ou les effets de convolution perturbent
peu la mesure (i.e. u/rge>2). On note que si cette mesure est moins résolue que la mesure
du champ de température par photoréflexion, elle s'avére beaucoup moins sensible que
cette derniere aux effets de convolution. En effet, en photoréflexion, lorsque r/u=2, le
champ de température observé en surface ne dépend plus de la diffusivité thermique
puisque l'onde thermique se propage de facon unidimensionnelle en volume (cf.
chapitre III). Cette technique semble donc bien adaptée a la mesure des faibles
longueurs de diffusion thermique (i.e. matériaux isolants). Dans des conditions
expérimentales usuelles, ou on cherche a accroitre la résolution spatiale de la mesure, la
taille de source de chaleur devient comparable a la longueur de diffusion thermique (i.e.
u<2rg), 1l devient important de prendre en compte les effets de convolution faute de
quoi la diffusivité sera surestimée. Enfin, on peut noter sur la figure 4.2.7, que les
positions du minimum de phase et de la cassure relevées dans le cas des milieux
possédant une diffusivité thermique élevée (i.e. Or et Argent) s'écartent sensiblement
des positions qu'indiquent les relations (4.2.21) et (4.2.22). Or dans ce cas le rapport
longueur de diffusion thermique sur longueur d'onde acoustique est proche de 10 % et
on peut suspecter la présence de phénoménes dynamiques qui dépendent des
caractéristiques ¢élastiques du milieu et perturbent la mesure de la diffusivité thermique.
Pour évaluer l'importance de cette perturbation, mais aussi dans quelle condition elle
devient suffisamment significative pour permettre une mesure des parametres
¢lastiques, une analyse de sensibilité plus fine doit étre menée.

1V.2.2.2 Influence des parametres élastiques - Analyse de sensibilite
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Figure 4.2.10 Domaine d'incertitude associé a une régression linéaire et régression linéaire au sens des
moindres carrés. Sont reportés les domaines encadrant les points "expérimentaux" déduits des domaines
d'incertitude.

Lorsque l'effet de certains paramétres expérimentaux sur les données
expérimentales est difficile a évaluer, une démarche systématique permet de quantifier
la sensibilité de la mesure a ces parametres. Cette démarche trés générale peut étre
utilisée pour toute conception d'expérience [GER99,KRA02].
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Un modéle numérique ayant été préalablement établi, les sensibilités aux
différents paramétres peuvent étre déterminés par simulation. Suivant la démarche
adoptée dans la partie II, on souhaite a terme identifier les différents parameétres
expérimentaux, par minimisation d'une fonction mérite qui quantifie 1'écart entre
données expérimentales et simulation. On note N le nombre de paramétres pyj,
j={1,...,N} a identifier. Si I'écart-type o; sur chacune des K valeurs expérimentales est
connu, minimiser la fonction ° :

Zzzi(yi(Xi)_o.)—j;(Xiapj)J (4.2.23)

i=l1

permet naturellement d'affecter un point plus fort aux données expérimentales y;(x;p;)

entachées d'une incertitude plus faible. yi(xi, p‘,) désigne ici la valeur obtenue par
simulation pour un jeu de parametres (x;,p;) ou x; sont des parametres connus et donc
figés durant l'identification. Pour déterminer le jeu de paramétres p; qui minimise la
fonction mérite y°, différents algorithmes (Génétiques, Gauss, Levenberg-Marquardt ...)
peuvent étre utilisés.

L'utilisation d'une fonction mérite de ce type permet en outre d'évaluer
l'écart-type sur les valeurs identifiées dues aux incertitudes expérimentales. Ainsi, si on
désigne par M le nombre de degrés de liberté du modéle, I’incertitude Ay, sur la valeur
du minimum atteint, associée a une probabilité¢ O fixée vaut :

A 2
erm{—f %j (4.2.24)

ou, la fonction gamma incompléte Iy est définie par :

n,,c(x,a):@fexp(_zy—ldz Ma) fexpl-eyar  (4.2.25)

0

La valeur minimum Ay’ de la fonction mérite atteinte a l'issu de l'identification
est liée au bruit qui entache les valeurs mesurées et est a 1’origine des incertitudes sur la
valeur des parameétres identifiés. On note V' le vecteur formé par les parametres p; et oV
le vecteur formé par leur incertitude oJp; respective. La frontiére du domaine
d'incertitude dans lequel les paramétres identifiés peuvent varier simultanément sans
produire de variation de la valeur de la fonction mérite supérieure a Ay’, est un
ellipsoide défini par :

A 12=%5VTC5V (4.2.26)
ou C est la matrice de covariance définie par :

1 o’y :N 18)_%8)_//({

Cii=
" ovov, H| ctaviov, ol oviov,

Lo ) (4.2.27)

Wie=Vk
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En tout point de mesure, bruit et modele sont décorrélés de sorte que la matrice C ne

dépend que des sensibilités a—J;/k aux différents paramétres aux points de mesure, ainsi

que des incertitudes oy :

A
1 Oyk Ovk

Cy=3 L DE Y (4.2.28)

’ kZ_:‘a,f ovi

Les sensibilités peuvent étre calculées analytiquement ou numériquement a 1’aide du
modele utilisé pour l'identification. Le domaine défini par la relation (4.2.26) est un
ellipsoide (cf. figure 4.2.10).

L’intervalle de confiance dans lequel est compris chaque parameétre correspond
non pas a la largeur de ’ellipsoide mesuré sur les axes associés a chaque parameétre
mais, compte tenu de la corrélation entre les parametres, a la projection du domaine sur
cet axe. Il faut remarquer que cette analyse ne permet en aucun cas de valider la
pertinence d'un modele au regard des résultats expérimentaux. Une comparaison
visuelle entre simulations et courbes expérimentales suffit en général a mettre en
¢vidence les insuffisances d'un modéle. Enfin, cette approche ne permet pas de conclure
quant a l'unicité du jeu de parameétres identifiés en condition réelle. Dans le cas présent,
'évolution monotone des courbes 4.2.7 et 4.2.8 indique qu'il y a unicité du couple
(u, rg) identifié, mais aucune conclusion ne peut étre formulée quant au cas des
coefficients d'¢lasticité.

L’influence des propriétés élastiques du milieu sur 1'évolution du champ de
déplacement observé a la surface de 1’échantillon durant une mesure photothermique est
difficile a décrire dans le cas présent a l'aide de relations analytiques simples. Par
défaut, il faut mettre en ceuvre la méthode proposée précédemment de fagon a préciser
la sensibilité d'une mesure photothermique interférométrique aux parametres matériaux
et expérimentaux et notamment a la diffusivité thermique. Cette approche peut étre
transposée aux mesures par microscopie photothermique en général et est un premier
pas vers un bilan métrologique de ces instruments

Dans un premier temps, 1’élévation périodique de la surface de 1’échantillon est
simulée, dans des conditions expérimentales similaires a celles réalisées sur le dispositif
expérimental. En chaque point, sont calculées les sensibilités de la mesure de
l'atténuation et du déphasage aux quatre paramétres (diffusivité thermique ¢, dimension
de la source de chaleur r,, module d’Young £, coefficient de Poisson v) dont dépend la
réponse thermo-¢lastique du milieu. Le calcul est effectué en 120 points espacés
régulierement jusqu’a une distance de la source de chaleur égale a dix fois la longueur
de diffusion thermique. La fonction mérite 3’ s'écrit dans le cas présent :

vl 2l %) 4229

ou, A4y et ¢ sont respectivement 1’atténuation et la phase de la composante verticale du
déplacement en chaque point, et o(4x), o(@y) les écarts-types associés a ces deux
termes.

Pour déterminer I’intervalle de confiance dans lequel peut varier la valeur des
parameétres identifiés, il faut que les valeurs adoptées pour o(4;) et o(¢) traduisent de
facon réaliste 1’évolution réelle des incertitudes expérimentales en chaque point de
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mesure. On suppose ici que la mesure est entachée d’un bruit expérimental gaussien sur
les signaux de phase X=Acos(p) et de quadrature Y=Acos(@), dont I’écart-type est
proportionnel a I’amplitude du signal au point courant, qui peut représenter par exemple
une erreur de numérisation sur la chaine d'acquisition. On ajoute en outre, un bruit qui
pour une fréquence de modulation donnée posséde une amplitude constante quel que
soit le point considéré qui représente le bruit de l'instrument (cf. figure 4.2.12). Enfin, a
ces bruits o(Aiey €t O(@eyp, S ajoutent les erreurs dues a une mise en position
incorrecte du détecteur et une lecture inexacte de la fréquence de modulation, de sorte
que les incertitudes sur les signaux d’atténuation et de phase valent en tout point :

ola, f=o(a ¥+ %a( 7) 2+(%—’1ka(x)f (4.2.30)

olg,f=olpi},+ aa—?kff(f ) {%a(x)jz 4.2.31)

Apres calcul, on constate que les deux derniers termes des relations (4.2.30) et

(4.2.31) sont totalement négligeables au regard des erreurs de mesure dues a la chaine
d'acquisition.
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Figure 4.2.11 Mesure photothermique interférométrique réalisée a 102 kHz sur un échantillon d'AIPdMn
quasi-cristallin, et bruit associ¢ a la mesure des signaux d'atténuation et de phase. Chaque point
expérimental correspond a la moyenne d'une série de 20 mesures et le bruit correspond a 1'écart-type.
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Figure 4.2.12 Evolution de I’écart-type des bruits d’atténuation et de phase ajoutés aux courbes
théoriques de ’¢lévation périodique de la surface de 1’échantillon lors d’une mesure photothermique en
régime modulé. Cas d’un milieu de type Or (a = 1,28 cm?s™, re =1 um, E = 78 GPa, v = 0,45).
(paramétres de simulation : bruit continu de phase 1°, bruit continu d’amplitude 1/20 amplitude mini du
signal, bruit d’amplitude 1/20™ du signal au point courant).
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Figure 4.2.13 Atténuation et phase théoriques et bruitées de 1’élévation périodique de la surface de
I’échantillon lors d’une mesure photothermique en régime modulé. On suppose la source de chaleur
gaussienne et absorbée en surface. Pour faire apparaitre d'éventuels effets dynamiques, on adopte des
fréquences de modulation élevées (f= 500 kHz, f=1MHz, f=5 MHz). Cas d’un milieu de type Or
(=128 cm’s”, r,= 1 um, E =78 GPa, v = 0,45).
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Figure 4.2.14 Variation du signal d’atténuation et de phase dans le cas de I’Or, f = 5 MHz pour une
variation de 4 % des paramétres r,, o, E, v, C;, C..
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Cette représentation treés simpliste des incertitudes expérimentales, permet de
représenter assez fideélement, I'augmentation des bruits sur la mesure de I'amplitude et
de la phase du signal lorsqu’on s’¢loigne de la source de chaleur, et qui traduit
essentiellement la diminution du rapport signal/bruit. On note que les incertitudes
augmentent systématiquement au voisinage de la position du minimum de phase. Les
évolutions expérimentales et simulées étant similaires, on peut utiliser ce modele pour
évaluer ou en tout cas comparer les incertitudes sur les différents parametres identifiés.

Pour cela, les évolutions des sensibilités aux différents paramétres ont été
calculées (cf. figures 4.2.14). On considére ici un milieu de diffusivité thermique élevée
(cf. or), configuration pour laquelle on peut s'attendre a une sensibilité non négligeable
aux caractéristiques élastiques du milieu. Comme attendu, la mesure montre une
sensibilité importante a la diffusivité thermique du milieu, dont on constate qu’elle reste
constante quelle que soit la fréquence de modulation. La sensibilité affichée sur la
dimension de la source de chaleur a partir des courbes d'atténuation est trompeuse. En
effet, travailler sur l'atténuation répercute sur l'ensemble des valeurs d'amplitude la
valeur mesurée au droit de la source dont on sait qu'elle dépend fortement de la taille de
cette derniére. Ainsi, qu'en photoréflexion, il faut donc autoriser un degré de liberté
supplémentaire (i.e. offset sur la valeur de l'atténuation), pour ne pas affecter un poids
artificiellement trop élevé au parameétre extension de la source de chaleur.

Comme le laisse attendre I'analyse unidimensionnelle, la sensibilit¢ aux
paramétres élastiques augmente avec la fréquence de modulation f, mais reste trés
faible, dans les configurations testées, dans la zone qui précede le minimum de phase.
Ceci confirme que dans la zone centrale le phénoméne qui domine reste la dilatation du
matériau sous l'effet de la diffusion de la chaleur. Plutét que de calculer les sensibilités
aux parametres élastiques £ et v, on préfere évaluer celles sur C; et C; (vitesse de
propagation des ondes acoustiques longitudinales et transversales), grandeurs qui
apparaissent plus naturellement lorsqu'on s'intéresse a un probléme élastique en régime
harmonique. Le tableau 4.2.1, récapitule les écarts-types sur la valeur des parameétres
matériaux calculés en suivant la méthode décrite ici, pour des milieux de différentes
natures. Ces calculs confirment la forte sensibilit¢ de la mesure a la diffusivité
thermique du milieu. En outre, ils montrent que lorsque la valeur de ce dernier
parametre est €levée, la sensibilité aux parameétres élastiques devient significative.

Matériau | u/A4; (5MHz) | u/2,(5MHz) | Aa/a Ar/r ACY/Cy ACY/Cy
Argent 2,89% 6,37% 0,54% 2,28% 3,37% 3,36%
Or 2,29% 7,61% 0,56% 2,14% 7,87% 1,74%
Aluminium 1,15% 2,27% 0,66% 0,79% 26,8% 41,9%
Béryllium 0,49% 0,71% 0,58% 1,79% 203% 646%
SiC 1,17% 1,84% 0,61% 1,47% 20,9% 98,7%
Nickel 0,67% 1,17% 0,62% 1,31% 52,2% 138%
Titane 0,23% 0,42% 0,76% 0,46% 715% | 15512%
Si0, 0,12% 0,20% 1,15% 0,38% 459% | 17628%

Tableau 4.2.1 Incertitudes sur la valeur des parametres r, a, C; et C, identifiés pour différents types de
matériaux.

Si cette approche semble a méme d'évaluer correctement le rapport entre les
écarts types, leur valeur exacte dans le cas de la diffusivité thermique semble tres
optimiste. On s'attend plutdt, de méme qu'en photoréflexion, a un écart-type de I'ordre
de 5%. Cette sous-estimation des incertitudes expérimentales, s'explique par une sous-
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estimation importante des bruits d'amplitude et de phase représentés sur la figure 4.2.12
ainsi que ceux considérés dans les calculs. Des mesures plus précises seront réalisées
sous peu en mettant en oeuvre une fonction de la détection synchrone installée sur le
dispositif expérimental dédiée a cet effet, et qui n'a pas encore été mise en ceuvre de
facon systématique. Quelques relevés manuels confirment néanmoins que le bruit
présenté sur la figure 4.2.11 sous-estime le bruit réel.

S’il est établi que la sensibilité a la diffusivité thermique du milieu reste
excellente dans toutes les configurations testées, il apparait que la sensibilit¢ aux
parametres C; et C; bien que faible peut s'avérer suffisante dans certaines configurations
pour perturber l'identification de r, et 4. Bien que minime, les parameétres élastiques
(E,v) doivent donc parfois étre identifiés simultanément.
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Figure 4.2.15 Evolution de I’atténuation et de la phase du déplacement hors-plan périodique aprés le
minimum de phase et le point de cassure. Fréquence de modulation 5 MHz, r, =2 um, a. = 128 mm”s™.

La figure 4.2.15 confirme que, dans le cas d'un milieu de forte diffusivité
thermique (cf. or ap, = 128 mm?:s™) et a fréquence élevée (f = 5 MHz), 'évolution de
l'atténuation et de la phase au-dela du minimum de phase dépend de fagon significative
du couple de parameétres (£,v). Si l'identification de ces paramétres est de ce fait
nécessaire, ces évolutions indiquent aussi que le couple de paramétre qui minimise la
fonction y° n'est sans doute pas unique, puisque au deld du minimum de phase, les
faisceaux des courbes d'atténuation et de phase simulés pour différents couples de

valeurs (E,v) se recouvrent. Ce résultat reste valable si on distingue ces évolutions en
fonction des parameétres C; et C,.
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IV.2.3 Exploitation d'une mesure photothermique interférométrique
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Figure 4.2.16 Mesure photothermique interférométrique réalisée sur un échantillon d'AIPdMn quasi-
cristallin isotrope. La position des points de cassure, des minimums de phase ainsi que les pentes des
portions linaires des profils d'atténuation indiquent une diffusivité thermique de l'ordre de 0,55 mm”.s™.
Sont représentés les profils d'atténuation et phase simulés pour cette valeur de diffusivité thermique et en
fixant arbitrairement la valeur du paramétre r,= 5 pm. (Objectif x20, fréquence de modulation 1 kHz).

Les développements présentés dans les paragraphes précédents montrent que les
mesures photothermiques interférométriques doivent permettent la mesure de la
diffusivité thermique de milieux homogenes et isotropes. Une mesure est donc réalisée
sur 1'échantillon d'AIPdMn quasi-cristallin utilis¢ précédemment que I'on sait
parfaitement isotrope. Pour tenter d'une part de valider par 1'expérience la modélisation
proposée, et d'autre part de caractériser cet échantillon a l'aide de la méthode du
minimum de phase. La figure 4.2.16 montre le résultat d'une mesure réalisée a 1 kHz, et
la comparaison avec une simulation de la composante hors-plan du déplacement
surfacique. Cette mesure répétée fournit les mémes résultats, indiquant une bonne
répétabilité de 'expérience. On adopte pour cette simulation une valeur de diffusivité
thermique de 0,55 mm”s™ qu'indiquent la position des points particuliers (cassure et
minimum de phase), ainsi que les pentes des portions lin€aires des profils d'atténuation,
on pose ici arbitrairement r, = 5 pm. Différentes valeurs du couple (E, V) ont été testées
qui comme attendu pour cette faible fréquence de modulation n'influencent pas la forme
du champ de déplacement.

Malgré 1'utilisation d'une approche trés sommaire, on obtient une adéquation trés
satisfaisante entre simulation et expérience. La diffusivité obtenue est conforme a celle
indiquée dans la littérature pour ce type de matériau, et est proche de celle qu'indique
l'exploitation empirique des données expérimentales obtenues en régime impulsionnel.
En ['état, on peut attribuer 1'écart entre simulation et expérience aux effets de
convolution, de sorte que pour faciliter I'exploitation de ces mesures, une méthode
d'identification itérative des parameétres expérimentaux est a nouveau souhaitée.
Cependant, la mise en place de ce programme est prématurée, compte tenu des
nombreux artefacts expérimentaux qui perturbent la mesure et dont 1'étude fait 1'objet du
chapitre suivant.
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IV.3 Potentialités de la microscopie photothermique interférométrique

Dans ce chapitre est détaillée la conception d'un microscope interférométrique
dédi¢ a la mesure de I'¢lévation périodique de la surface d'un échantillon lors d'une
expérience de microscopie photothermique interférométrique, mais qui permet aussi de
réaliser des mesures par photoréflexion. L'analyse des caractéristiques et performances
de l'instrument indique notamment une sensibilité de 10™ sur la mesure des variations
relatives de réflectivité, et de quelques picométres sur la mesure de la différence de
marche périodique mesurée par interférométrie différentielle. Des exemples de mesures
sont présentés qui montrent que cet instrument permet d'accéder au moins a la
diffusivité thermique du milieu.

Pour mieux cerner les phénomenes observés par microscopie photothermique
interférométrique, le cas des milieux isotropes est étudi¢ en détail. Cette analyse montre
que le champ de déplacement mesuré dans la gamme de fréquence explorée par le
dispositif est produit par la dilatation en régime statique du matériau. En conséquence,
la sensibilité aux parameétres €lastiques du matériau est trop pauvre pour espérer accéder
aux module d'Young et coefficient de Poisson de ce dernier. La zone affectée par la
dilatation thermo-¢élastique est beaucoup plus étendue en volume que celle affectée par
1'élévation périodique de température, de sorte que la résolution spatiale des mesures
interférométriques est plus pauvre que celle des mesures par photoréflexion. Cet
inconvénient relatif est compensé par un rapport signal/bruit plus grand de prés d'un
ordre de grandeur, et signifie surtout que la caractérisation porte sur un volume
¢lémentaire représentatif plus grand. Enfin, une méthode d'exploitation treés simple est
proposée qui repose sur la localisation de deux points particuliers (minimum de phase et
point de cassure d'atténuation) situés a une distance de la source de chaleur
proportionnelle a la longueur de diffusion thermique dans le milieu.

Les perspectives qu'offre cet instrument en terme de caractérisation thermique
microscopique sont d'ores et déja intéressantes puisqu'il permet de mesurer la diffusivité
thermique de milieux homogenes et isotropes avec une sensibilit¢é au moins aussi
importante que par photoréflexion. Les techniques d'analyse doivent étre cependant
affinées, et des modeles doivent étre proposés pour traiter le cas de configurations plus
complexes (milieux hétérogeénes, anisotropes). Si des développements instrumentaux
sont sans doute nécessaires, ils n'apparaitront qu'avec le recul lorsque des campagnes de
mesures plus systématiques et sur des échantillons divers auront été réalisés. Cependant,
quelques artefacts expérimentaux ont déja pu étre observés, sur cet instrument ou sur
des dispositifs de conception similaire et par d'autres équipes. L'analyse de ces
phénomenes fait I'objet du chapitre suivant.
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Chapitre VII

Conclusions et Perspectives

VII.1 Conclusions

Ce mémoire traite de la caractérisation thermo-¢élastique microscopique des
constituants des composites carbone-carbone et des barriéres thermiques pour aube de
turbine. Plus que I'é¢tude de ces matériaux, de nature trés différente, le travail réalisé a
pour objectif de mettre en place une technique expérimentale qui permette de réaliser
ces analyses. Apres avoir décrit les propriétés particuliéres de ces matériaux, une étude
bibliographique a ét¢é menée pour répertorier les nombreuses techniques qui sont
aujourd'’hui @ méme de mesurer des propriétés thermiques et/ou mécaniques a une
échelle trés locale. Parmi ces derniéres, les techniques de microscopie photothermique
seules semblent permettre ces deux types d'investigation et laisser espérer obtenir des
résultats a court terme sur ces matériaux complexes.

VII.1.1 Caractérisation thermique microscopique

Dans une premicre partie, apres avoir rappelé comment la photoréflexion permet
de mesurer la diffusivité thermique de volumes microscopiques de matériaux isotropes,
des mesures sont réalisées sur des fibres de carbone puis sur des matrices de
pyrocarbone. Les résultats montrent un effet marqué de la morphologie/texture de ces
matériaux graphités sur les transferts thermiques microscopiques au sein de ces
constituants. Concernant les fibres de carbone, il apparait que les transferts thermiques
"transverses" sont souvent complexes, auquel cas le matériau ne peut étre considéré
comme homogene et aucune caractéristique transverse "équivalente" ne suffit a décrire
le comportement observé. Lorsque des mesures par photoréflexion révélent un
comportement isotrope transverse, une méthode d'analyse simplifiée permet d'extraire
de ces mesures réalisées sur les sections longitudinales de fibres, les diffusivités
thermiques longitudinale et transverse.
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Les matrices de pyrocarbone qui sont étudiées ici sont thermiquement
homogénes. Cependant, leur anisotropie thermique élevée couplée a la rotation des axes
principaux d'anisotropie thermique, traduisant 1'enroulement des feuillets graphitiques
autour des fibres, est a 1'origine d'un effet géométrique observé sur les mesures réalisées
par photoréflexion. Pour prendre en compte cet artefact, une fonction de Green
approchée est proposée qui permet de transposer a ces milieux la technique d'analyse
mise en oeuvre pour les fibres de carbone.

Dans une seconde partie, ont été traités les problémes liés a la caractérisation des
milieux hétérogenes. En effet, en présence de matériaux "transparents" tels que les
constituants de barriéres thermiques, le pompage optique qui produit I'échauffement
observé par photoréflexion est inefficace, de sorte qu'un revétement opacifiant doit étre
déposé. En contrepartie, la présence de cet élément supplémentaire modifie fortement le
champ de température mesuré¢, et doit étre pris en compte dans les modeles d'analyse.
Aprées avoir rappelé la nature des phénomenes observés en présence d' hétérogénéités
thermiques, des relations simplifiées sont établies a partir d'analyses unidimensionnelles
qui permettent d'établir quelles propriétés du systéme dépot/substrat peuvent Etre
déduites de mesures par photoréflexion. Les mesures conventionnelles permettent
théoriquement de déterminer les diffusivités des deux milieux ainsi que le rapport entre
leurs effusivités thermiques au moyen d'un programme d'identification couplé a un
modele adapté. Cependant les sensibilités sur la mesure de ces trois parameétres
dépendent fortement des caractéristiques du systeme. S'agissant de la caractérisation
d'un substrat, on montre qu'elle est d'autant plus précise que le revétement est mince et
isolant, la caractérisation d'un revétement "mince" nécessitant plutét de pouvoir
explorer une large plage fréquentielle. Les exemples présentés valident la méthode dans
le cas des revétements minces et diffusifs mais montrent aussi ses insuffisances dans le
cas de revétements thermiquement épais, ou on suspecte notamment que la modélisation
du comportement thermique de l'interface dépdt/substrat est insuffisante.

Dans un deuxiéme temps, des simulations sont réalisées pour proposer une
configuration expérimentale ainsi que des techniques d'analyse qui permettent
d'exploiter quantitativement les images photothermiques de milieux hétérogénes. On
montre que la variation de la phase observée sur les images réalisées en déplagant
simultanément les faisceaux sonde et pompe a offset non nul peut étre reliée aux
variations de la longueur de diffusion thermique entre les différentes régions imagées de
'échantillon. Les cas des discontinuités et des milieux continilment hétérogénes sont
examinés. En outre une analyse est effectuée qui montre que la notion statique de
résistance thermique est certainement inadaptée pour décrire le comportement
thermique d'une interface en régime dynamique.

VIIIL.1.2. Caractérisation thermoe¢lastique microscopique

Pour tenter de caractériser par microscopie photothermique les propriétés
thermo-¢lastiques de volumes microscopiques de matiére, un interférometre différentiel
de type Nomarski est incorporé¢ au dispositif expérimental de fagon a observer
1'élévation de la surface de I'échantillon sous I'effet du pompage optique. L'architecture
de ce nouveau dispositif est détaillée, avant de présenter ses performances ainsi que des
résultats expérimentaux typiques qu'il permet de réaliser (régime modulé, impulsionnel,
balayage fréquentiel). Pour confirmer la sensibilité apparente de ces mesures a la
diffusivité thermique du milieu et évaluer la possible sensibilité a ses caractéristiques
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¢lastiques, une analyse théorique est proposée pour traiter le cas des milieux homogénes
et isotropes. Cette analyse permet de préciser l'extension de la perturbation
thermo-¢lastique qui s'avere beaucoup plus étendue que la région ou se produit
1'élévation de température. En outre, on observe qu’a la surface de I'échantillon, la
composante verticale du déplacement s'atténue plus rapidement que la composante
plane, cette derniere fixant donc la résolution spatiale de la mesure. Enfin, une analyse
de sensibilité est menée qui montre que la diffuvité thermique du milieu peut étre
déduite de la mesure de I'¢lévation périodique de la surface et notamment de la position
du point de cassure de l'atténuation et du minimum de phase. Enfin, on montre que les
parameétres ¢lastiques du milieu peuvent difficilement étre déduits de telles mesures. En
effet, dans la plage fréquentielle explorée par le microscope la sensibilité a ces
parametres est faible, tandis que leurs effets semblent fortement corrélés.

Cette méthode semblant néanmoins intéressante pour effectuer des
caractérisations thermiques, une analyse plus détaillée est menée dans le cas d'un
échantillon d'AIPdMn quasicristallin. On montre que le signal interférométrique est en
réalité affecté par de nombreux signaux parasites et notamment de facon prépondérante
par un effet de type photoréflexion. Un traitement simple est proposé pour s'affranchir
de ces différents effets. La différence de marche mesurée par l'interférométre est aussi
affectée de facon non négligeable par la variation de l'indice de 1'air dans la zone de
mesure. Une modélisation plus compléte est proposée pour prendre en compte ce
phénomeéne mais celle-ci se révele insuffisante. En plus d'effets de convolution
complexes, il semble nécessaire de prendre en compte la variation non linéaire de
l'indice et des propriétés thermiques de l'air avec la température. Des mesures réalisées
sous vide partiel confirment que la variation d'indice de l'air est bien a l'origine de la
perturbation, effet dont on peut par ailleurs supposer qu'il sature rapidement du fait de
I'élévation importante de la température dans la zone de mesure, et est peu présent
lorsque les matériaux étudiés ont une diffusivité thermique moyenne.

Enfin, dans une dernicre partie est abordé le cas des milieux anisotropes. Ces
milieux ont motivés les développements présentés sur le théme de la microscopie
photothermique interférométrique. Les analyses théoriques et expérimentales présentées
ici démontrent la sensibilité importante de ces mesures a l'anisotropie élastique du
milieu. Une analyse simplifiée est proposée dans le cas des milieux cubiques. On déduit
de ces mesures la diffusivité thermique, 'orientation des axes principaux d'anisotropie
ainsi que l'anisotropie élastique du milieu. Cette méthode est appliquée a des
¢chantillons monocristallins d'AM1 d'orientation connue et dont les résultats sont en
accord avec les données disponibles pour ce matériau. En outre, 1'analyse indique que la
diffusivité thermique et l'anisotropie élastique des grains peuvent étre déduites des
images photothermiques interférométriques de matériaux polycristalins. Cependant, une
seule image est insuffisante pour déterminer 1'orientation de chaque grain. Enfin, le cas
de la symétrie hexagonale étant abordé, on montre que des résultats expérimentaux
observables sur des milieux de symétrie faible sont difficiles a exploiter car
I’anisotropie de comportement peut avoir plusieurs origines. Néanmoins, ces résultats
ouvrent des perspectives intéressantes pour la caractérisation d'anisotropies locales et
pour la mesure de l'orientation des axes principaux d'anisotropie. Une application
potentielle concerne l'anisotropie induite par la texture, qui est peu connue dans le cas
des revétements et dépots minces de nature diverse.

-221-



Conclusions et perspectives

Figure 7.1 Mise en place de la platine chauffante permettant de réaliser des mesures photothermiques
sous atmosphére contrdlée et a température élevée (i.e. jusqu'a 1500°C).
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Figure 7.2 Profils de 1'élévation périodique de la surface d'un milieu semi-infini revétu lors d'une
expérience photothermique en régime modulée. Comparaison entre les profils obtenus pour trois milieux
massifs (Nickel, Aluminium, Cuivre) et deux milieux revétus (Nickel/aluminium & Nickel/cuivre).
Fréquence de modulation 100 kHz, r,=1pm, épaisseur de revétement 10pm.
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VII.2 Perspectives

Les suites a donner a ce travail sont nombreuses. Les développements proposés
ici sur le théme de la photoréflexion ne font qu'étendre un peu plus les possibilités
qu'offre cet instrument, par ailleurs déja extensivement utilis¢é pour accéder aux
propriétés thermiques locales des matériaux. A 1'opposé, le travail qu'il reste a produire
pour transformer la microscopie photothermique interférométrique en un outil de
caractérisation thermo-"¢lastique" microscopique est encore important. Sont
récapitulées ci-dessous les voies qui n'ont pas été pleinement explorées ou exposées
dans ce mémoire.

VIIIL.2.1 Développements instrumentaux

Si le travail mené avait pour objectif principal de proposer des techniques
d'analyse, un dispositif expérimental a aussi été réalisé pour effectuer les mesures. Pour
améliorer les possibilités d'analyse plusieurs développements instrumentaux sont
apparus nécessaires et ont été parfois réalisés. Parmi les réalisations non présentées dans
ce mémoire, citons la mise en place d'un systéme "autofocus" assurant la focalisation
optimale du faisceau pompe a la surface de 1'échantillon et donc la stabilité et la
répétabilité de la mesure [TAIO3]. Un tel systéme est réellement nécessaire notamment
pour réaliser les images photothermiques. Enfin, les matériaux étudiés ici étant soumis a
des ambiances séveres en température et pression, une enceinte permettant de réaliser
les mesures photothermiques sous atmosphere controlée jusqu'a 1500°C (cf. figure 7.1)
a ¢t¢ installée sur le montage dont l'utilisation est déja validée sur des matériaux de
référence, et dont la validation est en cours sur des composites C/C [LEHO03].

Pour rendre le systeme plus performant encore, la diode laser dont est issu le
faisceau sonde a été remplacée par un laser OPO, qui produit un faisceau de meilleure
qualit¢ et de longueur d'onde plus faible (=460nm) permettant un accroissement
significatif de la résolution spatiale de la mesure et de la sensibilité¢ de l'interféromeétre.
L'installation de ce nouveau laser doit étre finalisée sous peu. Il est aussi prévu
d'installer un oscilloscope numérique qui permettrait de réaliser en parall¢le des mesures
conventionnelle et en régime impulsionnel. Pour exploiter ces mesures, une
modélisation adaptée devra étre proposée.

Un étalonnage doit étre effectué pour estimer 1'intensité lumineuse absorbée par
I'échantillon, en mesurant le flux réfléchi du faisceau pompe (cf. systéme autofocus).
Connaitre ce paramétre permettrait d'exploiter plus pleinement la mesure simultanée de
'élévation de température (i.e. AR/R) et du déplacement en configuration
interférométrique. Enfin, 1'électronique du systéme autofocus peut étre détournée pour
asservir l'interférometre au sommet d'une frange d'interférence. Grace a ce systéme,
mesurer le déplacement en détectant le second harmonique du signal photothermique et
la température en mesurant le premier devient possible. Cette approche éviterait la
recherche fastidieuse des points d'inflexion de la frange d'interférence, tiche pour
laquelle un systeme d'asservissement peut aussi étre mis au point.
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VII.2.2 Mod¢lisation et expérience

Concernant la caractérisation photothermique, le travail souffre avant tout d'un
manque de données expérimentales concernant la caractérisation de milieux
hétérogenes. Des mesures sont actuellement réalisées pour illustrer les développements
théoriques présentés sur ce théme (revétement/substrat, interfaces, milieux a gradient de
propriétés). Des lacunes importantes demeurent s'agissant du probléme de Ila
caractérisation des dépdts thermiquement épais ou il apparait notamment que les
modeles proposés pour traduire le comportement thermique d'une interface en régime
dynamique sont insuffisants. Cette thématique de la caractérisation des interfaces est
intéressante pour mettre en ceuvre les techniques d'analyse des mesures par
photoréflexion en mode imagerie thermique.

Concernant la caractérisation des fibres et matrices de composite, le travail
réalisé¢ semble répondre aux besoins exprimés par les €laborateurs qui sont demandeurs
de ces informations. Cependant 'analyse des données expérimentales repose encore sur
une modé¢lisation trés simpliste qui peut sans doute étre améliorée. En outre, il n'a pas
été possible de fournir les caractéristiques demandées de certaines fibres au
comportement trop complexe. La photoréflexion s'étant alors montrée a la fois trop et
trop peu résolue, cette é¢tude pourra étre entamée a nouveau lorsque la résolution du
microscope sera améliorée.

S'agissant de la microscopie interférométrique, il faut proposer a cours terme une
modélisation plus compléte de la mesure de la différence de marche qui prenne en
compte de fagon satisfaisante l'influence des variations d'indice de l'air. Ce calcul
complexe devra prendre en compte les variations non-linéaires de l'indice et des
propriétés thermiques en fonction de la température. Ce travail une fois effectué, des
mesures fiables pourront étre envisagées sur des matériaux faiblement diffusifs.

Une application immédiate de la microscopie photothermique interférométrique
porte sur la mesure de I'anisotropie ¢lastique locale. Pour mener a bien ces
caractérisations, des travaux importants restent a engager pour proposer des techniques
dédiées a I'analyse de milieux de symétrie faible. Pour conclure quant au probleme de la
mesure de l'anisotropie et de l'orientation des axes principaux d'anisotropie il faut
mentionner qu'un travail est mené pour exploiter de fagon quantitative les images
phothermiques de polycristaux.

Enfin, l'application potentielle de la microscopie photothermique
interférométrique a la caractérisation de revétements et substrats a été explorée
(cf. figure 7.2, cf. Annexe II). N'étant pas finalisé, ce travail n'a pas été présenté ici,
mais montre déja qu’en plus des diffusivités thermiques et du rapport des effusivités
thermiques, déja mesurables par photoréflexion, il serait possible d'accéder de fagcon
relative au coefficient de dilation thermique des milieux en présence voire a leur
rigidité.

A plus long terme, on peut souhaiter que ce dispositif prenne une place plus
importante dans les laboratoires d'analyse et de caractérisation, ou il devra faire ses
preuves face aux techniques émergentes a sondes locales et intrusives. Cependant, la
photoréflexion est aujourd’hui une technique bien établie, et le passage vers une
configuration mixte photoréflexion/interférométrique qui offre a moindre frais des
possibilités de mesures nouvelles, d'une grande sensibilité, et des applications
potentielles a cours terme semble une évolution naturelle des microscopes

photothermiques.
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Annexe I

Calcul des champs de température et de déplacement lors d’une expérience
photothermique en régime modulé. Cas d’un milieu homogéne et isotrope

q§7=0
g.7=0

b

S(r.9 =fP@exp(-53

milieu:
température: T =7 ok
<@
déplacement. @ =7 E 2 p

20

Figure AL.1 Modélisation adoptée pour calculer le champ de température et de déplacement dans un milieu
semi-infini homogene et isotrope lors d'une expérience phototermique en régime modulé.

Considérons un milieu semi-infini homogeéne a la surface duquel est focalisé un
faisceau laser, dont I’intensité est modulée a la fréquence f (pulsation ). La surface du milieu
correspond au plan (O, 7 ), d’un repere cylindrique dont I’axe (O, z ) est confondu avec 1’axe
de symétrie du faisceau, et orienté¢ vers l'intérieur du milieu (cf. fig. AL1). On désigne
respectivement par 7(7,z) et ﬁ(r,z) la température et le déplacement en chacun des points du

milieu.
Al.1 Equations constitutives

En mode TEMOO, la répartition énergétique transverse d’un faisceau laser est
gaussienne et caractérisée par le rayon r, pour lequel I’atténuation vaut e’'. Cette énergie
lumineuse est partiellement absorbée par le milieu selon la loi de Beer-Lambert puis convertie

en chaleur. La distribution en volume S de la source de chaleur ainsi produite est décrite par la
relation :

S(r, z) = %Pﬂ%)exp[— (i)zjexp(— ﬁpzll + cos(a)t)] (AL.1)

ou P est la puissance du faisceau pompe, R, et S, sont respectivement les coefficients de
réflexion et d’absorption optiques du milieu a la longueur d’onde du faisceau pompe.
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L'¢lévation de la température du milieu produite par cette source de chaleur est calculée en
résolvant 1’équation de conservation de la chaleur :

9 — g 5)+S (A1.2)

ou c est la chaleur volumique du milieu. Si le milieu est thermiquement isotrope le flux de
chaleur g estrelié au gradient de température par la loi de Fourier :

q=—kgrad(T) (A1.3)
ou k est la conductivité thermique du milieu. En remplacant (A1.3) dans (A1.2), on obtient :

ag—tT = KkAT + S (A1.4)

Enfin, il faut écrire les conditions aux limites du probléme. Au-dela d’une fréquence
seuil, on considére que le flux de chaleur transmis du milieu vers l'air environnant est statique.
En effet, la trés faible impédance thermique de l'air permet de négliger en premicre
approximation les transferts par conduction par ailleurs plus importants que les dissipations
radiato-convectives [ROU84] :

=0 (ALS)

lorsque r,z=+o0, la température 7 est suposée égale a la température ambiante notée 7, :

lim,_..T=T. (A1.6)

Cette ¢lévation de température 7-7, déforme le milieu qui se dilate. Le champ de
déplacement u résultant est obtenu en résolvant 1’équation de la dynamique :

—— =dive (AL7)

ou p est la masse volumique du milieu et ¢ le tenseur des contraintes. En régime
thermo-¢lastique, si le milieu est isotrope, le comportement est régi par la loi de Hook qui fait
intervenir trois coefficients d’élasticité et qui s’écrit dans I’hypothése des petites
perturbations :

o=Atr(e—aAT1)+2 u(e—aAT1) (A1.8)

ou A et u sont les coefficients de Lamé, « le coefficient de dilatation thermique linéaire et € le
tenseur de déformation qui vaut :

azé(grad(ﬁ )FgradT (ﬁ )) (A1.9)
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Les coefficients de Lamé peuvent s’écrirent en fonction du module d’Young E et du
coefficient de poisson v comme suit :

— E _FE

L'ensemble des relations (A1.7) a (A1.10) conduisent a la relation de Navier :

Ao 1 = 2(14Y) o 2(1+Y)
,uAu+—1_2 Vgrad(dlvu, = P -% 10y gradT (A1.11)
Enfin, on suppose que la surface du milieu est libre d’efforts :
oz|_,=0 (A1.12)

et que loin de la source de chaleur (7,z=+0), le milieu n'est plus affecté par la perturbation
thermo-¢lastique :

=0 (A1.13)

r,z=+00

A1l.2 Calcul du champ de température

Le probléme étant linéaire, on peut décomposer la température en trois termes qui
peuvent étre calculés indépendamment :

T=T.+T:+5Te' (Al.14)

T. désigne la composante continue de I'¢lévation locale de température et o7 I’amplitude
complexe de sa composante harmonique, produites par les parties respectivement continue et
alternative de la source de chaleur 5. On désigne par dS cette composante alternative dont

I’amplitude vaut :
2
a‘S(r,z):%Pﬂl‘zﬁ)ex{—(LJ Jexp(— Boz) (A1.15)
Ttrp Iy

Al1.2.1 Calcul de l'élévation périodique de température

En régime périodique, I’équation (A1.4) s'écrit comme une équation de propagation :

A(ST)- jﬂ&T:-%S (A1.16)
(04

Le probléme étant axisymétrique, cette équation s’écrit dans le repére cylindrique (0,7 ,Z ) :

8267",8267", 1 00T jQé‘]‘:ﬁ (A1.17)
oz* ot r or a k
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En appliquant a (A1.17) une transformée de Hankel d’ordre 0 on obtient :

0:8T(W2) (g 50, w0y 5T 5S
e (47%u +]a)éT— 2 (A1.18)

ou o7 (u,z) et 5§(u,z) désignent respectivement les transformées de Hankel d’ordre 0 de
ol(r,z) etde 95(r,z), définies par :

éfz27rféT J0(27zru)fdr 5§:27zf55'J0(272m)’dr (A1.19)
0 0

ou Jj est la fonction de Bessel de premiere espece d’ordre 0, et u la variable conjuguée de r
dans I’espace de Hankel, ou les conditions aux limites (A1.5) et (A1.6) s’écrivent :

00T

=0 lim,_, 6T =0 (A1-20)
0z

z=0

Ainsi posé, le probléme se réduit a la résolution d’une équation différentielle du second ordre
dont la solution est analytique et vaut :

5T —ﬂl_—RBexp(—(ﬂngu)2 {%exp(—qmz)—exp(— ﬂZ):| (A1.21)

- 2k(5*~q5)
avec :

qi(u)=4muw+j< (A1.22)

L’¢élévation périodique de température ST est ensuite calculée en réalisant numériquement la
transformation de Hankel inverse de JT :

aT=27zj8fJ0(2mu)4du (A1.23)
0

Al.1.2 Calcul de I’élévation continue de température

I1 est utile de pouvoir estimer la composante continue de I'élévation de température du
milieu. Les références [LOZ97, LOZ98] présentent le moyen de mener a bien ces calculs en
considérant différentes hypotheses. On retiendra surtout I'expression de 1'élévation maximale
de la température d'un milieu opaque, en l'absence de dissipation thermique en surface
[LAX77] :

L (A1.24)

2\/7?krg
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qui indique 'augmentation maximale de température qu'est susceptible de voir le milieu. Une
extension non linéaire de ce calcul est proposée [LAX78] dans le cas ou la conductivité
thermique du milieu varie en fonction de la température.

A1.3 Calcul du champ de déplacement

L’¢lévation de la température du milieu 7-7, étant désormais connue, il reste a calculer
le champ de déplacement u di a la dilatation du milieu. N'est présenté ici que le calcul de la
composante alternative ou du déplacement qui est associée a I'élévation périodique de
température o7. La premiére étape de la résolution consiste a écrire que le vecteur
déplacement est la somme d'un gradient et d'un terme rotationnel :

u=gradp-+roty (A1.25)
avec :
diviy=0 (A1.26)

Ou ¢ est appelé potentiel scalaire, et w potentiel vecteur. En utilisant cette décomposition
dans I’équation de Navier (A1-11), on obtient deux équations d’onde indépendantes :

82
(/1+2y)A¢—pa—(f:a(3/1+2u)r (A1.27)
t
- 821/7
HAYy—p > =0 (A1.28)
¢

qui sont couplées a travers les conditions aux limites. Ainsi, la condition (A1.12) impose :

2
azz—z,{@ v ofv, aWJJ+lA(p0:(3l+2y):O (A1.29)

oz’ azk r or
= “(25:5(; Koy =2 ‘ZZZ"’;}O (A1.30)
et la condition (A1.13):
9.0 7 r’m=6 (A1.31)

Du fait de la symétrie du probléme, le déplacement en tout point du milieu, se réduit a ses
seules composantes radiale et verticale :

u-e =ure’” (A1.32)
u-e:=u.e’ (A1.33)
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et le potentiel vecteur y, exprimé dans le repére (O,r,z), a sa seule composante

circonférentielle yy notée désormais . Dans ces conditions, :

LR (A134)
or 0Oz

1, =02, 0V (A1.35)
oz oOr

On pose:

m=q S22 (A1.36)
A+2u
o po’

k,2 = = (A1.37)
C} A+2u

0P (A1.38)
Ct M

Ou C; et C, correspondent respectivement aux célérités des ondes €lastiques longitudinales et
transversales qui se propagent dans le milieu et 4; et k; les nombres d’ondes associés pour une
pulsation @. En utilisant ces notations, les équations (A1.27) et (A1.28) s’écrivent :

A@+ki p=mST (A1.39)
Ay—L+k?=0 (A1.40)
r

Pour résoudre ce probleme analytiquement, une transformée de Hankel d’ordre O et
appliquée a ¢ et une transformée de Hankel d’ordre 1 & y. On les note respectivement :

a(u,z}mT(p(r,z)]O(znurydr (A1.41)
0
(=) 7;[001”(;/,2)/1 (27ur ydr (A1.42)
0
Cette opération transforme les équations (A1.39) et (A1.40) en :

d*p ~
—¢+(kﬁ—47z2u2)73:mT (A1.43)

( k=47 =0 (Al.44)

-232-



Calcul des champs de température et de déplacement - Cas d'un milieu homogéne et isotrope

et les conditions aux limites (A1.29), (A1.31) et (Al.31)en:

{4ﬂud—w+(87r2u2—kt2 }:0 (A1.45)
dz

—{4ﬂud—¢+(8n2u2—k,2);}=o (A1.46)
dz

p| =0 (A1.47)

y| =0 (A1.48)

Les expressions analytiques des potentiels @ et ¥ sont obtenues en inversant ce

systeme différentiel du second ordre. Les composantes u, et u, du déplacement sont
finalement calculées en réalisant numériquement les intégrations suivantes :

s =27ZT(—27ZM(Z—M}/1 (27 udu (A1.49)
0 dz

- =2HT[2WJ+@}O(2W)W (A1.50)
0 dz
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Annexe I1

Calcul des champs de température et de déplacement lors d’une expérience
photothermique en régime modulé. Cas d’un revétement homogéne
isotrope sur un substrat homogéne isotrope.

g.7=0
/| 23=0 7

milien 1: ¢, K 2 =BPEexpl-
Eoi 4 m D * G7=R A1)

Sfnz) =BP@ecp(-fRexp(Ay) ST=x(-7)

milieu z:
température. T T=T &, ks
a
déplacement. i #=0 Emp

4
Figure A2.1 Modélisation adoptée pour calculer la réponse thermo-élastique d’un milieu soumis & une

sollicitation photothermique en régime modulé, constitué d’un revétement homogéne isotrope déposé sur un
substrat semi-infini homogene isotrope.

On considere un milieu constitué¢ d’un substrat semi-infini homogene et isotrope sur
lequel est déposé un revétement d’épaisseur 4 lui-méme homogeéne et isotrope
(cf. figure A2.1). On focalise a la surface du revétement un faisceau laser, dont I’intensité est
modulée a la fréquence f (pulsation w), et dont la répartition énergétique transverse P(r) est
supposée axisymétrique. Par la suite, on se place dans un repere cylindrique dont I’axe (O, z)
correspond a la normale intérieure au milieu confondue avec I’axe de symétrie du faisceau. A
la surface libre du milieu correspond le plan (O,7 ) (cf. figure A2.1). Sont résumées ici les
étapes du calcul de 1’élévation périodique de température O et du déplacement
harmonique ou en chaque point du milieu. Les équations fondamentales dont sont solutions
ces deux grandeurs sont déja écrites dans I'Annexe I. Les mémes développements
mathématiques étant utilisés, on se limite ici a la présentation et au traitement des hypothéses
nouvelles propre a ce modele.

A2.1 Calcul du champ de température
La présence d’un revétement modifie le profil d’absorption de 1’énergie. Pour décrire

1'évolution en profondeur de l'intensité de la source de chaleur produite par pompage optique,
la loi de Beer-Lambert (relation A1.1) est modifiée comme suit :
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s(r,z]z< h:% B (I—R1 )P(r)exp(—ﬁ1 ZII+Cos(a)t)] (A2.1)

s(r,z)|z>h=%ﬁ2 (1-R )P(r)expl—B, h fexpl—B,(z—h)1+cos(ex)] (A2.2)

R;, p; et [, désignent respectivement le coefficient de réflexion du revétement et les
coefficients d’absorption optique du revétement et du substrat a la longueur d’onde du
faisceau pompe. L’¢lévation de température est solution dans chacune des couches de
I’équation de conservation de la chaleur (A1.2). Les milieux étant supposés isotropes, le flux
de chaleur ¢ est relié au gradient de température par la loi de Fourier :

—

g=—k; grad(T) (A2.3)

ou k; et k, sont les conductivités thermiques du revétement et du substrat. A fréquence élevée,
on considere que la dissipation thermique en régime dynamique a la surface du milieu est
négligeable, soit :

Oz3

__ 0, 0T
azq k

o e =0 (A2.4)

z=0

Enfin, loin de la source de chaleur, on suppose 1’élévation de température nulle, soit :
lim.—.. T=Ta (A2.5)

ou T, est la température ambiante.
Enfin, a l'interface du revétement et du substrat, la continuité du flux de chaleur s'écrit :

i, or

2 :_kl 5_T
0z

A2.6
nt Oz ( :

z=h"

Tandis que pour prendre en compte le saut de température associé¢ a un contact thermique
imparfait, il faut introduire la variable Ry, telle que :

=T,

z=h

=T,

z=h"

(A2.7)

z=h*

—Rtka—T
h™ 6

Z

aussi appelée résistance thermique.

Pour obtenir une expression semi-analytique de 1’é1évation périodique de température 67, une
transformée de Hankel d’ordre O est appliquée a 1’équation de conservation de la chaleur
écrite en régime harmonique de fagon a obtenir le systéme d’équations différentielles :

26T ~
az(;l,Z)_(4ﬂ2u2+j§)5T:% (A2.8)
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Calcul du champ de température et de déplacement
cas d'un revétement homogéne et isotrope sur un substrat homogeéne et isotrope

ou o; et a; désignent respectivement les diffusivités thermiques du revétement et du substrat.
Dans I’espace de Hankel d’ordre 0, le champ de température solution de ce systeme
différentiel et vérifiant la condition (A2.5) est de la forme :

51N“(u, z) =4 exp(— qthlz)+ B exp(qthlz)Jr Cexp(— B z) (A2.9)
é’f(u, z) =D exp(— qthzz)+ Eexp(— 5, z) (A2.10)
avec :
G = AU + (A2.11)
.

1

Les coefficients C et E correspondent a la solution particuliere de I'équation de
diffusion de la chaleur (A2.8), tandis que les coefficients A, B et D sont déduits des conditions
aux limites (A2.4) (A2.6) et (A2.7). Ces coefficients ayant été déterminés, 1’¢élévation
périodique de température réelle o7 est calculée en réalisant numériquement la transformée de
Hankel inverse de (A2.9) et (A2.10).

A2.2 Calcul du champ de déplacement

Lorsque le revétement et le substrat sont homogenes et isotropes, le champ
déplacement périodique ou qui s'y développe par dilatation thermique sous l'effet de
I'¢lévation de température o7 s’obtient en résolvant dans chacun des deux milieux 1’équation
de Navier :

- - = ) 2~ :
1 Au+—L—grad(divi) 2(1+v:) 0 U g, 2(1+v;) gradT (A2.12)

1-2v, E, or’ 1-2v,

p; est la masse volumique, E; le module d’Young, v; le coefficient de Poisson et «; le
coefficient de dilatation thermique linéaire du milieu considéré. Les coefficients de Lamé
correspondants valent :

E, E,

y) :(—I_) =L (A2.13)
1_2 V,‘ 1+V1 1+Vz

Pour résoudre ce probléme, il faut exprimer conditions appliquées aux frontiéres du milieu.
Ainsi, on suppose que la surface du milieu (z=0) libre d’efforts :

(04

=0 (A2.14)

z

tandis que loin de la source de chaleur, I’¢lévation de température étant nulle, on suppose que
la perturbation subie par le milieu est négligeable :

Wl =0 (A1.15)

7,z=+00
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Figure A2.2 Modélisation mécanique du comportement de 1'interface revétement/substrat.

Enfin, de méme qu'une discontinuité de température peut étre observée a l'interface, on
supposera que l'interface est €lastique et caractérisée par sa raideur K. Les conditions de
continuité entre revétement et substrat s’écrivent donc :

GZ|z:h* :GZ|z:h*

o :K(u

Ce modéle a deux parametres suppose que le vecteur contrainte est continu, dans le cas
contraire un terme d'inertie supplémentaire peut étre introduit dans la relation (A2.16).

Pour résoudre ce probléme, la méme technique décrite dans 1’annexe I est a nouveau
employée. On décompose donc le vecteur déplacement comme la somme d’un gradient et
d'un terme rotationnel :

(A2.16)

—

i z_hj (A2.17)

z=h* -

u=gradp+roty diviy=0 (A2.19)
et on pose :
34424

=gl A2.20
2 (A220)
PR L (A2.21)

l,i_Cl?i _/L +2ﬂl .
g = P A2.22
t,i—C_gi— L ( . )

C;; et C,; désignent respectivement les célérités des ondes élastiques longitudinales et
transversales qui se propagent dans le milieu considéré, et k;; et k,; les nombres d’ondes
associés. L’équation (A2.12) est équivalente aux deux équations différentielles :

A@+k p=moT (A2.23)
Ay L k=0 (A2.24)
r

qui sont couplées par I’intermédiaire des conditions aux limites. Des expressions analytiques
du potentiel ¢ et du potentiel vecteur y, peuvent étre obtenues dans 1'espace de Hankel de 0
pour le premier et d'ordre 1 pour le second en tennant compte des conditions (A2.14), (A2.15)

et (A16.17). Les déplacements du. et ou, sont finalement obtenus par intégration numérique
des relations (A1.49) et (A1.50).
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Calcul de D’élévation périodique de température et du champ de
déplacement périodique lors d’une mesure photothermique en régime
modulé. Cas d’un milieu homogéne anisotrope.

faisceau de chauffage:

\T_—’Z direction de syméirie matérielle :
= S
) angle er:
Q:__H-’/J- €
= @w.@

Figure A3.1. Hypothéses du modéle permettant de calculer la réponse thermo-élastique d’un milieu anisotrope
lors d’une mesure photothermique en régime modulé.

Comme pour les annexes I et II, on considére un milieu semi-infini homogene chauftfé
par un laser modulé en intensité a la fréquence f (pulsation w). Le milieu est maintenant
supposé thermiquement et/ou élastiquement anisotrope. On associe au milieu un repére
cartésien (O,)? Y. Z ), dont le plan (O, XY ) correspond a la surface libre du milieu et dont

I’axe (O,Z) est confondu avec 1’axe du faisceau de chauffage orienté vers l'intérieur du
milieu.

A3.1 Equations constitutives

L’essentiel des hypothéses qui ont été faites précédemment pour calculer 1’¢lévation
périodique de température et le champ de déplacement périodique dans le cas d’un milieu
homogene et isotrope est conservé. Ainsi, on suppose que la source de chaleur produite par le
pompage optique reste décrite par la loi de Beer-Lambert (A1.1).

L’¢lévation périodique de température s’obtient et résolvant I’équation de conservation de la
chaleur (A1.2) en supposant, a nouveau, que la dissipation thermique a la surface libre du
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milieu est statique (A1.5) et que loin de la source de chaleur, 1’¢lévation périodique de
température est nulle (A1.6). Pour prendre en compte l'anisotropie du milieu, on remplace
dans la loi de Fourier le parameétre scalaire conductivité thermique k& par le tenseur symétrique
d’ordre 2 :

K Ko Kiz
K= Ki2 K2 K» (A3.1)
Ki3 K23 K33

appelé tenseur de conductivité thermique.

Le champ de déplacement périodique est calculé en résolvant 1’équation de la
dynamique (A1.7) en supposant de méme que la surface libre du milieu est libre d’effort
(A1.12) et que la perturbation thermo-¢lastique est négligeable loin de la source de chaleur
(A1.13). L’anisotropie ¢élastique du milieu intervient lors de 1’écriture de la loi de Hooke qui
s’écrit en présence d’un milieu anisotrope de symétrie quelconque et dans I’hypothése des
petites perturbations :

o=Cle-aAT] (A3.2)

ou C est le tenseur de rigidité, qui est symétrique d’ordre 4, et a est le tenseur de dilatation

thermique, qui est symétrique d’ordre 2.

Le tenseur de conductivité¢ thermique est symétrique et donc diagonalisable. Ses
valeurs propres, appelées conductivités thermiques principales, sont des grandeurs
intrinséques du matériau. On note R la matrice de changement de repére de (O, X ,Y,Z ) vers
la base (O, ¢, ,e,,e; ) dans laquelle la matrice est diagonale, et qui est associée aux symétries
matérielles du milieu (cubique, orthotrope, ...).

La symétrie du tenseur de rigidité permet de le représenter sous forme matricielle en adoptant
la convention suivante sur les indices (notation de Voigt) :

111 22632 33633
233264 133165 2161266 (A3.3)

de sorte que 1’on peut écrire le tenseur de rigidité comme une matrice 6x6 et les tenseurs de
contrainte et de déformation comme des vecteurs de dimension 6 :

C, C, G, G, C, G On én
glz glz gl2 glz glz glz On Ep
C=| “12 L2 G Cip Gy Oy 6=l 93 e=| &3 A34
£5¢. Ga Ga Gu G G o 26, (A34)
C, Gy, C, G, Gy Gy O3 2853
C, Gy, C, G, Cy Gy L 012 28,

la relation (A3.2) devenant :

6=C(e-aAdT) (A3.5)

Les symétries matérielles du milieu se traduisent par des relations particuliéres entre
les 21 coefficients du tenseur de rigidité¢ exprimés dans la base (O, ¢, ,ée,,é; ). On calcule la
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Calcul du champ de température et de déplacement Cas d'un milieu homogéne et anisotrope

valeur des coefficients de la matrice de rigidit¢é exprimés dans le repére échantillon, en
utilisant la relation de changement de base suivante :

@ 2.8, )=RR R R Conrd X.7.2) (A3.6)
Y ¥4 w
v F 3 ?3, F 3 Ez_ F 3
T w <
AL W P
P - v . * T
7 X fig v 3 i

Figure A3.2 Définition de 1’orientation du repére matériel par rapport au repere échantillon a 1’aide des angles
d’Euler (91, ,¢2).

Pour repérer 1’orientation du repeére matériel par rapport au repére échantillon, on
utilise les angles d’Euler (¢, w,¢,), ou ¢;, v et ¢ sont appelés respectivement angles de
précession, de nutation et de rotation propre (cf. figure A3.2).

A3.2 Calcul du champ de température

Désormais, 1’utilisation d’une transformation de Hankel, que permettait la symétrie de
révolution des problémes traités précédemment est impossible. Pour résoudre ce probléme, on
applique maintenant une transformation de Fourrier bidimensionnelle a I’équation de
diffusion de la chaleur selon les directions X et Y paralleles a la surface libre du milieu. On
note :

ST (u,v,z):J- I ST (x,y,2)e”™ ™ dxdy o8 (u,v,z)= I I5s(x, v,2)e?™ D dxdy (A3.7)

Les transformées de Fourier bidimensionnelles respectives de I’¢lévation périodique de
température o7 et de la composante modulée de la source de chaleur ¢s. Dans ’espace de
Fourier, 1’équation de diffusion de la chaleur s’écrit :

~ o5 8T
adT+H99L ¢ S5 (A3.8)

Oz 0z

P

ou:

a=jopC—-4r*(Kiu?+K2v2+2K1uv)
b=—4j m(Ki3u+K23v) (A3.9)
c=K33

et la condition de flux nul perpendiculairement a la surface libre du milieu s’écrit :

~2ja(Kiou+K2v) ST +K3 agz =0 (A3.10)
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A nouveau, le probléme se réduit a la résolution d’une équation différentielle du
second ordre avec second membre. On remarque que les parties réelles des racines de
I’équation sans second membre sont opposées puisque le terme b est imaginaire pur. Pour
vérifier la condition (A1.6) on ne retient du polyndme caractéristique que la racine a partie
réelle négative . On note :

é’IN“ (u,v,z):S(u,v)exp(r_(u,v)z) (A3.11)

la solution générale de I’équation sans second membre. La solution particuliere de 1’équation
(A3.8) vaut :

ST (u,v,z)zwl_'_cﬂzﬁ(u,v)exp(— ,Bz)zV(u,v)exp(— ﬂz) (A3.12)

Enfin, on déduit de la relation (A3.10) le terme S(u,v) qui vaut :

2pc b

S,v) = 2rc+b

V(u,v) (A3.13)

Finalement, 1’¢lévation périodique de température dans 1’espace réel est calculée
numériquement en utilisant des algorithmes classiques de transformation de Fourier
inverse (FFT2).

A3.3 Calcul du champ de déplacement

Le champ de déplacement se décompose en une composante statique U et une
composante périodique d’amplitude complexe du :

15, 2,0)=U(x,y,2)+5(x, y,2)e’™ (A3.14)

associées respectivement a la composante continue et alternative de la source de chaleur. On
s’interesse uniquement au calcul de cette derniere composante qui est solution de 1’équation
de la dynamique. Dans I’espace de Fourier bidimensionnel utilisé précédemment, cette
relation s’écrit :

—

(b [BREE[DI 4 [gradoTes== ddy (A3.15)

ou:
Ay = Cyty (A3.16)

et:
it (u,v. )= [Sux,y.2)e¥ " dxcly (A3.17)
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est la transformée de Fourier bidimensionnelle du champ de déplacement périodique du . Les
matrices [4], [B] et [D] sont symétriques et ne dépendent que des coefficients d’¢lasticité du
matériau et de la pulsation . On a:

An=po” (27 P(Cru*+Coev*+2C, quv) (A3.18)
A12=A2124(27Z)Z(C16u2+C26v2+(C66+C12)xv) (A3.19)
A= pe* (27 F(Costs® +Cov? +2Cov) (A3.20)
Ais=An=—{27 F(Cist>+ Caev>+{C1+ s Jov) (A3.21)
As=pe’—(27 PCosu> +Cunn*+2C, v (A3.22)
o= dos=—{27 FCsort> +Ca +{C s+ Cos Jv) (A3.23)
Bu=—4j7(Cisu+Cssv) (A3.24)
Blz=321=—2j7r((C14+C56 )4+(C46+C25 )V) (A3.25)
Bor=—4j 2 Castr+Caav) (A3.26)
Brs=Bs=-2j 7{(Ci3+Css ji+(Cis+Cas ) (A3.27)
Bss=—4j 7(Csstu+Csav) (A3.28)

Bi=B =—2j7z((C36 +Css )4+(C23 +Caa )V) (A3.29)
Di=Css (A3.30)

Di2=Dn1=Ciss (A3.31)

Dnr=Cius (A3.32)

Diz=D31=Css (A3.33)

Ds3=Cs3 (A3.34)

D3=D3»=Cs4 (A3.35)

L'élévation périodique de température o7 étant connue, le second membre de 1’équation
(A3.15) est connu et se met sous la forme :

o -2j ﬂué'l:”
)»J.J.grad(éT)e2"’*"“‘””dxdy: —2jmvorl =Uie #+Uze" ~ (A3.36)
0ol
0z

Le probléme se réduit donc a la résolution d’un systéme de trois équations différentielles
couplées d’ordre 2 avec second membre. La solution particuliere de I’équation (A3.15) peut
étre écrite analytiquement et se met sous la forme :

w=[a}-AB} AD) Viexpl—pe (Al (Bl D) Vrexplz)  (A337)

Pour obtenir la solution générale de I’équation différentielle sans second membre, on écrit
cette équation sous la forme :
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asi lfo 0o o1 0o 0] = —
> |lo o o0 1 of% oil
_|0 0 00 0 1 Y (A338)
o5i | | [FCa4]  [-caB] |oou| | aosk
oz2 | L i oz oz
dont la solution est connue et s'écrit :
5| [exp) 0 0 0 0 0 1 [Ui]
0 exp(rnz) 0 0 0 0 U:
_ 0 0 exp(nz) O 0 0 Us
[ o 0 0  exp(nz) 0 o Vg, A339
oou 0 0 0 0 exp(rsz) 0 Us
0z . 0 0 0 0 0 exp(nz)| |Us]|

r1...1¢ sont les valeurs propres de M, et V' la matrice des vecteurs propres qui leur sont
associés, et U;...Us sont les inconnues du probléme qu’il reste a déterminer et qui dépendent
des conditions aux limites appliquées au systéme. Si on note r;, 7, et r; les racines a partie
réelle négative et 14, 15 et 16 celles a partie réelle positive, la condition (A1.13) impose que :

S <

w

=aV, + BV, + ¥, (A3.40)

w

SIISIESIESIES

(=)}

a, et ysont ensuite calculés de fagon a vérifier la condition (A1.12) qui, dans I’espace de
Fourier bidimensionnel, s’écrit :

enz=0 [E]§E+[F]%=;ZST (A3.41)

et ou les coefficients des matrices E et F ne dépendent a nouveau que des propriétés €lastiques
du milieu :

Ey =—2ja|Cisu+Csev] (A3.42)
Ep,=E, =—2j7|Csou+Casv] (A3.43)
Eyy=Ey=—2j2|Cssu+Csv] (A3.44)

Eyy=-2j7|Cisu+Casv] (A3-45)
Eyy=E;,=—2j z]Cisu+Caav] (A3-46)

Eyy==2jn|Cssuu+Caav ] (A3-47)
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F1=Css (A3.48)
F1=F>=Cys (A3.49)
F13:F31:C35 (A350)
F22:C44 (A351)
F23:F32:C34 (A352)
F33:C33 (A353)
En remarquant que :
:
Vi=| ow (A3.54)
oz

On peut écrire la relation (A3-41) sous la forme :

((D1+n[Ew ([D}+r[EDv: ([D]+n[E])m]ﬂz;ﬁ(ﬁm—[m(u+Uz)—[E](—ﬂU1+auz) (A3.55)
/4

Equation dont la résolution permet de déduire les inconnues «, fSet 7.

Ces calculs réalisés numériquement pour la plupart, permettent de déterminer le champ de
déplacement périodique dans I’espace de Fourier. La transformation de Fourier inverse est
ensuite réalisée numériquement afin d'obtenir le champ de déplacement périodique dans
I’espace réel.
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Annexe IV

Calcul du champ de température dans un milieu isotrope a gradient de
propriétés lors d’une expérience photothermique en régime modulé.

2 2 )
Q== Fa et gl )

=8

yt

fempérature: T

miitfeu: k(X), c(X)

z

Figure A4.1 Calcul de I'¢lévation périodique de température dans un milieu a gradient de propriétés, schéma du
probléme.

Dans cette annexe, sont €crites les relations qui permettent de calculer 1'¢1évation
périodique de température dans un milieu a gradient de propriétés durant une expérience
photothermique en régime modulé. On suppose que les propriétés thermiques varient

continfiment selon une direction notée X paralléle a la surface libre (0, X Y ) du milieu, la

direction Z du repere cartésien dans lequel sont écrites les relations suivantes, désigne la
normale la surface libre, orientée vers l'intérieur du milieu. L'élévation de température est
produite par pompage optique, en focalisant a la surface du milieu un laser, modulé en
intensité a la fréquence f (pulsation w), dont la répartition énergétique transverse P(x,y),
supposée gaussienne, et est décrite par les relations :

Pley s () (v) (A4.1)

ou:
ﬁ(x):m%exp(%j et fy(y)zexp(—i—;j (A4.2)
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A4.1 Equations constitutives

Pour déterminer le champ de température, il faut résoudre 1’équation de conservation
de la chaleur qui, dans le cas d’un milieu inhomogeéne, s’écrit en tout point :

ox) el = —didq) (A4.3)

Lorsque le milieu est isotrope, la loi de Fourier :

g=—k(x)grad(T) (A4.4)

relie, en tout point, le flux de chaleurqau gradient de température. c(x) et k(x) désignent

respectivement la chaleur volumique et la conductivité thermique locale du milieu. Lorsque le
milieu continliment inhomogeéne, la relation (A4.3) s'écrit :

6£1x)zzi(k aT]k o'T k o'T A4.5
o ox b o) (x)a7+ (x>a7 (A4.5)

On considére le cas de milieux parfaitement opaques (coefficient d'absorption optique
grand). Dans ces conditions, la source de chaleur produite par le faisceau de chauffage, et
donc la répartition énergétique en volume était précédemment décrite par la relation de
Beer-Lambert (A1.1), est déposée en surface. Elle est alors assimilable a un flux de chaleur
imposé en z=0 :

—qz

» :k(x%:%f)(x’ yX1+ej ‘”’ ) (A4.6)

Le probléme étant linéaire, on peut déterminer indépendamment les composantes continue 7,
et alternative ST¢” de 1’élévation de température, produites respectivement par la partie
continue et la partie modulée du chauffage :

T(x,y,z,t)zﬂ +72(x,y,z)+6T(x,y,z)ej“” (A4.5)

A priori, aucune solution analytique ou approchée ne permet de résoudre ce probléme, qui est
traité de facon discréte en remplagant le milieu a gradient de propriétés par un milieu stratifié.

A4.2 Discrétisation du probléme

Dans un premier temps, pour calculer 1'élévation périodique de température 5T¢'”, on
remplace le flux de chaleur appliqué a la surface libre du milieu par un flux de chaleur
linéique distribué selon 1’axe X :

2| _=Hxykflx)olv)e (A4.6)
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o(y) désignent la fonction de Dirac, et f,(x) la répartition énergétique du faisceau de chauffage
selon X (cf. A4.2).

En utilisant la méthode des images, on peut remplacer ce probléme par celui
équivalent d’un milieu infini inhomogene ayant la méme distribution de propriétés thermiques
(c(x),k(x)) selon X et chauffé par une source de chaleur linéique périodique d’amplitude o :

5s(x, y)=2fx(x)5( y)ﬁ(z) (A4.7)
Ce probléme est axisymétrique, X étant I’axe de symétrie. La relation (A4.5) s'écrit donc :
oT _ 0 oT 10|.0oT
ox 7 —a—x(k(x)a—x)-#k(x)m(rﬁ)-ké‘s (A4.8)
avec :

r=,x2+y? (A4.9)

Une transformation de Hankel d’ordre O est alors appliquée a la relation (A4.8) pour obtenir,
si on se limite a la partie périodique du probléme :

pC(x)jcof=%(k(x %Z:“ )—k(x)ﬂf(u,x)+2fx(x) (A4.10)
ou:

ST (u,x):Z 7Z'T5T (7,x) .Jo(2 mru )dr (A4.11)

est la transformée de Hankel d’ordre zéro de OT, et u est la variable conjuguée de r dans
I’espace de Hankel.

Figure A4.2 Discrétisation du probléme, et notations associées.

-249-



Annexe IV

Le milieu a gradient de propriétés est maintenant remplacé par un milieu stratifié dont
chacune des 2N+2 couches est homogéne et thermiquement isotrope. La i couche est
limitée par les deux plans perpendiculaires a 1’axe X qui occupent respectivement les
positions X; ; et X;. On note k; la conductivité thermique et ¢; la chaleur volumique de cette
couche (fig. A4.2). La répartition énergétique f,(x) est approchée dans cet intervalle [X;.; Xi]
par une fonction linéaire Q(x) :

ot (th%f ) vy () (A4.12)

Dans chaque couche, I’équation (A4.10) s’écrit :

o7 (u) ( T cl Jﬂ(ux) 2g—) (A4.13)

2
ox
ou:

ki
== A4.14
C ( )

désigne la diffusivité thermique de la couche i. Aux frontieres de chacune des couches
doivent étre écrites des conditions de raccordement qui, si on suppose que température et flux
de chaleur sont continus, s’écrivent :

o)y OoTlu.x (A4.15)
ox ox
x=Xi x=Xi
ST (u,xj —5T (u,xj (A4.16)
x=Xi x=Xi

Enfin, loin de la source de chaleur (r,z=+00) I'¢lévation température est supposée
négligeable :

ST| =0 (A4.18)

u,z==00

Finalement, la température a chaque interface est calculée en utilisant la méthode récursive
présentée ci-dessous.

A4.3 Méthode récursive

La relation (A4.13) correspond a I’équation de diffusion de la chaleur qui décrit la
propagation d’une onde thermique unidimensionnelle selon I’axe X et caractérisée par son

nombre d’onde :
guiu )=, 4 m 202+ j% (A4.19)
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Dans chaque couche, 57 est donc de la forme :

ST (M,XiA=];+eXp(C]thi(uXX—Xi—l))'F];_CXD(—chi(MXX—Xi—l))'F 12 Q(x) (A4.20)

kiqthi
ou 7;" et T; sont les inconnues a déterminer. La condition (A4.18) impose que :

Tima-— 0T (u,x }=0 (A4.21)
T Ry (A4.22)

et donc que :
T =0 et T3,2=0 (A4.23)

Par ailleurs, les relations (A4.15) et (A4.16) peuvent étre écrites de fagon matricielle pour
introduire les fonctions de transfert M;" et S;" qui relient [Tix;, Ti+; | et [T7, Ti'] :

T -
o o7 s (a2

Ona:

Moo 1 —(ki+1.qmi+1+ki.qmi)eXp(—chi.(Xi—Xi—l )) (ki+1.qmi+l—ki.qmi)exp(qmi.(Xi—Xi—l )) (A4.25)
"2 kg _(ki+1.qmi+l—ki.qmi)eXp(—qthi(Xi—Xi—l)) (ki+l.qmi+l+ki.qmi)eXp(chi.(Xi—Xi—l)) '

i 1 . ki1.qumiv1-A"—B” A496
S 2 kis1.qumin |:ki+l.chi+l'A++B+:| (4.26)

et:

ey (A427)

gl Qi )0i) 1 O )}-Olxi) (A4.28)

q;i Xi—Xi-1 %31”1 Xi+l—Xi

De méme, une relation :

st B s (A4.29)
i i+1

permet de relier la couche i+/ a i, ou :

1 ki.quni+kis1.qoi+1 Jexplgmil xi—xi-1)) \ki.qmi—ki+1.qmi+1 Jexplqmil xi—xi-1
M= 2 ki.quni [(ga.qﬂ; —kHl.chtHl )geXpIz(—qtthi(.(Xi —Xi—l) gxgﬁ.@l:i +ki+1.qz;i+1 )lc;(p?(—éthz(.(Xi —.Xi—l)g):| (A4.30)

s- 1 [ 6h.chiA——B‘§Xp(C]thi(Xi —Xi—l)):| (A4.31)

1:2_k,-_q,h,» ki.qmi A-+B- xp(—qzm(x,‘—xH)
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et:

4o Ox)  Ofx) (A4.32)

L. 2 . 42
k”l-%hiﬂ k’-qthi

o 1 Olxa)0lv) | Olu)-Ole) A4

Qhin Xil—Xi q;  Xi—Xi-l

En appliquant la relation de récurrence (A4.24) entre I’interface / et N+/ d’une
part et la relation (A4.29) entre I’interface 2N+ et N+ d’autre part, puis en réécrivant la
condition (A4.29) au niveau de 'interface N+1, on obtient un systéme de deux équations a
deux inconnues 7" et Toy+7.

Ty . ro | Wy Yy
RO e R ] (a43

de laquelle sont déduits 7;" et Toy+ :

ﬂ+:Wﬁ+1(Yﬁ+l_Vﬁ+l)‘WNFH(YATH_V]VH) (A435)
Uj\’/"’l' W1\7+1_UN+1- Wﬁ+1

_ _UIV+1(Y]\J/r+1 _V]\Jfr+1 )_UX/+1(Yﬁ+1 _V1\7+1 )
TéNJrZ_ U]THI- W]\7+1_UN+1~ W]\}-H (A436)

Ces deux valeurs une fois calculées, les relations (A4.24) et (A4.29) sont utilisées de nouveau
pour calculer de proche en proche 7;" et 77, et donc la température a chaque interface :

2

T(u,xi)=ﬂ11+Tiil+g("") (A4.37)
G i

4.2.4 Transformation de Hankel inverse et convolution

Une fois connue I'élévation périodique de température 67 exprimée dans ’espace de
Hankel a chaque interface X;, une transformation de Hankel inverse d’ordre O lui est appliquée
pour déterminer le champ de température produit par le chauffage linéique f(X) solution de
'équation (A4.10) :

éT(r,x):Z ﬂT]N" (u,x) .Jo(2 mu )m’u (A4.38)

Pour calculer I'¢lévation périodique de température o7, produite par le faisceau de chauffage,
le champ de température O7, calculé numériquement, est convolué¢ avec la répartition
énergétique du faisceau de chauffage selon 1’axe Y, f,(y) en réalisant l'intégration :

ST (x,y,2)= f ST (= +22,0) /(3 My (A4.39)
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Annexe V

Origine et expression des signaux interférométriques

Si 'origine du signal mesuré en configuration photoréflexion est claire, celui mesuré
en configuration interféromeétrique est affecté par de nombreux phénomeénes qui perturbent la
mesure de la différence de marche. Pour étudier finement leur contribution respective, on
rappelle dans un premier temps le réle de chacun des éléments de D’interférométre en
décrivant I’évolution du champ électrique qui les traverse. L'expression de D’intensité
lumineuse mesurée sur le photodétecteur étant écrite, on cherche quels paramétres sont
affectés par les effets photothermiques qui se produisent au voisinage de I'échantillon ainsi
que I’expression des signaux qui leur sont associés.

AS.1 Origine du signal d’interférence

"'_"_"_“%

® [ \

&) @ )

/111111

Figure AS5.1. Schéma de I’interférométre de Nomarski. (1) cube séparateur de polarisation, (2) lame quart
d’onde, (3) prisme de Wollaston, (4) objectif, (5) échantillon.

Pour mesurer le déplacement de la surface de I’échantillon durant une expérience
photothermique en régime modulé, un interféromeétre différentiel de type Nomarski
(figure AS5.1) est utilisé. Pour cela, on place un prisme de Wollaston dans le plan focal objet
de I’oculaire du microscope. Pour écrire I’expression du signal d’interférence, il faut étudier
I’évolution du champ électrique du faisceau issu de la diode laser.

Le faisceau sonde est issu d’une diode laser qui émet un faisceau supposé

monochromatique de longueur d’onde A, polarisé rectilignement selon une direction notée x .
Il traverse un cube séparateur de polarisation qui dans le sens aller ne modifie pas la
polarisation du faisceau dont le champ ¢électrique s’écrit :

E=Eox (A5.1)

Le faisceau traverse ensuite une lame quart d’onde dont 1’axe lent ¢, fait avec la direction x
un angle a; :

a =le %) (A5.2)
La polarisation du faisceau sonde devient elliptique et le champ électrique s’écrit :

E=E» cos(oa )ej % +Eosin(0a );2 (A5.3)
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Le faisceau sonde traverse ensuite le prisme de Wollaston qui le divise en deux faisceaux de
polarisations orthogonales que I'on désignera respectivement par faisceaux 1 et 2. Leurs
directions de polarisation, qui correspondent aux axes du prisme, sont notées respectivement

g 'et e,'. On note , I’angle entre la direction ¢ 'et x :

a,=le %) (A5.4)

E; et E; sont champs ¢€lectriques des faisceaux 1 et 2 qui s’écrivent :

E=Eo cos(oa )cos(az - )e" %4+ Eo sin(oa ﬁin(az - ) (AS.5)
E» :(—Eo cos(oa )sin(az - %j 7+ Eo sin(oa )cos(az - ))2’ v (A5.6)
d —n
®

Figure AS.2 Séparation du faisceau sonde a la traversée du prisme de Wollaston.

w,, correspond au déphasage optique entre les faisceaux 1 et 2 qui est produit par la traversée
du prisme. Ce déphasage vaut :

wwzzﬂ“TWd (A5.7)

d est la distance entre le faisceau incident et ’axe du prisme de Wollaston, ¢, I’angle de
séparation du prisme (cf. figure A5.2.).

Les faisceaux 1 et 2 sont ensuite focalisés par le microscope en deux points distincts
de la surface de I’échantillon a incidence supposée normale. En ces deux points, les
coefficients de réflexion valent respectivement R; et R,. Apres réflexion, on obtient :

Ei :\/E (Eo cos(oa )cos(az —au )e" %4 By sin(al ﬁin(az —ou )) (A5.8)
Ex=y/R.| (—Eo cos(oa %in(az —a )ej %4 Fo sin(oa )cos(az —an ))ej v (A5.9)

ou :
W:4,,.A7h (A5.10)

est le déphasage optique entre les faisceaux 1 et 2, que produit la différence entre les
longueurs des deux chemins optiques 4k suivis par les faisceaux 1 et 2. Apres réflexion, les
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faisceaux traversent de nouveau le microscope puis sont recombinés par le prisme de
Wollaston. A nouveau, ils subissent un déphasage w,, de sorte que le champ électrique du
faisceau résultant vaut :

E=E, ¢,'+E,e’""e,' (A5.11)
Ce faisceau, traverse la lame quart d’onde qui agit sur la polarisation du faisceau qui devient :

E =E1(cos(az - )ej%él +sin(ca—on B, )+Ezej '/’”’(—sin(az —a )ej%él +cos(a—an B, ] (A5.12)

Enfin, le cube séparateur de polarisation, qui joue ici le role d’analyseur, envoie sur la
photodiode la seule composante y du champ électrique, qui vaut :

E }:%(JE +y/R " +2'”"")I—sin(Z ai )cos(Z(az —a ))—ksin(Z(az —a ))ej%) (A5.13)

En agissant sur la position du prisme de Wollaston des phénomenes d’interférence peuvent
étre observés, que produisent la variation du déphasage statique y4,. Pour calculer I’intensité
du faisceau, mesurée sur la photodiode, on effectue le produit :

1:%-(&-}}(5-}) (A5.14)
pour aboutir a I'expression suivante de la variation d'intensité lumineuse :

1 =i1 0 ((s in(2 a )cos(Z(az - )))z +(sin(2(az - )))z XRI +R +2m COS(!//d +2pw )) (AS5.15)

=

RZR%

Figure AS.3 Définition du taux de recouvrement

En pratique, les faisceaux se recouvrent partiellement au niveau du prisme de
Wollaston. On désigne par fle taux de recouvrement, qui correspond au rapport entre I’aire de
la zone d’interférence et I’aire totale de la section transverse des faisceau (cf. figure A5.3). En
supposant que la répartition énergétique transverse des faisceaux est uniforme, I’intensité /
continue mesurée sur la photodiode s’écrit :

rig}-L f1(sin(2c0 Jeos(2{az—en ) +(sin(2(az—en )} [Ri+ Ror 2/ Rz cos(p)
+(1— f )IoR1 [(cosoa cos(az —on ))2 +(sina1 sin(az - ))2] (AS5.16)

+(1— f )[oRz [(sin2 a cos(az —ai ))z +(sin2(a2 —a ))2 ]
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ou:
P=Wa+2 yw (A5.17)

est le déphasage "statique" total entre les faisceaux 1 et 2, que produit la traversée du
Wollaston et la différence des longueurs des chemins optiques suivis par les deux faisceaux
(variation d’indice et rugosité de 1’échantillon).

Lorsque I’instrument est "correctement" réglé, les axes de la lame quart d’onde sont orientés a
45° de l’axex (a;=45°), I’orientation du prisme de Wollaston par rapport a la lame quart
d’onde ne joue alors plus aucun role puisque la polarisation du faisceau incident est circulaire
et ’intensité / vaut :

1(¢):i SR+ R+ 2R R cosp ) 11 Yo B ;Rz (A5.18)

L’amplitude des franges d’interférence est alors maximale. Une légére désorientation de la
lame quart d’onde (@;=45°+¢&a;) se traduit par une faible modification de ’amplitude des
franges d’interférence qui vaut au premier ordre :

I zi ﬂo(R1 +R> +2\/ﬁ cos(¢))#(l— f )10%—(1— f )IEORI 005(2(0(2 —a) )eal (A5.19)

On note que lorsque R;=R>, ’orientation de la lame quart d’onde modifie I’amplitude des
franges d’interférence :

1 =é S o((sin(2 o )cos(2(az -1 )) +(sin(2(az -1 )))2 )(1+cos(¢))+(1— f )Io (A5.20)

de méme que la recombinaison partielle des faisceaux 1 et 2 la diminue.

AS5.2 Expression du signal modulé

\““H &y Fgc%;i’ ’—f’f déﬂe;u?n

faisceau 2

rugosité

échantillon onde thermique

Figure A5.4 Phénoménes photothermiques détectables par interférométrie.

Dans les développements suivants, on supposera qu’un seul des faisceaux est focalisé
dans la région ou se produisent les phénomenes photothermiques (cf. figure A5.4). Si on
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suppose que seule la variation périodique de la longueur du chemin optique que suit le
faisceau 1 est modulé, on peut décomposer le déphasage optique ¢, a ’origine du signal
d’interférence comme suit :

~

Wa+2yn =¢+4-7r%ef“” (A5.21)

ou 5}: désigne 1I’amplitude complexe de la modulation de longueur chemin optique et ou :

¢=4{WJ (A5.22)

Si on suppose, par ailleurs, que I’amplitude de la modulation est faible devant la longueur
d’onde du faisceau sonde, la composante synchrone de I’intensité lumineuse mesurée sur la
photodiode s’obtient en développant au premier ordre I’expression (A5.19) et vaut :

1:—% floRiR: sin(¢ 4; She™ (A5.23)

Si la différence de marche n’est attribuable qu’au seul déplacement de la surface de
I’échantillon, la variation périodique du signal envoyé par la photodiode est directement
proportionnelle a cette grandeur. En pratique, de nombreux phénomeénes photothermiques se
produisent au voisinage de la source de chaleur qui donnent chacun naissance a un signal
parasite.

Trois principaux phénoménes semblent devoir €tre pris en compte. Le premier est la variation
du coefficient de réflexion optique R; liée a I’¢élévation périodique locale de température
ST qui est mesurée par photoréflexion et qui s’écrit au premier ordre :

M:R{Hﬂﬂe/’wj (A5.24)
R OT

Par ailleurs, 1'¢lévation périodique de la température de l'air dans la zone de mesure, module
I’indice de ce fluide, et donc la longueur du chemin optique du faisceau qui le traverse :

sh'=20n [T g (A5.25)
oT" Os

Enfin, le taux de recouvrement f est aussi affecté par les phénomenes photothermiques.
En effet, tant la déformation périodique de la surface de I’échantillon que les variations de
I’indice de I’air dans la zone de mesure, dévient et défocalisent périodiquement le faisceau
sonde. Ces phénoménes modifient la géométrie de la zone d'interférence et donc le contraste
des franges.

En premiére approximation, on suppose que I’interférence résulte de la superposition
de deux faisceaux d’intensités R;[y/2 et R,Iy/2, dont les sections sont circulaires et de rayons
respectifs 7; et r,, et dont la répartition énergétique transverse est uniforme. On note d la
distance entre ces deux faisceaux. Ce décalage d (cf. figure AS5.5) est inévitable sur le
montage et est attribué a une mauvaise conjugaison des optiques.
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TTueeot---77 (défocalisation)
> Ad
(T(déﬂexion)

Figure AS.5 Calcul de I’aire de la zone d’interférence des faisceaux sonde et de référence, permettant de
déterminer le contraste des franges d’interférence.

Dans le cas ou d<r;tr, ona:

7 siné, =r, sind, (A5.26)
1 cos, +r, cost, =d (A5.27)

0, et 6, (cf. figure A5.5) sont solutions des équations :

P =15 sin’6, +1, cosd, =d (A5.28)
s —rsin’6, +7;, cosf, =d (A5.29)

les aires S; et S, (cf. figure AS.5) valent :

2 .
s, =1 g _Sin26. (A5.30)
2 2
2 in20
5, =219 M7 (A5.31
2 2 |: 2 2 )

tandis que I’intensité / mesurée sur la photodiode, qui résulte de I’interférence partielle des
deux faisceaux 1 et 2 vaut :

VR SRS
](¢)=Rl +R, I, I, R S, +R2S2( 1 = 12 +2[0#COS¢ (A5.32)
2 2 T non T

Si on suppose que r; = r», le taux de recouvrement f défini par la relation (A5.16) vaut :

le{go _ﬂji)} avec 0, :arcco{ﬁ] (A5.33)

T 2r
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.
¥
gﬂl —
A %, b
%

Figure AS5.6 Variation du taux de recouvrement dii au déplacement du spot du faisceau sonde.
Par effet photothermique (variation d’indice de I’air, déformation de la surface de

I’échantillon ...), le faisceau sonde est dévié périodiquement d’un angle 5 , Ce qui ajoute au
décalage statique dy un décalage périodique d’amplitude d,, :

dv=F, Lo g (A5.34)

ou Fop, Fup et F,e désignent respectivement les distances focales de 1’objectif, de la lentille de
tube et de I’oculaire du microscope. En supposant I’amplitude d,, de la déviation périodique
du faisceau 1 petite devant dy, on fait apparaitre, en développant I’expression (A5.32) au
second ordre, les variations harmoniques du taux de recouvrement f aux pulsations @ et 2.
En effet, au second ordre, la distance d est donnée par :

d :\/d§+di+2dwd0 cosa~d, +ducosa+disin’ (A5.35)

d,

Ou « correspond a I’angle entre la direction définie par les centres des spots des faisceaux 1 et
2 et la direction selon laquelle est déplacé le faisceau 1 a la surface de I'échantillon
(cf. figure A5.6). La variation périodique f,, du taux de recouvrement a la pulsation @ vaut :

fo=2{cos20, po+0, ) ol bo==L _docos  (A5.36)
Vi 1_( dy j 2r
2r

et la variation périodique f>, du taux de recouvrement a la pulsation 2@ vaut :

fro=Ll0.,+c0s26, i, —sinl26, 2] (A537)
T
ou:
0,,= 1 —Cllo Z(Si;;‘;l:)z (201[13)3 dz - 3/z(a’wcosoz)z (A5.38)
(zRJ ok
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Lorsque dj est nul, cette analyse n’est plus valable, puisque 1’hypothése d,<<dj qui permet le
développement limité (AS5.37) est fausse. Dans ce cas, compte tenu de la symétrie du
probléme, seule une oscillation f>,, de pulsation 2 demeure, ou :

do|

’ R

T

(A5.39)

Enfin, ces mémes effets photothermiques défocalisent le faisceau sonde, de sorte que le rayon
r; de son spot dans la zone d'interférence oscille autour de sa valeur moyenne, supposée égale
a r;. Soit Ar ’amplitude de ces oscillations, &; et 6, varient périodiquement avec une méme
amplitude 46:

AG=Ar_1_ (A5.40)
r sin26

ce qui produit une modulation AS; et AS> des surfaces de recouvrement S; et S5 :

2

AS, :%(Aﬁ—cos@ oNno) (AS5.41)

2 .
AS, :%(A 6—cos(26)A 9}%{9—%} (A5.42)
La variation d’intensité produite par défocalisation et mesurée sur la photodiode vaut alors :
1 /

En tenant compte dans 1’expression (A5.20) des variations périodiques du déphasage
@, du contraste des franges d’interférence et du coefficient de réflexion R;, on fait apparaitre
les différentes composantes qui contribuent a la modulation de 1’intensité lumineuse mesurée
sur la photodiode. La composante harmonique a la pulsation @ s’écrit dans le cas particulier
ou a;=45°:

L=T|1+ Acosp|-U, sing+ f.,[Beosg—1 [+ Al(g) (A5.44)
avece .
f:(l—ﬁ]ﬂﬁ fo=l RER oo g NRR ppdan a5 45
2)20r 4 2 A
et:

a4l \/R:Z 1 p=2NRR (A5.46)

2R _So R+R:
2
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Enfin, si on ne tient pas compte de la seconde harmonique du signal produite par la variation
de la géométrie de la zone d'interférence, la seconde harmonique du signal interférométrique
s’écrit :

Lyy=—Us,cosg+ fo,|Beosg—1] (A5.47)
ou:
— 2

Enfin, en toute rigueur, lorsque I’amplitude du déplacement périodique n’est pas petite

devant la longueur d’onde du faisceau de l'interférométre, les amplitudes de U, et U,, sont

47 Jet J2[47r
A

effet si on souhaite déterminer de fagon précise 1’amplitude réelle de différences de marche
importante.

~

(253

~

Uz

respectivement proportionnelles a Jl( j Il faut tenir compte de cette
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Titre : Microscopie photothermique : Application a la caractérisation des propriétés thermo-
élastiques microscopiques de composites Carbone/Carbone et des barriéres thermiques.

Résumé :

Ce mémoire présente deux techniques de microscopie photothermique dédiées a la
mesure de propriétés thermo-élastiques locales appliquée ici aux barriéres thermiques pour
aubes de turbine et aux composites thermo-structuraux.

La premiére partie est consacrée a la photoréflexion utilisée pour caractériser les
propriétés thermiques locales de fibres et matrices de carbone ainsi que celles de milieux
hétérogenes (revétements minces et milieux a gradient de propriétés). Les développements
théoriques qui permettent 1’analyse des mesures réalisées sur ces matériaux sont présentés
ainsi que les résultats de plusieurs campagnes de mesures.

La deuxi¢me partie, est consacrée a la microscopie photothermique interférométrique.
Le dispositif expérimental étant décrit, 1’analyse du signal photothermique mesuré révele la
présence d’artefacts expérimentaux dont on peut partiellement s’affranchir. Cette technique
est utiliser pour mesurer la diffusivité thermique d’un quasicristal d’AIPdMn ainsi que
I’anisotropie ¢lastique et I’orientation cristallographique de monocristaux cubiques d’AM1.

Mots clés :

Microscopie Photothermique, Composites Carbone/carbone, Barriéres Thermiques,
Photoréflexion, Interférométrie de Nomarski, Diffusivité Thermique, Anisotropie, Orientation
Cristallographique.

Title : Photothermal Microscopy : Application to the microscopic thermo-elastic properties
characterization of Carbone/Carbone composite and thermal barrier coatings.

Summary :

Two photothermal microscopy techniques are presented, which are devoted to the
local material thermo-elastic properties measurement. Here, we focus on thermal barrier
coatings for turbine blades and carbon/carbon composites.

In the first part, photoreflectance technique is used for local thermal properties
characterization of carbon fibres and matrix so as heterogeneous media (thin coating and
functionally graded materials). Theoretical development required for experimental results
analysis are presented so as results of numerous experimental data.

The second part deals with interferometric photothermal microscopy technique. Once
the experimental set-up is described, the photothermal signal origin is analysed to point out
several experimental artefacts which can be partially experimental removed. This technique is
used for thermal diffusivity measurement of an AIPdMn quasicristal so as the elastic
anisotropy and crystallographic orientation of AM1 single cristal.

Key Words :

Photothermal Microscopy, Carbon/Carbon Composites, Thermal Barrier Coatings,
Photoreflectance, Nomarski Interferometer, Thermal Diffusivity, Anisotropy, Cristallographic
Orientation.






