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Chapitre 1

Introduction

1.1 Nanotechnologie et nanoparticules

A la fin des années 1950, le physicien Richard Feynman se passionne pour les possibilités
qu’offrirait la manipulation individuelle d’atomes. Il invite alors la communauté scientifique a
s’intéresser a un nouveau domaine jusqu’alors quasiment inexploré : celui du faramineusement
petit [1]. Ce nouveau champ de recherche, intitulé nanotechnologie [2], connaitra finalement son
essor au cours des années 1980. Ce développement est notamment permis par I'invention des
microscopes a effet tunnel (STM pour Scanning Tunneling Microscope en anglais) [3] et a force
atomique (AFM pour Atomic Force Microscope en anglais) [4] permettant d’observer le monde a

l’échelle nanométrique.

Aux progres en observation, se sont suivis ceux en manipulation et synthétisation. La finesse
de gravure de processeurs a atteint la barre symbolique de 1 um en 1987 par exemple. Un grand
intérét s’est ainsi développé pour des particules dont les dimensions caractéristiques sont com-
prises entre quelques nanometres et quelques centaines de nanometres : les nanoparticules. A
partir des années 1990, une part importante des recherches en nanotechnologie concerne la syn-

thétisation de ces particules et leurs caractérisations.

Sileurs tailles rendent les nanoparticules particulierement intéressantes pour la miniaturisation,
cela n’est pas l'unique raison expliquant le développement d’intérét pour celles-ci. Les nanopar-
ticules ont en effet la particularité de pouvoir présenter des propriétés uniques : elles peuvent

présenter des effets de confinement modifiant les propriétés des matériaux les constituant.



2 CHAPITRE 1. INTRODUCTION

Un exemple communément utilisé est le changement de couleurs de poudres solides ou de
solutions colloidales de nanoparticules faites d’'un méme matériau et présentant des formes
similaires mais ayant des tailles différentes. Le confinement n’impacte néanmoins pas unique-
ment les propriétés optiques. Les propriétés quantiques, plasmoniques ou encore élastiques des

nanoparticules peuvent étre affectées.

Les progres réalisés ces dernieres décennies en nanotechnologie permettent aujourd’hui de syn-
thétiser des nanoparticules dans une tres grande diversité de matériaux. On trouve ainsi de
nombreuses particules formées d’un ou plusieurs matériaux métalliques, isolants mais aussi
organiques. Ces développements permettent également une maitrise importante de la taille
mais aussi de la forme de ces particules. On peut ainsi distinguer différentes formes de na-
noparticules : nanospheére, nanofil, nanoplaquette, nanodisque, nanocube, ... Pour chacune de
ces formes, une particule peut présenter une ou plusieurs dimensions nanométriques. Cela per-
met notamment de moduler les effets de confinement seulement selon certains axes et certaines

orientations cristallines.

L'importante diversité de nanoparticules qu’il est possible de fabriquer et les propriétés uniques
qu’elles peuvent présenter permet le développement de nombreuses applications a partir de
celles-ci. Néanmoins, cela implique également la nécessité de pouvoir les caractériser. Il existe
ainsi un besoin important dans le développement de techniques permettant de définir de fa-
con fiable les propriétés de nanoparticules. On peut par exemple citer le projet de I’association
européenne des laboratoires nationaux de métrologie, ou EURAMET, s’intéressant a la mesure

fiable des propriétés mécaniques de nano-objets [5]].

1.2 L’acoustique picoseconde

Nouvel élément découvert en 1817 par les chimistes suédois Jons Jacob Berzelius et Johan
Gottlieb Gahn, le sélénium aura intrigué un grand nombre de scientifiques tout au long du
19ieme siecle. En effet, ce matériau a la particularité de présenter des propriétés électriques
différentes lorsqu’il est éclairé du fait de sa photoconductivité [6]. Parmi les scientifiques s'inté-
ressant au sélénium et a ce phénomene, on trouve Alexander Graham Bell, qui vient d’inventer

quelques années auparavant le téléphone.
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Il propose justement d’utiliser cet appareil, sensible aux variations de courant électrique, afin
d’écouter les effets que la lumiere provoque au moment ott un morceau de sélénium passe de
I'ombre a la lumiere [7]. Les travaux qu’il meénera avec Summer Tainter meéneront a l'invention
du Photophone, renommé a posteriori Radiophone, appareil similaire au téléphone a ceci pres

que le fil conducteur entre émetteur et récepteur est remplacé par un flux lumineux modulé.

A cette époque, il est connu qu'un son audible peut étre produit par un morceau de fer exposé a
un champ magnétique résultant d"un courant électrique intermittent [8]. Inspiré par cet effet di
a la magnétostriction, A.G. Bell propose d’exposer directement du sélénium a un flux lumineux
intermittent. Il décrit alors pouvoir entendre distinctement un son audible sans avoir recours

au téléphone, découvrant ainsi I'effet photo-acoustique.

A la suite de cette découverte, cet effet sera étudié et observé pour un grand nombre d’autres
solides mais également de gaz [9,[10] et de liquides. Malgré I'intérét porté pour ce phénomeéne
apres sa découverte, il est resté une curiosité sans applications concretes pendant plusieurs dé-
cennies. Le développement du premier laser en 1960 par Maiman [11] provoque un boulever-
sement expérimental. Ce nouveau type de sources optiques donne en effet acces a un faisceau
directionnel a la fois de haute énergie et focalisable sur de petites surfaces. Des 1962 [12], les
premieres sources laser pulsées sont introduites, permettant d’avoir acces a des puissances en-

core bien plus grandes.

Tres vite, il est mis en évidence que ce nouveau type de sources peut étre utilisé pour la géné-
ration d’ondes élastiques [13} [14, [15,[16]. Les progres technologiques réalisés sur les lasers ont
permis des études plus approfondies sur la génération de ces ondes [17]. Le développement
des sources laser femtosecondes en particulier améneront a la naissance de 1’acoustique picose-

conde.

Au milieu des années 1980, I'équipe de C. Thomsen et H. Marris propose en effet d’utiliser
ce nouveau type de laser afin de générer, mais aussi de détecter des ondes acoustiques [18].
Pour cela, ils utilisent un systéme dit pompe-sonde. Une premiére impulsion laser de forte
intensité vient exciter le matériau afin de générer I'onde par une brusque dilatation thermique.
Une seconde impulsion, décalée dans le temps, est utilisée pour mesurer les propriétés optiques
du matériau. Sous l'effet de I'onde acoustique, ces dernieres sont modifiées. En réalisant un

suivi dans le temps de ces modifications, il est possible de suivre 'onde acoustique.
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1.3 Imagerie acoustique

L’histoire de I'imagerie acoustique prend son origine dans le destin tragique du Titanic. Son
naufrage en 1912 a en effet mis en évidence le besoin de pouvoir détecter, identifier et surtout
localiser des objets ne pouvant étre vus, tel qu'un iceberg sous la surface de 1’eau par exemple.
Différentes installations utilisant des ondes acoustiques dans ce but ont été brevetées peu apres :
en 1912 en Angleterre par le météorologiste Lewis Fry Richardson, ou encore en Allemagne en
1913 par le physicien Alexander Behm par exemple. En France, le physicien Paul Langevin pro-
pose en 1915 d’utiliser les propriétés piézoélectriques du quartz, étudiées par les freres Pierre
et Jacques Curie quelques décennies auparavant, afin de développer un dispositif d’écolocali-

sation, I’ancétre des sonars.

Il faudra toutefois attendre les années 1940 pour voir le développement des premiers systémes
d’imagerie acoustique dans les solides. Floyd Firestone propose en effet un appareil basé sur
des ultrasons générés a 1'aide cristaux piézoélectriques pour détecter les possibles défauts que
peuvent présenter des moulures métalliques [19]. Aujourd’hui, ce type de systémes est large-
ment utilisé dans 1'industrie - batiments, aéronautique, ... - dans le cadre d’évaluation et de

contrdle non destructifs.

La taille des défauts détectés étant directement liée & la longueur d’onde acoustique employée,
la miniaturisation notamment aura nécessité d’employer des fréquences beaucoup plus élevées
pour réaliser des contrdles avec la résolution nécessaire. Les techniques d’acoustique picose-
conde, permettant de générer des ondes acoustiques avec des fréquences dans le domaine des
gigahertz, se trouvent étre les candidats idéaux pour réaliser des images acoustiques avec la

résolution nécessaire.

Toutefois, celles-ci présentent tout de méme différentes limites. Il est notamment nécessaire
que les matériaux sur lesquels les faisceaux laser sont focalisés intéragissent avec les rayonne-
ments électromagnétiques auxquels ils sont exposés. Le faisceau pompe doit étre absorbé pour
générer des ondes tandis que le faisceau sonde doit étre réfléchi. En I’absence de cette interac-
tion lumiere-matiere, il est commun d’utiliser une fine couche métallique. Ce dépdt n’est pas
toujours possible et les structures pouvant étre imagées sont donc limitées. A 1’échelle nano-
métrique, la taille des faisceaux employés est également une limitation qui impacte le contenu

fréquentiel du champ acoustique émis.
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Ces limitations sont les principales raisons pour lesquelles des travaux de recherche sont au-
jourd’hui conduits pour développer de nouvelles stratégies pour la génération et la détection
d’ondes acoustiques. Parmi les alternatives les plus prometteuses et étudiées, on trouve notam-

ment 'utilisation de nanoparticules métalliques comme sources acoustiques [20].

1.4 Etudes des nanoparticules par acoustique picoseconde

La possibilité d’étudier les vibrations de nanoparticules en utilisant des techniques d’acous-
tique picoseconde a été mise en avant au début des années 2000 [21}22]. La signature vibration-

nelle d’'une nanoparticule d’or unique par une telle technique est ainsi réalisée en 2005 [23].

L’étude des vibrations de nanoparticules est particulierement intéressante tant d’un point de
vue fondamental qu’applicatif. En effet, elle permet d’une part de déterminer les propriétés
thermiques ou encore élastiques des nanoparticules, et d’autre part d’étudier les phénomenes
mis en jeu a I'échelle nanométrique, tels que le confinement et ses impacts. Les nanoparti-
cules métalliques en particulier sont largement étudiées, notamment par des techniques pompe-
sonde d’acoustique picoseconde. Du fait de leurs propriétés plasmoniques, elles présentent un
fort couplage avec la lumiere. Elles s’averent donc étre les candidates idéales pour de telles

études.

Ainsi, ces deux dernieres décennies, les vibrations de nanoparticules présentant une tres large
diversité de tailles ou encore de formes ont pu étre étudiées. Ne serait-ce que pour 1’or, on peut
recenser des études sur des nanofils [24} 25, 26| 27], des nanospheres [23}28,129]30], des nanopla-
quettes [31],132] ou encore des nano-octahedres [33] et des nanocuboctaedres [33]. Les résultats
obtenus sur des nanoparticules de quelques nanometres seulement ont notamment permis de

vérifier que les lois de la mécanique des milieux continus sont encore applicables a cette échelle.

L'impact de I’environnement d"une nanoparticule sur ses vibrations a été le sujet de nombreux
travaux [26}34]. La génération d’ondes acoustiques dans un substrat apres excitation de la parti-
cule par une impulsion du faisceau pompe a ainsi été mise en évidence pour différentes formes
de nanoparticules constitutées de différents matériaux [31} 35} 30, [36]. La conception de nano-
particules permet de moduler les ondes émises. Toutefois, la possibilité de détecter des ondes

acoustiques en utilisant des nanoparticules n’a encore fait ’objet que de peu d’études.
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1.5 Plan de lecture

L’émission d’ondes acoustiques par un nanofil unique excité prélablement par une impul-
sion laser a pu étre mise en évidence au cours d'une étude réalisée précédemment au sein de
I'équipe "Acoustique pour les nanosciences’ de 'Institut des NanoSciences de Paris, ot s’est
déroulée cette these [35]. Les ondes émises ont été associées a 1'un des modes de vibrations
du nanofil : son mode de respiration radial. Par conséquent, la fréquence des ondes émises
est principalement contrdlée par le diametre du nanofil et les propriétés du matériau compo-
sant le nanofil. Si l’on se limite a 1'utilisation de nanofils métalliques, pour une taille de nanofil
donnée, seules quelques fréquences sont accessibles. Réciproquement, si 'on souhaite émettre
un champ a une certaine fréquence, seules quelques tailles de nanofils peuvent étre employées.
Cette contrainte peut fortement limiter 'emploi de nanofils comme sources d’ondes acoustiques
GHz. L'utilisation de nanofils présentant des hétérostructures peut permettre de passer outre
cette limitation mais nécessite de pouvoir déterminer au préalable les propriétés élastiques de
ces nanofils. Au cours du chapitre [2|de cette these, une méthode inverse permettant de réaliser
I'évaluation élastique complete d"un nanofil unique métallique a section circulaire est présen-
tée. Celle-ci est décrite au travers d’une application a des nanofils d’or. Elle est ensuite utilisée
pour déterminer les propriétés élastiques d"un alliage d’or et d’argent pour différentes composi-
tions de ces métaux. Enfin, on montre que le recouvrement partiel d’un nanofil par une couche
d’aluminium permet d’utiliser cette technique pour des matériaux fragiles ou n’interagissant

pas avec la lumiere dans le domaine accessible par nos sources laser.

Si le champ émis par un nanofil métallique peut étre modulé en jouant sur sa taille et ses pro-
priétés, on ne controdle pas sa position sur un échantillon donné. Par conséquent, cela limite for-
tement leur emploi. Au cours du chapitre 3} on s’intéresse a une structure basée sur un disque
d’or d’épaisseur nanométrique. Celle-ci est fabriquée directement sur 1’échantillon souhaité et
sa position est donc parfaitement maitrisée. Au cours de cette étude, on s’est notamment in-
téressé a I'impact du contact entre le disque et son substrat sur la réponse vibrationnelle de
la particule métallique. En s’intéressant a son facteur de qualité, une forte sensibilité du mode
d’épaisseur au contact avec le substrat de silicium a pu étre mise en évidence. Il a également
été montré une forte influence de la zone de contact sur les fréquences des modes radiaux du
disque. Cet effet a été retrouvé a 1’aide de simulations. La réponse vibrationnelle de ce dernier
est donc directement liée a ce contact. Une étude numérique a retrouvé cette tendance observée

expérimentalement et permis de 1’étudier plus globalement.
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L’émission d’ondes acoustiques avec une fréquence identique a celle du mode d’épaisseur a
également été observée. Or, la fréquence de ce mode est déterminée par 1'épaisseur et le maté-
riau du disque. Le champ acoustique émis peut donc étre facilement modulé par une concep-
tion précise. L'utilisation d’"une telle structure permet donc d’avoir une source acoustique dont
la position et le champ émis sont controlables. L'excitation du disque et de ses modes par une
onde acoustique se propageant dans le substrat est également mise en évidence. Cela ouvre la
porte a la détection d’ondes par une nanoparticule, un mode de détection quasiment inédit dans
la littérature. De plus, le contenu fréquentiel de la réponse vibrationnelle pour cette excitation
s’avere différente de celles obtenues par une excitation laser. Cette observation peut s’avérer
particulierement intéressante pour la détermination de propriétés élastiques du matériau a par-

tir de l'identification des fréquences de différents modes.

Au cours du chapitre[d} on étudie dans un premier temps la structure de silicium sur laquelle re-
posent les disques au cours du chapitre[3| On s’intéresse notamment a la possibilité de modifier
la directivité de la source acoustique en jouant sur la géométrie de cette structure. Finalement,
on propose d’utiliser des sondes AFM comme sources acoustiques. Dans ce cas, le champ acous-
tique est émis dans la sonde AFM par photoélasticité suite a ’'absorption d"une impulsion laser.
La transmission de ce champ depuis la sonde AFM vers un échantillon donné apres contact au
bout de la pointe est aussi démontrée. Un effet de filtrage hautes fréquences est également ob-
servé, celui-ci pouvant étre lié a un phénomene de diffraction d a la tres faible dimension de la
pointe a son extrémité. Au préalable, la propagation acoustique au sein de la sonde AFM a été
étudiée. L'impact de la géométrie de la pointe sur les ondes réfléchies au bout de la pointe est
également relevé. Des premiers résultats démontrant la sensibilité du champ acoustique dans
la sonde a I'impédance acoustique de surface de ’échantillon sont aussi présentés. Ces résultats
sont donc une premiére étape encourageante dans la possibilité de développer de nouvelles
techniques d’imagerie acoustique basées sur I'acoustique picoseconde et 'utilisation de sondes
AFM.

Cette these est complétée par plusieurs annexes. L'annexe[A]présente 1"utilisation de la méthode
introduite dans le chapitre [2| pour suivre I’évolution en température des propriétés élastiques
de l'or. Enfin, au cours des annexes [B| et [C] les propriétés mécaniques et optiques utilisées au

cours de cette theése sont respectivement rappelées.
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Chapitre 2

Evaluation des propriétés élastiques
d’un nanofil unique

2.1 Intérét des nanofils

Parmi la diversité de nano-objets rapidement introduits au cours du chapitre[} on distingue
tout particuliement les nanofils. On regroupe sous ce terme les nano-objets cylindriques pré-
sentant une section nanométrique. Un nanofil a section circulaire aura par exemple un rayon
compris entre quelques nanometres et quelques centaines de nanomeétres. La longueur de ces
objets est quant a elle plus généralement de l’ordre de quelques micrometres voire plusieurs di-
zaines de micrometres. Par conséquent, les nanofils se caractérisent par des rapports de forme

longueur-sur-diametre trés importants.

Du fait de sa section de taille nanométrique, un nanofil est un nano-objet démontrant des effets
de confinement mais uniquement selon ses dimensions radiales. Un nanofil peut ainsi présen-
ter des propriétés différentes selon certaines de ses dimensions seulement. On peut qualifier les
nanofils d’objets a une dimension ou 1D : seule I'une de ses dimensions n’est pas nanométrique
et ne présente donc pas de confinement. De plus, du fait de leurs géométries, les nanofils sont
des nanoparticules qui montrent également un rapport surface-sur-volume important. Ils sont

donc particulierement sensibles a tout effet de surface.
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Cette sensibilité aux effets de surface ainsi que les propriétés uniques qu’elles peuvent
présenter dues au confinement expliquent principalement 1'intérét porté a ces nanoparticules.
On trouve ainsi des nanofils utilisés pour de tres diverses applications : en optique comme
sources laser [37, 138, 39]], de lumiere [40, 41] voire de photons uniques, au sein de panneaux
solaires [42) 43| [44] 45] [46] ou encore en électronique sous forme de transistor [47]. Les nanofils
sont également fréquemment utilisés pour la conception de capteurs biologiques [48) 49, 50, 51]],
de masse [52] ou de gaz [53] grace a la possibilité de fonctionaliser de telles nanoparticules [54]

51}55]. Ils s’averent aussi étre de bons candidats pour la réalisation de puits quantiques [56].

L'utilisation croissante des nanofils pour ces applications est a 1’origine de besoins importants
tant pour la synthétisation que pour leur caractérisation. Le comportement élastique et méca-
nique des nanofils notamment est a ’origine de nombreux questionnements. Les effets de taille
et la dépendance a celle-ci des propriétés d’un nanofil sont a I'origine d’études depuis plus d'un
siecle par exemple. Si les premiéres observations seraient attribuées a Leonard de Vinci, il a été
encore récemment mis en évidence le besoin de nouvelles recherches sur ce point. La prise en
compte d’effets de surface ou encore l'influence d’un substrat, ou plus généralement de I'envi-

ronnement, sont elles aussi des questions nécessitant de nouveaux travaux.

Pour répondre a ces questions, un nombre important de techniques ont été proposées afin d’étu-
dier expérimentalement les nanofils. On distingue notamment deux grandes familles de tech-
niques selon qu’elles soient basées sur i) des MEMS (pour MicroElectroMechanical System en
anglais, ou systeme microélectromécanique en frangais) [57] ou ii) des AFM [58} [59]. Chacune
de ces familles présente néanmoins des limites. Dans le cas de la premiére famille, l'utilisation
de MEMS requiert la synthétisation de ceux-ci. De plus, cela nécessite 1'installation des nanofils
apres leur fabrication au sein du systéme, souvent a une position tres précise. Une manipulation
qui peut s’avérer invasive, voire destructive. Les techniques faisant usage d’AFM présentent
également leurs propres limites. L'interaction entre la pointe AFM, ou le nanomanipulateur, et
un nanofil est souvent la principale source d'imprécisions. Certaines techniques nécessitant des
dépodts métalliques pour l'installation de nanofils peuvent aussi faire preuve des mémes pro-
blemes d’invasivité que les techniques basées sur les MEMS. Enfin, un certain nombre de ces
méthodes ne permettent pas de réaliser une évalutation élastique complete [58,57,59], sont des-
tructives pour la particule [57] et/ou ne permettent pas de travailler sur une particule unique.

Ces travaux sont complétés par des études numériques [60].



2.2. UN NANOFIL : UN GUIDE D’'ONDES CYLINDRIQUE 11

Au cours des deux derniéres décennies, il a été démontré que les techniques pompe-sonde
d’acoustique picoseconde peuvent étre utilisées pour 1'étude élastique de nanofils [25]]. Celles-ci
permettent en effet de s’intéresser non seulement a la propagation acoustique le long de nano-
fils [61] mais surtout aux modes propres d'un nanofil unique [62, 24} 63} 26| [64]. En étudiant
les fréquences de ces modes ainsi que les facteurs de qualité associés, il est alors possible de
déterminer la structure d’un nanofil [62,64] ou encore d’évaluer le couplage entre un nanofil et

son environnement [24, 63, 26].

Au cours de ce premier chapitre, on montre que 'étude des modes propres d'un nanofil, prin-
cipalement de ses modes de respirations, permet de réaliser une évaluation élastique compléte
d’un nanofil unique métallique a section circulaire. Dans un premier temps, on présente la facon
d’obtenir 1’équation de Pochhammer-Chree décrivant les modes de respiration d’un cylindre
circulaire. La technique de synthétisation des nanofils est présentée dans une seconde partie. Le
montage expérimental utilisé est introduit dans une troisieéme partie avant de présenter la tech-
nique en elle-méme dans un quatrieme temps. Deux exemples d’applications de cette technique
sur des nanofils a structure plus complexes sont détaillés. Une derniére partie met en évidence
que la métalisation de la surface de nanofils permet d'utiliser cette technique sur une large di-
versité de matériaux. On présente enfin en annexe, [A] 'utilisation de cette technique pour le

suivi des propriétés élastiques de nanofils d’or en fonction de la température.

2.2 Un nanofil : un guide d’ondes cylindrique

2.2.1 Le tenseur des contraintes

Un solide peut se voir appliquer deux types de forces. Une force du premier type est la
conséquence d'un champ, e.g. un champ électromagnétique, et agit sur I'ensemble du volume
du solide. On qualifie ce type de forces de volumiques. Le second type de forces ne s’exerce qu’a
la surface du solide, on parle alors de forces surfaciques. Les forces de Coriolis ou de friction

sont des exemples de forces surfaciques.

On considere un solide de volume V que l'on imagine divisé arbitrairement en deux parties
V1 et V; par une surface imaginaire S. Soit un point M situé sur cette surface S. Ce solide est
représenté sur la figure
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FIGURE 2.1 — Volume V séparé en deux parties V; et V, par une surface S sur laquelle
est présent un point M.

Sur un petit élément de surface identifié comme AS contenant le point M et caractérisé par un
vecteur normal n s’expriment une force de contact AF ainsi qu'un moment surfacique AM du
fait du contact mécanique entre les les volumes V; et V;. En posant T(M, n) comme vecteur de

contrainte, il est possible d’exprimer la force de contact comme

AF = T(M,n)AS . 2.1)

Puisque l'on s’intéresse a 'élément de surface AS, seules les forces surfaciques doivent étre
considérées. En prenant AS comme tendant vers zéro, le rapport AF/AS devient dF/dS que

I'on appelle vecteur de contrainte et 1'on peut exprimer

dF

(2.2)

Ce vecteur ainsi défini peut étre décomposé en deux composantes : une composante ¢ normale
a la surface, colinéaire a n, appelée contrainte normale et une composante 6 parallele au plan S,

désignée sous le terme de contrainte tangentielle. On peut alors exprimer

T(M,n) = on+0k. (2.3)
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La séparation de V en V; et V; ayant été réalisée de maniére arbitraire, il existe un nombre in-
fini de plans contenant le point M ainsi qu'un nombre infini de vecteurs de contrainte T(M, n).
L’état de contrainte au point M est donc défini a partir de I'ensemble de ces vecteurs. Néan-
moins, le théoreme de la contrainte de Cauchy affirme qu’il est suffisant de connaitre trois vec-
teurs de contraintes appartenant a trois plans perpendiculaires entre eux. En effet, chacun des
autres vecteurs peut étre exprimé a partir de ces 3 vecteurs a l'aide des équations de transfor-
mations des coordonnées. Il est donc possible de décomposer n’importe lequel des vecteurs de
contraintes comme 5 5

T(M,n) = ) njT(M,ej) = ) ojnje; (2.4)

j=1 ij=1

introduisant les neuf coefficients 0;; du tenseur des contraintes de Cauchy . Ce tenseur définit
intégralement 1'état de contrainte du point M. Les trois composantes vérifiant i = j corres-
pondent aux contraintes normales tandis que les six autres composantes correspondent aux
contraintes tangentielles. Le premier indice i de chacune de ces composantes indique que la
contrainte agit sur un plan normal a l'axe x; quand le second indice j indique la direction x;

dans laquelle cette contrainte agit.

2.2.2 Le tenseur des déformations

On considere, tels que représentés sur la figure 2.2, deux points voisins M(x) et N(x + dx)
appartenant a un solide quelconque au repos. Sous l'effet de forces extérieures, ce solide est
déformé et ses particules sont déplacées. Les deux points se retrouvent ainsi bougés respective-
menten M’(x+u(x)) et N’ (x + dx + u(x + dx)) ol u est le vecteur caractérisant le déplacement.
Ce dernier n’est pas nécessairement le méme pour les deux points, d’ott la distinction entre u(x)

et u(x + dx).

Le déplacement du point N peut étre exprimé a partir du déplacement du point M auquel on

ajoute un déplacement additionnel. Cela s’exprime
u(x+dx) = u+(V-u)-dx = u+du (2.5)

avec
du = (V-u)- dx (2.6)

ce qui permet d’introduire un tenseur du second ordre D que I’on appelle le tenseur des défor-
mations s’exprimant
D=V-u. (2.7)
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A,

X Nl +dx+ uy(x; + dx))
N (x; +dx;) mr + dx;)

M (x+ w,(x,)
Mx.)

1

X3

FIGURE 2.2 — Deux points M et N d'un solide déplacés en M” et N’ sous ’effet de forces
appliquées a celui-ci.
Ce tenseur s’avere étre antisymétrique et peut étre décomposé en deux tenseurs
D=E+¢ (2.8)

ou E est un tenseur symétrique décrivant la déformation pure tandis que G est un tenseur

antisymétrique exprimant la rotation pure. Leurs composantes s’expriment respectivement

1 ou; au]
= 3Gy T A (2.9)
et
1 % au]

L= = 7 2.10
61] 2 <8x j axi ) ( )
On ne consideére que le tenseur E puisqu'il est le seul des deux a contribuer a la déformation

locale du solide.

2.2.3 Laloi de Hooke

Un solide se déforme sous l’action de forces extérieures. Cette déformation peut étre ex-
primée a l'aide du tenseur des déformations D tandis que les forces extérieures peuvent étre
définies grace au tenseur des contraintes 7. Ces deux tenseurs sont liés et, dans le plus simple

des cas, cette relation s’exprime a 1’aide de la loi de Hooke

aall

7 =2C (2.11)



2.2. UN NANOFIL : UN GUIDE D’'ONDES CYLINDRIQUE 15

ot1 C est un tenseur du quatrieme ordre appelé tenseur des rigidités. La relation peut également

étre inversée, s’exprimant alors

[9p1]
Qi

E = (2.12)

otl cette fois S correspond au tenseur des souplesses. La loi de Hooke révele ainsi une relation
linéaire entre contrainte et déformation. Des termes supplémentaires peuvent étre ajoutés pour
prendre en compte les effets piézo-électrique ou thermo-élastique. Les matériaux étudiés lors
de cette these, principalement des métaux de transitions, ne nécessitent pas la prise en compte

de ces termes additionnels.

Etant un tenseur du quatriéme ordre, le tenseur C comprend 3* = 81 composantes notées
cijk1- Le tenseur des contraintes mais aussi le tenseur des déformations sont symétriques, ce qui
implique que le tenseur des rigidités est également symétrique. S’exprimant c;j; = cjip et
Cijki = Cijik, le nombre de composantes indépendantes est ainsi réduit de 81 a 36. Celles-ci
peuvent étre identifiées par six combinaisons pour les indices ij et six pour les indices kI. Il est
donc possible de simplifier la loi de Hooke sous la forme indicielle

On = Cup€p - (2.13)

Les relations entre les indices ijkI et # sont détaillées dans le tableau 2.1} Par exemple, on écrira

c1122 sous la forme cq5.

ijoukl | 11 | 22 | 33 | 230r32 | 130r 31 | 12 or 21
aoup | 1 |2 |3 4 5 6

TABLE 2.1 — Equivalence entre les indices af et ijkl.

Enfin, il est nécessaire de prendre en compte les propriétés cristallographiques du matériau
étudié. En effet, le nombre de constantes indépendantes peut étre diminué si le cristal présente
lui aussi des éléments de symétries. Dans le cas particulier des cristaux cubiques, dont font

parties les métaux de transitions utilisés lors de cette étude, le nombre de constantes peut étre
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réduit a 3. Finalement, le tenseur des rigidités s’exprime

cin ¢2 c2 0 0 O
C12 C11 C12 0 0 0
G |2 2 em 0o 0 0 (2.14)
0 0 Cq4 0 0
0

0 0 0 0 0 Cq4

L’hypothese d’un matériau isotropique implique que le tenseur C est invariant par n'importe

quel plan de symétrie ou rotation, ce qui amene a

= M2 (2.15)

Cela permet de changer la loi de Hooke en
& = AV-u+u(Vu+ Vu) (2.16)

ouA = cppety = cyq sont respectivement le premier et le second parametre de Lamé tandis

que Vu' est la transposée conjuguée de Vu.
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2.24 Equation de Navier-Lamé

Dans le cadre du principe fondamental de la dynamique, I'ensemble des forces, surfaciques
et volumiques, doit étre pris en compte. Néanmoins, dans le cadre de cette étude, seules les

forces surfaciques agissent. La résultante des forces peut alors étre exprimée

F = //ST(P).dS (2.17)

que 'on peut modifier a I'aide du théoreme de Green-Ostrogradsky, aussi appelé théoreme de

F — / / [ vaav. (2.18)

la divergence, en

Ainsi, la seconde loi de Newton permet d’arriver a I'équation
- 0’u
///V (v - pﬁ).dV —0 (2.19)
qui peut étre également simplifiée

=0 (2.20)

En utilisant les équations et le tenseur des contraintes peut étre remplacé par son

expression en fonction du déplacement pour obtenir I'équation

0’u
i A+ u)V(V.u) + uViu (2.21)

qui est appelée I'équation de Navier-Lamé.
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2.2,5 Guide d’onde cylindrique

Le théoréme de Helmholtz-Hodge stipule qu'un champ vectoriel peut étre décomposé comme
la somme du gradient d'un champ scalaire et du rotationnel d’un champ vectoriel. Le champ

de déplacement peut alors étre ré-écrit comme la somme
u = uc+up (2.22)
oll uc est défini comme le gradient d’un champ scalaire ®
uc = Vo (2.23)
et up correspond au rotationnel d’un champ vectoriel ¥

up = VAY (2.24)

ce qui implique également les propriétés V.up = 0 et V Auc = 0. L'équation de Navier-

Lamé peut alors étre décomposée en un systeme de deux équations pouvant étre résolues

indépendamment
2 p Puc _
et 52
V2up —g a;‘ZD -0 (2.26)

On peut également transformer ce systéeme pour faire apparaitre directement les potentiels sca-

laire et vectoriel ® et ¥

1 9°®
2
- 5——5 = 2.27
v 2 ot? 0 (2.27)
et -
sz 10Y
2
Y- 55— =0. 2.28
v c2 ot? 0 (2.28)
oucy, = /(2u+A)/petcr = /u/p sont respectivement les vitesses des ondes acoustiques

longitudinales et transverses dans le milieu.
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Ces équations mettent ainsi en évidence qu’il existe deux types d’ondes pouvant se propager a
travers le milieu. Le premier type se propage a la vitesse cy, et provoque une déformation paral-
lele a la direction de propagation. Le second type quant a lui provoque une déformation ortho-
gonal a la direction de propagation en se propageant a la vitesse cr. Considérant les constantes
élastiques c1; et c44 comme indépendantes de la fréquence, les vitesses le sont donc également,

ce qui revient a considérer le milieu comme non dispersif.

Dans le but de résoudre les équations et et obtenir une expression décrivant la propa-
gation d’ondes acoustiques dans un nanofil, on choisit d'utiliser la méthode de séparation des
variables, aussi appelée méthode de Fourier. La géométrie du probleme implique 1'utilisation
d’un systeme de coordonnées cylindriques. Ainsi, la solution pour le champ scalaire en fonction

du temps et de l'espace se trouve étre sous la forme
D(r,0,z,t) = f(r)g(0)ew+) (2.29)

oll w et k sont respectivement la fréquence angulaire et le nombre d’onde du champ acoustique.

Cette forme de solution permet de séparer 1’'équation en

2
ddge (29) + n2g(8) = 0,n entier (2.30)
“ ) 1) @R,
S+ S (g - = 5)f) = 0. (2.31)

D’un c6té, I’équation implique une solution pour g(#) a base de fonctions trigonométriques
d’argument n6. L'axisymétrie du probléme impose que 7 soit entier pour vérifier que g soit 27t
périodique. D'un autre c6té, I'équation étant une équation différentielle de Bessel, 'expres-

sion de f(r) sera composée de fonctions de Bessel. Finalement, ’expression de ® se trouve étre

O(r,0,2,t) = [A1 cos (n0) + Ay sin (n0)][B1],, (mr) + BN, (mr)]e! @) (A1, Ay, By, By) € R?

(2.32)
oum? = ‘;’—%2 — k2.7, et N, correspondent respectivement aux fonctions de Bessel d’ordre 1 de
premiere et de seconde espéce. La géométrie du probleme permet de faire certaines simplifica-
tions. Tout d’abord, n doit étre un entier afin de vérifier que la fonction g(r) soit 27t périodique,
condition imposée par l'axisymétrie du probleme. De plus, la fonction de Bessel du second type

N, tend vers l'infini pour un argument nul.
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Or, les tenseurs de déformations et des contraintes devant étre finis, cela implique que B, = 0.

Finalement, I’expression simplifiée de @ s’écrit

D(r,0,2,t) = [Cycos (nb) + Cysin (n6)]], (mr)e! @) (Cy,Cy) € R?. (2.33)

En ce qui concerne le vecteur potentiel, ces trois composantes tendent vers trois équations indé-

pendantes
w?
V¥, (r,0,2,t) + —¥.(r,0,2,t) = 0 (2.34)
T
Y, (r,0,z,t) 2 0¥y(r,0,z,t) w?
2 r
Y, (r,0,z,t) — - — - —%¥,(r,0,z,t) = 2.
v i’(r/ /Z/ ) 7’2 7"2 89 C% V(r/ /Z/ ) 0 ( 35)
Yo(r,0,z,t) 2 3Y¥,(r,0,zt 2
V2¥(r,0,2,t) — e(r’rz’z’ )+72 r(ge’z’ ) _ C¥y(r,0,2,t) = 0 (2.36)
T

ol chacune des composantes s’exprime a I'aide de la méthode de Fourier

Yi(r,0,2,t) = ,(r)ip(0)el @5 (2.37)

L'équation selon la composante ¥, ayant une forme similaire a celle de I'équation il

est possible de directement fournir la solution

¥.(r,0,2,t) = [D;cos (n8) + Dysin (n0)]],(Ir)e'“t*) (D;,D,) € R?. (2.38)
oul? = — k2,

T

La géométrie du probléme ajoutée a la différence de signe entre les équations et pour

les composantes ¥, et ¥y permet de supposer des solutions présentant les formes
Y, (r,0,z,t) = 9,(r) sin(nB)e!(@ k) (2.39)

et
Yo(r,0,2,t) = ¥, (r)sin(nf)el @+ (2.40)
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Les équations et deviennent alors

dy, 1 dtp, 2 w?
& ot ( Pr + 2np — Pr) — K>y + —zzpr =0 (2.41)
dypp  1dyy

|
o

& T3 T2 (IIJ +2ng — ) — k2¢9+ 1/J9 = (2.42)

reconnaissables comme des équations de Bessel d’ordre (n + 1) et (n — 1). Les solutions sont

donc alors

¥r = EqJu1(Ir) + EoJ 1 (Ir) (2.43)
Yo = EnJuq1(lr) — ExJ,—1(I7) (2.44)
(2.45)

Les conditions limites impliquent que C; = 0, D; = O et E; = 0. Afin de simplifier les équations,

on considere également que C; = C, D, = D et E; = E. Les différentes composantes de ¥ sont

alors
Y, = EJ,u1(lr)sin (nf)el@—F2) (2.46)
Yo = —EJ,.q(Ir) cos (nf)el(@=k2) (2.47)
Y, = DJ,(Ir)sin (nf)el(«@ k), (2.48)

Au cours de cette étude, on s’intéresse particulierement aux composantes radiales o;,, 7,9 et 0y,
du tenseur des contraintes. Celles-ci peuvent étre exprimées comme des fonctions du déplace-

ment, permettant d’arriver aux équations

o = A (B 3o+ 35wl (B2 e - (249)
0 0 02 0 /0 0 /0 02
o = 1 (505 -3 5 t 5 (5 )~ 5 (Gt F) + a0
0 /0® 1Y oY 0 /0D 10r¥Y 1Y
o= = w55t 5 Tar ety 5 9] (2.51)
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Si on considere le cas de modes purement radiaux, cela implique les conditions
uy(r,0,z,t) = 0 V(r,0,z1) (2.52)
qui meénent a I'expression des composantes du déplacement
Y, = 0 (2.53)
Y, = 0 (2.54)
Yo = —EJ;(Ir)el@k2) (2.55)
Les composantes du déplacement peuvent alors étre exprimées
u, = - (Cm]l (mr) +1iEkJ, (lr)) el(wt—kz) (2.56)
ug = 0 (2.57)
u, = — (WClo(mr) + Elly(ir) ) e 4) (2.58)
alors que les composantes du tenseurs des contraintes sont données par
07y (1,0,2, e D) = [ A(m? 4 K2) = 2m? ) Jo (mr) + 223y (mr) | C
¢ (2.59)
. 1 '
+ [2ik( = Dolir) + 11 (1)) | E
et
0r2(r,0,2,£)e Wk = —2pikm], (mr)C — u(I> — k)], (Ir)E . (2.60)

La condition limite libre a la surface implique également les conditions sur les contraintes

onw(r=a,0,z,t) = 0

o (r=a,0,z,t) = 0.

(2.61)
(2.62)
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Les équations et peuvent alors étre insérées dans les conditions aux limites et

Ce systeme peut étre ré-écrit sous formalisme matriciel. Les équations sont vérifiées si et seule-

ment si le déterminant des coefficients est nul

202 )y (ma)y (1) — (2~ RPJo(ma)ly(la) — 4Kmily(ma)fo(la) = 0. (263)

L’équation est connue sous le nom de 1’équation de dispersion de Pochhammer-Chree.
Celle-ci relie les modes propres du guide d’onde au rayon de celui-ci ainsi qu’aux propriétés du
matériau le composant au travers des vitesses ¢y, et cr. On peut considérer le cas des grandes

longueurs d’ondes, soit k = 0. L'équation peut étre simplifiée sous la forme

(251 (ma) — Plo(ma))Jy (1a) = 0. (2.64)

De cette équation 2.64] deux familles de modes peuvent étre identifiées. D'une part, les racines
de la fonction J;(Ia) sont a I'origine de modes purement longitudinaux, le champ de déplace-
ment ne présente une composante que selon 1’axe du nanofil. On ne s’intéresse pas a ces modes

lors de cette étude. D’autre part, les solutions de I'équation
2m 5
7]1 (ma) —17Jo(ma) = 0 (2.65)

ou, en gardant k = 0 mais en remplacant m et [ par leur expressions respectives, équivaut a

wya wya

21, ( ) =0 (2.66)

cL

) — wna 7] ol

CcL T CcL
correspondent a des modes pour lesquels le champ de déplacement ne présente qu'une compo-
sante radiale. Ces modes, appelés modes de respirations, sont les modes principaux auxquels

on s’intéresse dans ce chapitre.
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2.3 Processus de synthétisation des nanofils étudiés

2.3.1 Fabrication des nanofils d’or et d’argent utilisés

Les principaux nanofils étudiés au cours de cette étude sont composés d’or, d’argent ou
d’un alliage de ces deux métaux. Ceux-ci ont été synthétisés au GSI Helmholtz en utilisant une

technique de moulage, ou template method.

Pour réaliser cette technique, une fine membrane de polycarbonate Makrofol N et commerciali-
sée par Bayer AG est utilisée afin de former le moule dans lequel les nanofils seront synthétisés.
Cette membrane, d"une épaisseur de l'ordre de quelques dizaines de micrometres, est irradiée
par des ions d’or préalablement accélérés jusqu’a posséder une énergie de 2 GeV. Cette opéra-

tion est réalisée a 1'accélérateur linéaire UNILAC du GSI Helmhotz Center.

Au fur et a mesure que l'un de ces ions rapides traverse le polymere, il perd de 1’énergie a cause
des chocs avec les atomes de la membrane. Cela a pour conséquence un transfert d’énergie vers
les atomes de la membrane provoquant leur ionisation, soit en faisant passer un de ses électrons
a un niveau d’énergie supérieur, soit en arrachant complétement un électron de son orbite. Les
électrons alors libérés peuvent a leur tour ioniser et exciter d’autres atomes. Cette réaction en
chaine conduit a la formation d’une zone cylindrique autour du chemin de l'ion ot1 le polymeére
est endommagé, appelée trace de I'ion. Le choix du polymere est fait en fonction de la sensibilité
aux rayonnements et de la facilité a obtenir ces zones de dommages irréversibles. L'énergie du
faisceau incident garantit également que les ions d’or sont capables d’altérer n'importe quelle

liaison chimique.

La membrane, alors localement endommagée au niveau des traces, est plongée entiére pendant
30s dans une solution d’hydroxyde de sodium 2M NaOH chauffée a 50 °C. La solution attaque
chimiquement l'intégralité de la membrane mais avec une vitesse de réaction beaucoup plus
importante au niveau des zones altérées par le passage des ions. Afin d’accentuer cette diffé-
rence de vitesses de réaction, la membrane est préalablement exposée pendant une heure a une
lumiere ultraviolette. Cette exposition provoque en effet une photo-dégradation des zones de
la membrane déja endommaggées par les ions. Une fois le bain de NaOH terminé, les zones de
passage des ions sont completement dissoutes. On se retrouve alors avec une membrane de
polycarbonate légerement plus fine mais qui surtout présente des canaux en place des zones

cylindriques endommagées par les ions.
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Le moule des nanofils obtenu, la fabrication a proprement dit de ceux-ci peut étre réalisée par
électrodéposition de métal, ou galvanoplastie. Pour cela, une épaisse couche d’or est déposée
par pulvérisation cathodique sur l'une des surfaces de la membrane. Elle est également ren-
forcée par une seconde couche d’or déposée cette fois-ci par électrodéposition. Cette couche
double d’or sert de cathode au cours de la galvanoplastie. Une bobine de platine est utilisée
comme anode et est plongée avec la membrane dans une solution aqueuse de KAu(CN), et/ou
KAg(CN),. Le choix de la solution est décidé en fonction des nanofils, d’or ou d’argent ou un
alliage, que 1’on veut obtenir. Un potentiel approprié entre les deux électrodes, la cathode et
I'anode, provoque alors une déposition de matiere sur la cathode par réduction des ions mé-
talliques de la solution. Une oxydation se produit également au niveau de ’anode. Des atomes
d’or et/ou d’argent se déposent donc sur la couche d’or attachée a la membrane sur ses parties

libres mais aussi dans les canaux percés de la membrane.

Une fois les canaux suffisamment remplis, la galvanoplastie est arrétée et la membrane qui pré-
sente maintenant une couche d’or épaisse et des canaux remplis de métal est plongée dans un
bain de dichlorométhane CH,Cl,. Celui-ci a pour effet de compléetement dissoudre le polymere
composant la membrane. Il ne reste alors plus que la double couche d’or a laquelle sont attachés
a leur base des fils d’or et/ou d’argent. Ces fils sont détachés grace a une rapide sonication dans
une solution propre de CH,Cl,, permettant ainsi d’obtenir une solution dans laquelle flottent
les nanofils. Afin de placer les nanofils sur un substrat, une goutte de cette solution est prélevée

et déposée sur le substrat voulu puis laissée sécher a I'air.

>

20 pm

FIGURE 2.3 — Image optique d'un
nanofil auto-suspendu au-dessus de FIGURE 2.4 — Image obtenue au microscope
tranchées (zones noires) creusées dans électronique a balayage d"un nanofil d’or
le silicium poreux.
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2.3.2 Utilisation de substrats pré-structurés

L’étude des vibrations de nano-objets a une limite importante : I'influence du substrat sur le-
quel ces objets reposent. Afin de limiter I'impact de celui-ci, on cherche a obtenir des objets
auto-suspendus. La maniére classique d’obtenir des nano-objets auto-suspendus est d’utiliser

des substrats pré-structurés afin de limiter le contact.

Afin d’obtenir des nanofils auto-suspendus, on utilise lors de cette étude des disques, ou wafer,
de silicium orienté [001] selon la normale a son plan dans lequel des tranchées ont été préala-
blement chimiquement creusées. Pour cela, le wafer est tout d’abord oxydé thermiquement. On
obtient ainsi une fine couche de dioxyde de silicium SiO2 de quelques centaines de nanometres
sur toute la surface supérieure du wafer. Ensuite, une couche d’apprét, ou primer, est déposée
sur le SiO2 par enduction centrifuge, ou spin coating. Une couche de résine est appliquée au des-
sus de la méme fagon. Un premier recuit du wafer ainsi recouvert permet d’éliminer les restes

de solvant et de sécher la résine.

[oo1] [110]

[110]

Nanofil d'or ~|
autosuspendu

Si
Sio,

FIGURE 2.5 — Schéma d’un wafer de Silicium gravé utilisé pour cette étude.

Le wafer est exposé a une source de rayonnement ultraviolet par lithographie laser a 1’exception
des zones ol11’on souhaite creuser le silicium pour obtenir les tranchées. Apres un second recuit,
la partie de la résine non-exposée a la lumiere peut étre retirée chimiquement. Le wafer est
ensuite plongé dans une solution d’acide fluorhydrique HF. Cet acide attaque la couche de
dioxyde de silicium mais uniquement aux endroits ot elle n’est plus protégée par la résine. Le
silicium sous le SiO, n’est quant a lui pas affecté par le bain d’acide. Le bain d’acide terminé, le

reste de la résine peut étre retiré.
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Le wafer est ensuite plongé dans un bain de d’hydroxyde de potassium KOH. Cette solution
laisse le SiO, intact mais attaque chimiquement le Si. Le dioxyde de silicium protége ainsi le
silicium et seule la partie du silicium exposée est gravée. Toutefois, '’hydroxyde de potassium
ne grave pas le silicium de maniére isotrope. La vitesse de gravure selon 1’axe [100] est ainsi
beaucoup plus importante que selon 1’axe [111]. Le silicium est donc principalement gravé se-
lon I'épaisseur du wafer. On s’assure simplement que les tranchées soient orientées selon I'axe
[110]. De cette maniere, les faces de normal [111] sont directement exposées sur les bords des
tranchées et il n’y a pas de gravure du silicium sous la couche de S5iO, On obtient des tranchées

dont la largeur est maitrisée.

La largeur de ces tranchées est choisie de maniére & étre moins importante que la longueur des
nanofils. Ainsi, méme s’il n’est pas possible de controler précisément la position des nanofils
sur le substrat, une grande concentration de nanofils dans la solution de CH,Cl, permet de
s’assurer qu'un nombre suffisant d’entre eux se retrouveront en travers des tranchées une fois
la solution séchée. L'intérét de ces tranchées est de supprimer 1’énergie de relaxation des na-
nofils vers le substrat. On s’assure donc dans le méme temps que la largeur des tranchées soit
grande devant la tache focale. Lorsque étudiés au niveau des tranchées, les nanofils peuvent

alors présenter des oscillations avec des temps de vie beaucoup plus importants.

Afin d’obtenir des nanofils d’or poreux, une étape supplémentaire est nécessaire. Une tech-
nique commune pour obtenir un milieu poreux fait d’'un métal est de réaliser I'objet voulu a
partir d’un alliage métallique puis de retirer chimiquement le métal non désiré. Dans le cas
présent, on obtient des nanofils d’or poreux a partir de nanofils faits d’un alliage d’or et d’ar-
gent auxquels on retire I’argent. Cela est réalisé en trempant le substrat avec les nanofils dans
un bain d’acide nitrique HNO; pendant trois heures. Il est ensuite rincé plusieurs fois a 1’aide

d’eau déminéralisée, fournie par MilliQ, et laissé sécher a 1'air.

2.4 Montage expérimental utilisé

Le montage expérimental utilisé pour étudier les modes de vibrations des nanofils est sché-
matisé sur la figure On utilise une source laser ultrarapide Ti :Sapphire, MAI-TAI Spectra,
qui émet un faisceau a une longueur d’onde de 800 nm avec un taux de répétition de 78.8 MHz.

La durée des impulsions est inférieure a 100 fs au niveau de la sortie du laser.
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FIGURE 2.6 — Schéma du systeme optique utilisé pour mesurer les vibrations d"un
nanofil unique.
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Un premier cube séparateur de polarisation permet de diviser le faisceau laser initial. La diver-
gence aura été au préalable réglée a 1’aide d'un téléscope non représenté. Une lame demi-onde
est placée en amont de ce cube et permet de régler la répartition énergétique entre les deux

faisceaux en jouant sur I'état de polarisation du faisceau initial venant du laser.

Le premier faisceau, le faisceau pompe, traverse tout d’abord un modulateur acousto-optique
le modulant a 1.8 MHz. Cette modulation permet par la suite ['utilisation d"une détection syn-
chrone. La longueur d’onde du faisceau lumineux est ensuite divisée par deux grace a un cristal
composé de Béta-borate de baryum pour obtenir un faisceau de 400 nm de longueur d’onde. Ce
faisceau traverse ensuite un objectif de grossissement 100 et d’ouverture numérique 0.9 afin

d’étre focalisé sur 1’échantillon. La tache focale ainsi obtenue est de 1’ordre de 1 ym.

Le second faisceau, le faisceau sonde, est quant a lui réfléchi par un jeu de miroirs placés sur
une ligne a retard motorisée avant d’étre orienté vers I’échantillon en passant au travers du
méme objectif que le faisceau pompe. La superposition des deux faisceaux dans 1’objectif et sur
I’échantillon se fait notamment a l'aide d’un filtre dichroique placé juste avant 1'objectif. Un
second cube séparateur en polarisation associé a une lame quart d’onde placée avant ce filtre

permet de récupérer seulement la partie du faisceau sonde qui est réfléchie par I’échantillon.
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Ce faisceau est enfin mesuré a 1'aide d’'une photodiode a avalanche, les puissances des fais-
ceaux pompe et sonde étant limitées a environ 300 ptW et 50 pW. Les miroirs montés sur la ligne
a retard peuvent étre déplacés afin de créer une différence de chemin optique entre les fais-
ceaux pompe et sonde. On peut ainsi obtenir une différence jusqu’a 0.6 m impliquant un retard

de 12 ns entre I’excitation et la mesure.

L’échantillon est monté au sein d’un microscope inversé Olympus. Grace a une caméra et une
source de lumiere blanche, il est possible d’observer 1’échantillon en 1’absence des faisceaux la-
sers. On peut ainsi facilement localiser un nanofil unique placé tel qu’on le souhaite au-dessus
d’une tranchée. Le logiciel associé a la caméra permet également de photographier 1’échantillon

et d’obtenir des images des nanofils telle que celle présentée sur la figure

2.5 Méthode inverse d’identification des propriétés élastiques:

exemple idéal d’un nanofil d’or

On présente ici la méthode d’évaluation des propriétés élastiques d"un nanofil unique dans

le cas simplifié d"un nanofil composé uniquement d’or.

ol ’"l TR E
I Wi £ | || L)
U ———— E—— ﬂfH) =

FIGURE 2.7 — a) Variation de réflectivité mesurée sur un nanofil d’or de 200.1 nm placé

au-dessus d"une tranchée. b) Densité spectrale de puissance des oscillations du signal

a) présentant quatre composantesa f; = 5.0, fo = 12.2, f3 = 293 et fy = 46.3 GHz
et de facteurs de qualité Q1 = 16, Q2 = 67, Q3 = 107 et Q4 = 76.
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Le signal de réflectivité résolu en temps mesuré sur un nanofil d’or de diametre de 200 nm placé
au-dessus d’une tranchée est représenté sur la figure 2.7|a). On y observe un signal présentant
plusieurs composantes qui décroissent au fur et a mesure du temps. Ces oscillations durent
plusieurs nanosecondes, on s’assure néanmoins que celles-ci durent moins que 12 ns pour évi-

ter qu'une mesure ne perturbe la suivante.

La densité spectrale de puissance de ce signal est représentée sur la figure 2.7/ b). Ce spectre
présente 4 composantes a f1 = 5.0, f, = 122, f3 = 293 et fy = 46.3 GHz. Chacune de
ces composantes correspond a un mode de vibration du nanofil d’or. En particulier, les com-
posantes fo, f3 et f4 peuvent étre associées aux modes de respiration du nanofil. Les déformées

modales de ces modes purement radiaux obtenues a 'aide du logiciel Comsol sont représentées

sur la figure

i s 5 S

f: =12.2 GHz f3=29.3 GHz f:1=46.3 GHz

FIGURE 2.8 — Déformées modales des modes de respiration d’ordre a) 1 b) 2 et ¢) 3
d’un nanofil représentées en valeur absolue de la composante radiale du champ de
déplacement.

Le signal 2.7 peut étre comparé a un signal mesuré sur un nanofil composé lui aussi d’or et de
diametre nominal de 200 nm mais posé directement sur le substrat de silicium. Un tel signal
est présenté sur la figure 2.9/a). Comme pour le nanofil auto-suspendu, ce signal présente des
oscillations. Néanmoins, ces oscillations ne correspondent qu’a une seule et unique composante

et de moins bon facteur de qualité.
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FIGURE 2.9 — a) Comparaison des variations de réflectivité mesurées sur un nanofil
d’or placé sur un substrat de silicium et au dessus d"une tranchée. b) Image obtenue
au MEB d"un nanofil d’or de diametre 200.1 nm auto-suspendu sur une tranchée.

On réécrit ici 'équation de Pochhammer-Chree

wna) _ wad wna)

Jo(

=0 (2.67)
U1, or oL

200
ot on rappelle que a est le rayon du fil, ]y et J; correspondent aux fonctions de Bessel d’ordre 0
etl, w, = 27f, estla fréquence angulaire du mode n tandis que v} et vT sont respectivement
les vitesses longitudinales et transverses dans 1’or. Cette équation présente trois inconnues que
sont a et vy, et vr et ne peut donc pas étre résolue dans 1’état. Pour pouvoir la résoudre, le dia-
metre des fils est mesuré avec précision a I'aide d’images réalisées au Microscope électronique
a Balayage, ou M.E.B., dont un exemple est montré sur la figure 2.9|b). Des numéros en alu-
minium déposés par lithographie a proximité des tranchées permettent de s’assurer que 'on
mesure le diametre du méme fil que celui dont on a relevé les fréquences. Une fois ce diameétre
mesuré, valant ici 2¢ = 200.1nm, il devient possible de calculer tous les couples de vitesses
(vL, vr) permettant de résoudre 1'équation [2.67] pour un nanofil unique. Cette résolution se fait
pour chaque mode, donc chaque wy, ou f;, indépendamment. Graphiquement, on obtient pour
chaque mode de respiration une courbe donnant I’ensemble des couples de vitesses solutions.
Dans cet exemple, trois modes ayant été identifiés sur le spectre [2.7|b), on obtient donc trois

courbes dans le plan des vitesses représenté sur la figure a).

Le matériau n’ayant qu'une seule vitesse longitudinale et une vitesse transverse, le couple de

vitesses solution de 1'équation[2.67]correspond & un point d'intersection des différentes courbes.
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Du fait des fonctions de Bessel présentes dans ’équation[2.67] on peut trouver plusieurs points

d’intersection. Néanmoins, il est possible de se limiter a des intervalles de vitesses raisonnables

en considérant que le matériau étudié est un métal de transition.
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FIGURE 2.10 - a) Plan des vitesses présentant les courbes des couples de vitesses
solutions de 1’équation de Pochhammer-Chree. b) Déformée modale du mode
quadripolaire identifié comme f;, obtenue a 4.5 GHz pour un fil d’or de 100 nm de

rayon. c) Evolution de f; pour différentes valeurs de v avec v = 3378 ms et pour
différentes valeurs de v; avec v = 1336 ms™1.

Comme montré sur la figure a), dans notre cas on n’obtient pas un unique point d’inter-
section par lequel passe les trois courbes. Néanmoins, les trois points d’intersection des courbes
unes-a-unes se retrouvent dans des intervalles de vitesses restreints. Les coordonnées des points
d’intersection sont données dans le tableau On en déduit les valeurs moyennes et les écart-
types associés a I'aide des fonctions mean() et std() du logiciel Matlab que I'on peut comparer

aux valeurs que 1’on peut trouver dans la littérature. Finalement, on peut ainsi déterminer les

vitesses v; = 3378 £ 4ms ! et vr = 1380 £+ 86ms 1.

3377
1340

3372
1322

3381
1479

g (ms™ )
or (ms™ 1)

TABLE 2.2 — Couples de vitesses des points d’intersections permettant de déterminer
v = 3378 £ 4 etvr = 1380 £ 86
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On observe que la précision est bien meilleure sur la mesure de la vitesse longitudinale que
sur la vitesse transverse. Cette observation est cohérente avec 1’étude [65] qui met en avant que
les modes de respiration d’un nanofil sont moins sensibles a la vitesse transverse a mesure que
I'ordre du mode croit. On retrouve graphiquement cet aspect dans le plan (v, vr) tel que sur la
figure a) : la pente des courbes augmente avec 1’ordre du mode. Par conséquent, s'il est né-
cessaire de mesurer la fréquence de plusieurs modes de respiration pour remonter aux vitesses
du matériau, avoir un trés grand nombre de fréquences ne permet pas d’améliorer grandement

la précision des mesures en reprenant la valeur du rayon déterminée au MEB.

Sur le spectre[2.7]b), une fréquence additionnelle f; est détectée. Celle-ci correspond également
a la fréquence propre d’un mode de vibration du nanofil mais pas d’un mode de respiration.
Pour identifier ce mode, une simulation par éléments finis a été réalisée en utilisant le logiciel
Comsol. On retrouve alors un mode quadripolaire dont la déformée modale est représentée sur

la figure b) a une fréquence proche de celle mesurée expérimentalement.

La connaissance de la fréquence de ce mode additionnel est utilisée afin d’améliorer la précision
sur la détermination de la vitesse transverse. L'incertitude sur 1’onde longitudinale étant faible,
on conserve la valeur déterminée de v, = 3378 ms~!. On réalise alors plusieurs simulations
pour un nanofil de 200.1 nm de diametre mais en faisant varier la vitesse des ondes transverses
dans le matériau le composant. Pour chacune des vitesses considérées, la fréquence du mode
quadripolaire est relevée. Ainsi que représenté sur la figure ¢), on retrouve la valeur de
fi = 5.0GHz obtenue expérimentalement pour une vitesse transverse de v = 1336ms~ L.
Cette nouvelle valeur est bien comprise dans l'intervalle d’incertitude déterminée a partir des
valeurs du tableau

De nouvelles simulations sont réalisées pour ce méme nanofil mais en fixant cette fois la valeur
de la vitesse transverse a v = 1336 ms ™! et en faisant varier celle de la valeur longitudinale.
On observe sur la figure ¢) que la fréquence du mode ne varie que trés peu dans ce cas.
Par conséquent, l'incertitude sur la vitesse transverse provient de l'incertitude expérimentale
sur la fréquence du mode et non de celle sur la vitesse longitudinale. Considérer une incerti-
tude de 0.1 GHz sur la fréquence du mode quadripolaire implique ainsi une vitesse transverse
de v = 1336 + 18 ms~!. L'incertitude sur la valeur de cette vitesse est donc beaucoup moins
importante. Toutefois, cela nécessite de mesurer la fréquence ce mode quadripolaire en plus de

celles d’au moins deux modes de respiration.
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En mesurant les vibrations d"un nanofil unique pendant plusieurs nanosecondes par une tech-
nique pompe-sonde, les fréquences de plusieurs modes de respiration de ce nanofil sont me-
surées. En mesurant également le diametre de ce méme nanofil en 1’observant au M.E.B., il est
possible de remonter aux vitesses longitudinales et transverses du matériau composant le na-
nofil par méthode inverse depuis I'équation de Pochhammer-Chree. La mesure de fréquences
de modes différents supplémentaires permet d’améliorer la précision de mesure de la vitesse

transverse.

2.6 Applications a des hétérostructures

Comme précisé en[2.1} un intérét tout particulier est porté aux nanofils présentant des hété-
rostructures. En effet, combiner différents matériaux selon différentes géométries permet d’ob-
tenir des nanofils avec de nouvelles propriétés optiques, plasmoniques ou encore acoustiques.
On rapporte ici I'application de la méthode présentée dans la partie[2.5a deux types de nanofils
présentant des hétérostructures : des nanofils faits d’un alliage or-argent et des nanofils compo-

sés d’or poreux.

2.6.1 Suivi des propriétés mécaniques d’alliage argent - or

Le premier type de nanofils présentant des hétérostructures auxquels on s’intéresse sont
des nanofils faits d'un alliage d’or et d’argent. Il a été montré qu’il est possible de moduler les
propriétés plasmoniques de cet alliage en modifiant les proportions de ces composants [66].
On souhaite ici connaitre 1'influence de ces variations sur les propriétés mécaniques de nanofils

composés de cet alliage.

Comme les nanofils d’or présentés dans la partie[2.5) ces nanofils ont été fabriqués au GSI Helm-
hotz suivant le processus de synthétisation détaillé dans la partie La seule modification ap-
portée a ce processus est a I'étape de la galvanoplastie : la solution contient a la fois KAu(CN),
et KAu(CN),. En changeant les proportions de chacun de ces composés, il est possible de mo-

difier la proportion des métaux dans les nanofils synthétisés.
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Concentration d’or 100% | 60% | 40% | 30% | 0%
Concentration d’argent | 0% | 40% | 60% | 70% | 100%

TABLE 2.3 — Différentes proportions d’or et d’argent considérées

Les différentes compositions auxquelles on s’intéresse sont données dans le tableau Pour
chacune d’entre elles, plusieurs nanofils sont étudiés selon la méthode détaillée dans la par-
tie[2.5} Pour chacun des fils, lorsque deux modes de respiration sont détectés, il est ainsi possible
d’obtenir une vitesse longitudinale ainsi quune vitesse transverse du milieu que I'on considere
comme homogene, et donc de 'alliage. Les résultats obtenus sont présentés sur la figure
a). Les vitesses déterminées sur des nanofils composés uniquement d’or ou d’argent sont égale-
ment présentées. Il est ainsi possible de comparer les nanofils bi-phasiques et mono-phasiques.
11 est & noter que la mesure faite sur nanofil d’argent a été réalisée apres la publication des ré-
sultats [27] sur un banc de mesure différent mais similaire a celui présenté en sur un nouvel
échantillon de nanofils d’argent de diametre nominal 180 nm. Néanmoins le résultat obtenu est
aussi en accord avec la littérature. De plus, cette mesure ayant été réalisée sur un banc différent
par un expérimentateur différent conforte I'idée de reproductibilité de la méthode ici présentée.
On notera également que seulement deux modes de respirations ont été utilisés pour ces résul-
tats, le troisieme n’étant pas toujours détectable. Les valeurs moyennes des facteurs de qualité

sont également présentées sur la figure 2.11]b).
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FIGURE 2.11 - a) Vitesses longitudinales et transverses mesurées pour différents
nanofils présentant différentes concentrations d’or et comparées aux modeles de Reuss
et Voigt b) Facteurs de qualité moyens des mesures
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On observe sur la figure a) que tant la vitesse longitudinale que la vitesse transverse
semblent plus importantes pour des concentrations plus faibles en or. Des nanofils présentant
une concentration importante de 1'un des deux métaux de transition présentent des propriétés
proches de celle de ce métal. On remarque sur la figure 2.11)b) que les facteurs de qualité dé-
croissent a mesure que la concentration molaire des nanofils en argent augmente. Les facteurs
de qualité du second mode de respiration restent néanmoins plus élevés que ceux du premier

mode.

Connaissant les propriétés des métaux composant 'alliage étudié, il est possible d’utiliser des
modeles d’homogénéisation afin de prédire les propriétés attendues pour les différentes pro-
portions. Sl existe dans la littérature un grand nombre de modeles permettant d’obtenir un
milieu effectif en réalisant un moyennage pondéré de ces constituants, notre choix se porte
dans cette étude sur les modéles d’homogénéisation de Voigt et de Reuss. Le premier consi-
dere une contrainte homogene tandis que le second se base sur une déformation homogene. Ils
peuvent étre considérés comme les deux cas limites et les valeurs obtenues comme les bornes de

I'intervalle de valeurs possibles. Cette considération explique leur utilisation lors de cette étude.

Le modele d’homogénéisation de Voigt permet d’exprimer simplement les coefficients de Lamé
du milieu effectif comme une moyenne des coefficients des composants pondérés par leur frac-
tion volumique. Ainsi, on obtient les coefficients de Lamé de 1'alliage Ay et yuy a partir de ceux

del'or Ay, et gy et del'argent A 44 et p g, grace aux expressions
Av = podau + (1 — po)rag (2.68)

et
wv = pottau + (1 — polpag (2.69)

ol py correspond a la fraction volumique de 'or dans l'alliage.

On peut également exprimer le coefficient de compression isostatique du milieu effectif. En

effet, celui-ci est défini a partir des coefficients de Lamé par 'équation

K=A+ %y. (2.70)
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On obtient alors dans le cadre de la méthode de Voigt ’expression de Ky a partir de ceux de l’or

K4y et de l'argent K4, a l'aide de la formule

Ky = poKau + (1 — po)Kag. 2.71)

Le modele d’homogénéisation de Reuss fournit également des expressions permettant d’obtenir
les coefficients de Lamé de l'alliage, AR et g, a partir de ceux de l'or et de I'argent connaissant

leurs proportions respectives. Ces expressions s’écrivent

1
Ag = _ (2.72)
T
u g
et
1
Kg = ——— (2.73)
Kau + KAg

On peut également calculer la masse volumique de l’alliage pour les différentes proportions en

fonctions de celles de 'or et de 1’argent et des concentrations.

Peff = Popau + (1 = po)pag- (2.74)

onnaissant cette masse effective ainsi que les parametres mécaniques de 1'alliage en tant que
C t cett ffect I t de ’all tant

milieu effectif, il est alors possible de calculer les vitesses longitudinales et transverses

o = 2T (2.75)

4

o = \/f (2.76)

Les résultats calculés pour toutes les concentrations depuis un nanofil composé uniquement

et

d’or jusqu’a un nanofil composé uniquement d’argent sont ajoutés aux données expérimentales
en figure a). On note tout d’abord sur celle-ci que les deux modeles d’homogénéisation
fournissent des valeurs similaires. Les deux modéles trouvent bien la méme valeur lorsque 1'al-

liage ne présente qu’une seule et unique composante.
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On remarque également que le modéle de Voigt prédit une vitesse longitudinale plus élevée que
celle fournie par le modele de Reuss mais une vitesse transverse plus faible. Pour des concentra-
tions plus faibles en or, on obtient des vitesses plus élevées, comme attendu au vu des vitesses
dans l’argent et l'or pur. Cette observation est cohérente avec celle faite sur les valeurs expéri-
mentales. Les valeurs expérimentales se trouvent d’ailleurs étre proches de celles fournies par
les modeéles, notamment lorsque la concentration en or est plus élevée du fait de la dispersion
moins importante des résultats. Modeles et résultats expérimentaux présentent également un
meilleur accord concernant la vitesse longitudinale que la vitesse transverse pouvant s’expli-

quer par la sensibilité moindre a cette dernieére.

2.6.2 Evaluation des propriétés mécaniques de nanofils d’or poreux

Des nanofils d’or poreux fabriqués a partir des nanofils fait de ’alliage d’or et d’argent
en retirant I'argent ont également été étudiés. Profitant d’avoir des alliages avec différentes
proportions, des nanofils d’or poreux avec différentes porosités sont obtenus. La porosité ¢ est
définie comme la fraction volumétrique occupée par I’argent avant que celui-ci ne soit retiré. La
variation de réflectivité mesurée sur un nanofil d’or poreux présentant une porosité de ¢ = 0.6
est introduite sur la figure[2.12]a). Celle-ci est comparée au signal obtenu sur un nanofil composé

d’un alliage formé a 60% d’argent et 40% d’or.
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FIGURE 2.12 - a) Comparaison des signaux obtenus sur un nanofil fait d"un alliage
composé a 40% d’or et 60% d’argent (bleu) et d"un nanofil poreux (rouge) présentant
une porosité de ¢ = 0.6. b) Spectres normalisés des signaux présentés en a) présentant
fo = 13.5GHz et Q; = 24 dans le cas du fil fait d'un alliage et f, = 5.5GHz et Q, = 6
pour un nanofil poreux. c) Fréquence moyenne et d) facteur de qualité moyen du
premier mode de respiration de nanofils poreux en fonction de la porosité.
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On note sur la figure a) que la variation de réflectivité mesurée sur le nanofil poreux pré-
sente des oscillations avec une période plus faible et avec une amplitude décroissant plus ra-
pidement. Les spectres de ces signaux, présentés sur la figure 2.12b), mettent effectivement en
évidence que la fréquence du premier mode de respiration est plus faible pour le nanofil po-
reux, a 5.5 GHz, que sur celle mesurée pour le nanofil composé d’un alliage, 13.5 GHz. On note
également que le second mode de respiration n’est pas détecté sur le nanofil poreux. Il n’est
donc pas possible de déterminer les vitesses pour le milieu homogene correspondant au nanofil

poreux.

On observe sur la figure ¢) que la fréquence du premier mode de respiration diminue a
mesure que la porosité augmente. Sachant que la masse du nanofil diminue avec une porosité
qui augmente, on peut interpréter 1’évolution de cette fréquence par une baisse importante de
la rigidité du fil. Comme mis en évidence sur la figure d), le facteur de qualité moyen
du premier mode de respiration diminue également a mesure que la porosité augmente. La
surface totale du nanofil étant plus importante pour une porosité élevée, les pertes sont plus

importantes, expliquant ces facteurs de qualité bas.

2.7 Utilisation d’une couverture d’aluminium

La méthode inverse présentée au cours de ce chapitre permet de déterminer avec une bonne
efficacité les propriétés élastiques d’'un nanofil unique métallique avec une section circulaire.
Elle présente toutefois quelques limites. Il est nécessaire que le(s) matériau(x) composant(s) le
nanofil interagisse(nt) avec la lumiere, que ce soit pour absorber le faisceau pompe mais aussi
réfléchir le faisceau sonde. De plus, la génération, et la détection, des modes de respiration
ne permet pas a elle seule de caractériser simultanément toutes les composantes élastiques de
systémes plus compliqués tels que des systémes anisotropes présentant plus de constantes élas-
tiques. Certains matériaux s’averent également particulierement sensibles et fragiles lorsqu’ils
sont directement exposés et chauffés par des faisceaux lasers. Il est alors difficile de pouvoir

étudier les nanoparticules composées de ces matériaux a ’aide de techniques pompe-sonde.

Certaines de ces limites peuvent étre compensées en appliquant une fine couche d’un matériau
avec les propriétées appropriées a la surface du nanofil étudié. Au travers de trois exemples, on
présente ici que l'application d’une fine couche d’aluminium sur des nanofils permet en effet

de surpasser certaines limites et ouvre la voie a une application plus large de cette méthode.
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2.7.1 Application a un nanofil d’or

On s’intéresse dans un premier temps a l'influence de la couche d’aluminium sur des nano-
fils d’or de diametre nominal de 200 nm. Au cours de la partie on a montré que la spectro-
scopie pompe-sonde permet d’exciter et de détecter principalement les modes de respirations
de nanofils composés d’or. Si la détection de plusieurs de ces modes permet de remonter aux
propriétés du matériau, la détection de modes supplémentaires permet d’améliorer les résultats
comme montré dans la partie[2.5] Du fait des propriétés de 1’or, en particulier de sa grande dif-
fusivité thermique et électronique, 'excitation se produit dans toute la section. En recouvrant
un nanofil d'une couche d’aluminium, on cherche a exciter le fil seulement en surface en espé-

rant que cela permettrait d’exciter d’autres modes que les modes de respiration.

Une couche d’aluminium de 35nm d’épaisseur est ainsi déposée sur l'intégralité d’un échan-
tillon pré-structuré présentant des nanofils d’or. Cette épaisseur, de 1’ordre de plusieurs fois la
longueur de pénétration d, de la lumiere visible dans I’aluminium, rappelée en annexe [C} per-
met de s’assurer que les nanofils d’or ne sont excités qu’en surface. L'épaisseur de la couche
d’aluminium est vérifiée expérimentalement en réalisant une mesure de temps de vol dans la

couche d’aluminium.

La figure[2.13]a) présente la variation de réflectivité mesurée sur un nanofil d’or recouvert d'alu-
minium ainsi que la densité spectrale de puissance de ce signal en encadré. L'image obtenue au
microscope électronique a balayage d'un tel fil suspendu au-dessus d’une tranchée est présen-
tée sur la figure[2.13]b). Ce signal est similaire a ceux que I’on peut mesurer sur un nanofil sans
la couverture d’aluminium : on observe, apreés la coincidence identifiée a 24 ps, des oscillations
qui, profitant de la pré-structuration du substrat, durent plus d’une nanoseconde. La densité
spectrale de puissance de ce signal met en avant une composante principale a 12.7 GHz qu'’il
est possible d’identifier comme correspondant au premier mode de respiration du nanofil. En
utilisant Comsol, il est également possible d’identifier le second mode de respiration a 28.7 GHz
mais celui-ci sort difficilement du bruit du spectre. Le valeur calculée du facteur de qualité du
premier mode de respiration sur ce nanofil est de 57, soit plus faible que celles obtenues sur des
nanofils non recouvert d’aluminium et ce méme en profitant de 1’effet des tranchées. Pour ce
cas particulier de nanofils d’or, les résultats obtenus sont moins bons en ’absence de la couche
d’aluminium. Cela peut s’expliquer par la différence entre les propriétés optiques des deux mé-

taux, détaillées dans I'annexe
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FIGURE 2.13 — a) Variation de réflectivité mesurée sur un nanofil d’or de diametre
nominal de 200 nm recouvert de 35 nm d’aluminium. b) DSP des oscillations mesurées
présentant deux composantes a 12.7 et 28.7 GHz correspondant aux deux premiers
modes de respiration du nanofil. c) Image obtenue au MEB d"un nanofil d’or
de 200 nm de diametre recouvert de 35nm d’aluminium.

Si la présence d’une couche d’aluminium sur le nanofil d’or n’'empéche donc pas de détecter les
modes de respiration du nanofil d’or, il est important de s’intéresser a l'invasivité de celle-ci. On
étudie pour cela I'impact de la couche d’aluminium sur la fréquence des modes du fil a 'aide
de simulations par éléments finis en utilisant Comsol. On s’intéresse dans un premier temps a
la fagcon dont I’aluminium se dépose sur le fil. Deux géométries sont considérées et représentées
sur la figure 2.14]: soit un dép6t de hauteur uniforme hy; sur la moitié supérieure du fil, soit
plus graduel avec une valeur de h,; uniquement au centre. A I'aide de simulations par éléments
finis réalisées grace au logiciel Comsol, on releve la fréquence du premier mode de respiration

pour chacun de ces cas ainsi que pour un fil non recouvert par I'aluminium.

Si on prend le cas d’un nanofil d’or d’un rayon de 104.4nm, en I'absence de la couche d’alu-
minium, on reléve la fréquence du premier mode de respiration a 12.79 GHz. Néanmoins, pour
les deux fils de méme rayon mais recouverts par 35 nm I’aluminium, on note des fréquences de
12.69 et 12.67 GHz respectivement pour ce méme mode. Pour les deux géométries, la présence
d’aluminium a pour conséquence une baisse de la fréquence du premier mode de respiration.
Considérant que I'on ajoute de la matiére au nanofil, cette variation était attendue. Toutefois,
on note au travers de ces deux exemples que la facon dont I’aluminium se dépose précisement

et recouvre le fil n’a que peu d’importance. Les quantités d’aluminium ajoutées sur le nanofil
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FIGURE 2.14 — Géométries des dépots de la couche d’aluminium considérées : a gauche
la section du nanofil sans couverture d’aluminium, au centre la section du nanofil re-
couvert d’une couche uniforme, a droite la section du nanofil recouvert d’une couche
graduelle

étant peu différentes entre les deux géométries, aucun changement important n’était attendu.

On peut également s’intéresser a l'influence de 1'épaisseur de la couche d’aluminium. On
réalise pour cela une analyse paramétrique au sein du module Fréquences Propres du logiciel
Comsol. On considére comme variable paramétrique 1'épaisseur de la couche d’aluminium hy;
que l'on fait varier entre 1 et 100 nm par pas de 1nm. Les fréquences des modes propres du fil
recouvert sont relevées pour chacune de ces épaisseurs. Les figures présentent 1'évolution
relative des fréquences des deux premiers modes de respiration ainsi que du mode quadripo-

laire.
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FIGURE 2.15 — Evolution relative des fréquences des modes a) de respiration et b)
quadripolaire calculés par simulation par éléments finis en fonction de 'épaisseur
d’une couche d’aluminium déposée sur le fil.

Dans le cas du mode quadripolaire du fil, on remarque tout d’abord la dissociation de ce mode
en deux. Le dépét de la couche d’aluminium seulement sur une partie du nanofil vient en ef-
fet briser la symétrie autour de I’axe du fil. Pour une épaisseur d’aluminium importante, deux
modes peuvent alors correspondre au mode quadripolaire d"un nanofil sans aluminium. On
note néanmoins que les fréquences de ces modes diminuent peu avec I’laugmentation de 'épais-
seur de I’aluminium, ne diminuant que d’environ 1.5%. Ces modes s’avérent peu sensibles a la
présence de la couche de métal supplémentaire. D’apres la figure a), celle-ci a néanmoins
une influence un peu plus importante sur les modes de respirations. On remarque en effet,
que les fréquences des deux premiers modes de respirations sont plus faibles pour des couches
d’aluminium plus importantes. Le second mode de respiration semble d’ailleurs étre relative-
ment plus affecté. Les baisses des fréquences restent toutefois assez faibles puisqu’elles ne sont
de l'ordre que de 3% et 5% pour une couche d’aluminium de 100 nm, soit aussi importante que

le rayon du fil.
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FIGURE 2.16 — Déformées modales calculées pour un nanofil d’or de 200 nm de
diametre recouvert graduellement de 100 nm d’aluminium des a) et b) deux modes
quadripolaires ,c) du premier mode de respiration et d) du second mode de respiration

La présence d'une couche d’aluminium sur un nanofil d’or a pour conséquence une baisse des
fréquences de ses modes de respiration. Cette baisse est néanmoins assez faible méme pour
des couches de hauteur importante au regard des dimensions du fil. Si 'on considere la section
d’un nanofil recouvert par une couche d’aluminium de 50 nm, la surface de I’aluminium ne pré-
sente que 25% de celle de l'or. De plus, si or et aluminium présentent des propriétés élastiques
(module d’Young et coefficient de Poisson) similaires, voir Annexe [B} ce dernier a une masse
volumique plus de sept fois inférieure au premier. Par conséquent, 1’ajout d"une fine couche
d’aluminium sur un nanofil d’or correspondant a un ajout de masse ramenée a celle du nanofil

assez faible.

Le dépot d'une couche d’aluminium sur un nanofil d’or n’a pas permis la génération et la détec-
tion de modes supplémentaires. Toutefois, en raison de sa faible influence sur les modes d'un

nanofil, on propose de l'utiliser pour des nanofils composés d’autres matériaux.

2.7.2 Couche protectrice d'un nanofil de bismuth

Le bismuth est un métal particulierement intéressant pour les applications en thermo élec-
tricité [67] mais qui s’avére également étre trés fragile, en témoigne sa température de fusion
faible de 270.1°C et sa conductivité thermique faible de 7.87 W m~! K. Pour cette raison, I'étude
de nanofils de bismuth a l'aide de techniques pompe-sonde est particulierement difficile, les
nanofils pouvant étre facilement abimés. L’étude de nanofils de bismuth synthétisés de maniere
similaire a celle utilisée pour les nanofils d’or et d’argent présentée dans la partie[2.3|a été es-
sayée a plusieurs reprises a 'INSP au cours des derniéres années par différents opérateurs mais

avec tres peu de succes. Le meilleur signal mesuré sur un nanofil de bismuth est présenté sur la
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FIGURE 2.17 — Variations de réflectivité mesurées sur un nanofil de Bismuth a) seul et
d) en présence d’'une couverture de 40 nm d’aluminium. Les DSP des oscillations
extraites des signaux a) et d) sont présentées sur les figures c) et d) mettant en avant
chacun une composante respectivement a 2.0 et 2.1 GHz.

Si au premier abord, celui-ci ne semble présenter que la réponse thermique du bismuth, le trai-
tement de ce signal permet d’extraire des oscillations d’amplitudes tres faibles devant la coin-
cidence. Le spectre du signal traité, présenté en encadré sur la figure a), met en évidence
la présence d'une composante de fréquence 2.0 GHz et de facteur de qualité 4.86. Le signal est

trop bruité pour étre simplement reconstruit.

Une couche d’aluminium d’une épaisseur de 40 nm est déposée sur 1'échantillon. Le signal ty-
pique qu'il est alors possible de mesurer sur un nanofil est représenté sur la figure d). Les
oscillations sont cette fois-ci clairement distinguables. Le spectre de ce signal releve une com-

posante principale a 2.1 GHz et dont le facteur de qualité est de 7.13.

Comme pour les nanofils précédents, il est possible de s’intéresser aux modes propres de ces
fils de bismuth en réalisant des simulations par éléments finis a 1’aide du logiciel Comsol. Via
le module Fréquence Propre, on simule les modes radiaux d’un fil de bismuth de 325nm de
rayon. On retrouve alors le premier mode de respiration du fil a 2.22 GHz. La fréquence de ce
mode varie peu si ’on simule maintenant le fil partiellement recouvert d’aluminium, s’expli-
quant notamment par la finesse de cette couche par rapport a taille du fil. La différence entre la
fréquence obtenue par simulation et celles mesurées expérimentalement s’explique par la varia-

tion de taille des différents fils. La fréquence du seconde mode respiration peut étre identifiée
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a45.56 GHz. Une composante peut étre devinée autour de cette fréquence sur les spectres[2.17)a)

et b) mais nécessiterait une étude plus approfondie.

Pour conclure, un signal typique mesuré sur un fil de bismuth recouvert d’aluminium permet
de retrouver les méme informations que le meilleur des signaux mesuré sans la couche d’alumi-
nium. Néanmoins, en I’absence d’aluminium de trés nombreux fils ont été abimés pour obtenir
assez peu de résultat quantitatif. L'utilisation d’une couche d’aluminium permet d’obtenir les
mémes résultats mais sans les pertes d’échantillons. Cela ouvre donc la possibilité de réaliser

des études poussées sur des nanofils composés de bismuth par des techniques pompe-sonde.

2.7.3 Etude des modes propres d’un nanofil de nitrure de gallium

Le nitrure de gallium, ou GaN, est un semi-conducteur binaire qui, une fois dopé, est lar-
gement utilisé dans l'industrie. Son utilisation a notamment permis la réalisation de diodes
électroluminescentes bleues. Ce composé trouve de nombreuses autres applications depuis les

panneaux solaires jusqu’aux sources lasers lorsqu’il est sous la forme de nanofils.

Quelques études se sont intéressées aux propriétés mécaniques et élastiques soit d’un nanofil
unique [68] soit de structures fabriquées a partir de tels nanofils [69]. Toutefois, les méthodes
utilisées nécessitent des techniques difficiles et potentiellement cotiteuses a mettre en place ou
simplement ne permettent pas I’étude d’un nanofil unique. La technique inverse permet donc

d’aller outre ces limites.

Les nanofils utilisés lors de cette étude ont été obtenus par croissance sur un substrat de saphir
selon leur axe de cristallographie (0001). Ces nanofils ne présentent pas une section circulaire
mais hexagonale. Comme pour les nanofils d’or et de bismuth, une fine couche d’aluminium est
déposée par évaporation thermique sur toute la surface de ’échantillon. Les nanofils de GaN
sont donc partiellement recouverts. Une image obtenue au microscope électronique a balayage
d’un nanofil est présentée sur la figure 2.1§b).
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FIGURE 2.18 — Variations de réflectivité mesurées sur un nanofil de GaN a) seul et ¢) en
présence d"une couverture de 40 nm d’aluminium. b) Image obtenue au MEB d’un
nanofil de GaN d’un diametre de 742 nm suspendu au dessus d’une tranchée.

Une mesure réalisée sur un nanofil de GaN avant d’étre recouvert d’aluminium est présen-
tée sur la figure a). On peut y observer une coincidence & 36 ps ainsi qu'une décroissance
d’origine thermique mais pas d’oscillation. En effet, le nitrure de gallium a la particularité d’étre
completement transparent aux longueurs d’ondes du domaine visible. Ce semi-conducteur pré-
sente en effet un gap direct de 3.43eV. Le faisceau pompe n’est donc pas absorbé et le nanofil
n’est pas excité. Le faisceau sonde quant a lui n’est pas perturbé par de possibles oscillations du

nanofil. Le signal observé est donc causé par le substrat de silicium au fond de la tranchée.

Néanmoins, lorsque 1’on recouvre I’échantillon d’aluminium, il est possible de mesurer des os-
cillations dues aux vibrations du fil lui-méme. La figure c) présente en effet une mesure
réalisée sur le fil visible. Cette fois, on y observe une composante thermique différente, et sur-
tout des oscillations. Du fait de 1’absorption par la couche d’aluminium du faisceau pompe, le
nanofil a pu étre mis en excitation par le processus opto-thermo-élastique. De plus, la couche
d’aluminium réfléchit, au moins partiellement le faisceau sonde. Et comme pour les nanofils

métalliques, la réflectance varie lorsque le nanofil vibre selon ses modes propres.

On observe sur le spectre du signal c), représenté sur la figure a), différentes compo-
santes, chacune d’entre elle correspondant & un mode du nanofil. Ces nanofils présentant une
section hexagonale et non circulaire, un plus grand nombre de mode sont susceptibles d’étre
excités et détectés. Comme pour les autres fils présentés au cours de ce chapitre, il est possible

d’utiliser des simulations par éléments finis pour étudier les modes d'un fil de GaN et identifier



CHAPITRE 2. EVALUATION DES PROPRIETES ELASTIQUES D’UN NANOFIL
48 UNIQUE

les différentes composantes du spectre a).

Le GaN, contrairement aux matériaux des fils étudiés précédemment, est un matériau aniso-

trope. On utilise pour simuler les modes du fil le tenseur des rigidités du GaN s’exprimant

11 =390 cpp =145 c¢13 = 106 0 0 0
cp =145 ¢11 =390 ¢35 = 106 0 0 0
o = |- 106 c13 =106 c33 = 398 0 0 0 GPa. 277)
0 0 0 c4s = 105 0 0
0 0 0 0 cas = 105 0
0 0 0 0 0 ces = 123

Grace a ces simulations, on peut ainsi trouver un mode dont la fréquence est proche de 7.1 GHz
et qui peut donc étre raisonnablement associé a la principale composante visible sur le spectre[2.19a).
La déformée modale de ce mode est représentée sur la figure 2.19)b) On ignore néanmoins sur
quelle face I'aluminium a été déposé, ce qui est une source d’incertitudes. Toutefois, I'influence
de la couche d’aluminium, quelques soient les surfaces sur lesquelles elle est déposée, est tres

faible du fait de son épaisseur tres faible devant les dimensions du fil.

a) b)
«~  77GHz
g
=
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[a W GHz
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o
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FIGURE 2.19 — a) DSP des oscillations extraites du signal introduit sur la figurec)
et présentant différentes composantes correspondant aux modes du fil. Celles-ci
peuvent étre excitées et détectées grace a la présence de la couche d’aluminium. b)
Déformée modale obtenue par simulation par élément finis du mode pouvant étre
identifié sur la composante a 7.7 GHz sur le spectre en a).
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2.8 Conclusion

On a présenté au cours de ce chapitre une méthode inverse permettant de réaliser une
évaluation élastique compléte d’un nanofil unique. En identifiant les fréquences des modes de
respiration d’un nanofil unique par une technique pompe-sonde d’acoustique picoseconde et
connaissant le diametre du fil et la masse volumique du matériau le composant, il est en effet
possible d’utiliser 1’équation de Pochhammer-Chree afin de déterminer la vitesse longitudinale

mais également la vitesse transverse dans ce milieu.

Cette méthode a été présentée au travers d'une application a un nanofil d’or. Le module d"Young
et le coefficient de Poisson de ce métal ont ainsi pu étre retrouvés expérimentalement. Cette
technique a ensuite été utilisée sur des nanofils composés d’alliages d’or et d’argent pour diffé-
rentes proportions. Les propriétés élastiques pour chacune d’entre elles ont pu étre extraites et
comparées a des résultats prédis par les modeles d’homogénéisation de Voigt et de Reuss. Les
résultats partiels obtenus dans le suivi en température des propriétés de 'or en fonction de la
température présentés dans I’annexe |[A| montrent également le potentiel de cette technique de

mesure.

Enfin, il a été mis en avant que le dépot d’une fine couche métallique, dans notre cas d’alumi-
nium, permettait d’utiliser cette méthode sur des nanofils composés de matériaux soit fragiles
comme le bismuth soit ne réagissant pas avec la lumiere dans le spectre du visible comme le
GaN. Le choix de I’'aluminium pour le dépdt de la couche n’étant pas fixé, ce procédé pourrait
étre optimisé afin de choisir des matériaux présentants les propriétés optiques, thermiques ou
massiques souhaitées. De plus, il serait intéressant d’essayer de structurer la couche d’alumi-
nium afin de n’exciter que certains modes d’un nanofil. Cela pourrait étre particulierement utile

pour des nanofils tels que ceux en GaN pour lesquels de nombreux modes sont détectés.

Il a été démontré dans une précédente étude la possibilité d'utiliser des nanofils comme sources
acoustiques [35]. Dans cet objectif, 1'identification des propriétés élastiques de ces nanofils est
importante puisqu’elles déterminent les caractéristiques des vibrations du fil et donc des ondes
générées. Toutefois, afin de développer des systemes utilisant de telles nanoparticules comme
sources, il est important de s’intéresser a I'influence du substrat avec lequel la particule est en
contact sur ces modes de vibrations. Cette problématique est particulierement compliquée pour
le cas d"un nanofil dont la surface de contact avec le substrat est incertaine. De plus, une étude

récente a mis en avant le besoin de prendre en compte tous les possibles effets de surface du
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nanofil des lors que 'on considére l'interaction particule-substrat [70]. Enfin, 1'utilisation de
telles nanoparticules dans le cadre de techniques d’imagerie acoustique reste limitée puisque
la position des nanofils n’est pas maitrisée et peut difficilement étre modifiée. Au cours du
chapitre 3} on présente les résultats obtenus dans le cadre d'une étude vibrationnelle sur une
structure composée d'un disque d’or d’épaisseur nanométrique partiellement supporté par un
cone de silicium. Ce type de structure présente I’avantage que sa position sur 1’échantillon est
maitrisée et la zone de contact entre le disque et le substrat peut facilement étre modifiée afin

d’étudier I'interaction et I'influence de la taille de celle-ci.



Chapitre 3

Etude vibrationnelle d’un disque
d’or

3.1 Intérétdes disques pour étudier l'interaction substrat-particule

La maitrise de la génération d’ondes acoustiques & 1’aide d"'une nanoparticule nécessite une
connaissance de ses caractéristiques - taille, forme, propriétés. Sa caractérisation peut étre réali-
sée grace a de nombreuses techniques, telle que celle présentée dans le chapitre [2] 1l est égale-

ment nécessaire de connaitre le couplage entre la particule et son environnement.

Ces dernieres années, l'interaction entre une nanoparticule et le substrat sur lequel elle repose
a été le sujet de différentes études. Ces travaux ont été réalisés pour des nanofils [35], des nano-
spheres [30, [71] ou encore des nanobatonnets [72]. Néanmoins, pour de telles nanoparticules,
la surface de contact entre celles-ci et leur substrat peut étre compliquée a déterminer. Or, cette
surface correspond a la surface d’émission et définit donc la taille réelle de la source. Elle joue
donc un role important dans le processus de génération. De plus, dans de nombreux cas, il n’est
pas possible de décider exactement de la position des particules sur une surface. Comme les na-
nofils étudiés dans le chapitre 2] les particules sont généralement contenues dans une solution.
Une goutte de celle-ci est déposée sur la surface désirée avant d’étre laissé a sécher résultant en

une disposition quasiment aléatoire des particules.

Au cours de I'étude présentée dans ce chapitre, on s’intéresse a I'interaction entre un nano-objet

et son substrat. Le choix du nano-objet s’est porté sur un disque d’or d’épaisseur nanométrique.
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Cette forme permet en effet d’identifier facilement la surface du contact entre objet et substrat
puisqu’elle correspond a la surface circulaire du disque. De plus, elle peut étre modulée en réali-
sant une gravure chimique du substrat. On peut donc étudier le comportement d"un objet pour
différentes surfaces de contact. Enfin, le disque étant directement synthétisé sur le substrat de

silicium, sa position est également maitrisée.

Les vibrations de tels disques ont été le sujet de différentes études [31}[73] 32} [74] [75]]. Toutefois,
celles-ci se sont principalement intéressées a I’évolution de leurs modes en fonction des proprié-
tés intrinseques des disques : leur rapport de forme [31}132], de la couche métallique d’adhésion
utilisée [74] ou encore de leur cristallinité [75]. La possibilité d’utiliser des nanodisques d’or
comme source d’ondes transverses monochromatiques a également été mise en avant au cours
d’une précédente étude du groupe [31]. L'étude réalisée et présentée ici s’intéressant notam-

ment a la surface de contact avec le substrat se trouve donc étre complémentaire a ces travaux.

Au-dela de l'intérét qu’on leur trouve ici pour 1'étude de l'interaction avec le substrat, de tels
disques trouvent de nombreuses applications notamment du fait de leurs propriétés plasmo-
niques [76} [77] ou optomécaniques [78, 79,80, 81} [82]. L'étude de leurs vibrations s’avere donc

particulierement pertinente.

3.2 Synthétisation des disques d’or

Les disques utilisés lors de cette étude ont été synthétisés au sein de la salle blanche de
I'INSP. Les principales étapes de fabrication de ces échantillons sont décrites au sein de cette

partie.

3.2.1 Fabrication des disques

Les microdisques d’or sont synthétisés sur un substrat de silicium. Pour cela, on utilise
un wafer de silicium du commerce orienté [001] selon la normale a son plan. Tout d’abord,
une couche de primer d’adhésion est déposée de manieére homogene sur toute la surface du
silicium par enduction centrifuge. Une couche de résine est ensuite déposée en utilisant la méme
technique. Un premier recuit du wafer ainsi recouvert permet d’éliminer les restes de solvant et

de sécher la résine.
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La résine utilisée est une résine photosensible, ce qui permet la structuration de la couche dépo-
sée sur le wafer. Pour cela, le wafer est insolé par lithographie laser selon un réseau de disques
de 3.4pm de diametre et espacés les uns des autres de 20 pm. Apres un recuit d’inversion, le
wafer est plongé dans une solution de développement. Grace a 1’étape de recuit, seules les par-
ties de la membrane exposées a la lumiere sont solubles dans cette solution et se retrouvent

dissoutes.

On obtient donc sur le wafer de silicium une couche de résine percée par un réseau de trous
de 3.4pm de diametre espacés les uns des autres de 20 pm. Une couche de 10nm de chrome
est ensuite déposée par évaporation thermique sur toute la surface ainsi qu'une couche d’or
de 100nm d’épaisseur. La couche de chrome permet d’améliorer 1’adhérence de l'or sur le sili-

cium.

10 pm

(a) Réseau de disques (b) Un disque

FIGURE 3.1 — Images obtenues au M.E.B. (a) du réseau de disques synthétisés et (b) de
I'un de ces disques

La fin du lift-off est effectuée en plongeant le wafer dans un bain d’acétone. Cela a pour effet de
dissoudre la résine encore présente sur le wafer. Le chrome et 1’or supportés par la résine sont
également retirés. Il reste alors sur le wafer de silicium un réseau de disques d’or de 3.4 pm de
diametre espacés les uns des autres de 20 um. Les figures[3.Talet [3.1b|présentent respectivement

des images du réseau et d'un disque obtenues au M.E.B.

Les disques obtenus sont caractérisés par leur hauteur hp = 100nm et leur diametre Dp =

3.4 um, ou leur rayon rp = 1.7 pm. Il est possible de calculer leur rapport de forme 7

n= = 34. (3.1)
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Ce rapport de forme est beaucoup plus important que ceux considérés dans [32]. Le choix
d’une épaisseur de 100nm permet de garantir une absorption importante des impulsions du
faisceau pompe. En effet, cette épaisseur est grande devant la longueur de pénétration de la
lumiere a 800 nm dans I'or 6, = 12 um. On évite ainsi que le silicium ne soit excité par I'impul-
sion pompe. Cette précaution est notamment importante lorsque I'on s’intéresse a la génération
d’ondes par le disque. De plus, cette épaisseur garanti une certaine rigidité au disque d’or évi-

tant qu'il ne s’affaisse sur le cone le supportant lors de la gravure du silicium.

3.2.2 Sous-gravure des disques

Au cours de cette étude, on s’intéresse notamment a l'influence du substrat sur les modes
observables des disques. On souhaite pour cela obtenir des disques partiellement auto-suspendus
de maniere analogue a ce qui a été présenté dans le chapitre[2 De tels échantillons sont obtenus
en sous-gravant les disques, en retirant a I’aide d"une gravure chimique humide une partie du

substrat de silicium.

On utilise, pour réaliser cette gravure, un mélange d’acide nitrique HNO;, d’acide phospho-
rique H3PO, et d’acide fluorhydrique HF. Ce mélange a la particularité de graver le silicium de
maniere isotrope, a la différence de I'hydroxyde de potassium KOH utilisé pour la gravure des
tranchées dans la partie Les échantillons de silicium présentant des disques sont plongés
dans ce mélange. Tel que schématisé sur la figure[3.2} ce dernier attaque tout d’abord le silicium
sur la surface non-protégée par les disques. Puis, 8 mesure qu’il grave le wafer, il va également
attaquer le silicium sous les disques. En plongeant quelques secondes nos échantillons, on ob-

tient ainsi un réseau de disques d’or supportés en leur centre par un cone de silicium.

a) b) c)

FIGURE 3.2 - a) Le mélange d’acide attaque le silicium entre les disques. b) Le mélange
grave le silicium sous les disques. ¢) L’échantillon obtenu présente des disques soutenus
par des cones de silicium.
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La hauteur du cone ainsi que sa surface supérieure, qui correspond a la surface de contact entre
l'or et le silicium, peuvent étre modifiées en modifiant le temps de gravure. Des images obte-
nues au MEB de deux échantillons sont présentées sur les figures Ces échantillons ont été
obtenus pour deux temps de gravure différents et présentent donc des gravures différentes.
Chaque disque partiellement auto-suspendu peut étre caractérisé par son rayon de gravure r¢.
Cette grandeur définit la proportion du rayon du disque n’étant plus en contact avec le silicium
apres la gravure et sa valeur est donc comprise dans l'intervalle [0, rp = 1.7 pm]. De fagon simi-
laire, on définit le rayon de contact r¢ correspondant au rayon de la surface supérieure du cone
et caractérisant la surface de contact entre le disque et le silicium. Ces deux grandeurs sont liées

au rayon du disque rp par la simple relation rp = r¢c + 7.

FIGURE 3.3 — Images obtenues au MEB de disques sous-gravés présentant des rayons
de gravure respectivement de a) 0.8 um et b) 1.5 um.

3.3 Montages expérimentaux

Afin de réaliser I'étude des modes propres de disques d’or, deux montages expérimentaux
pompe-sonde sont utilisés. Ceux-ci se distinguent de celui utilisé pour 1’étude des nanofils dé-
crit dans la partie [2.4] par I'absence du microscope Olympus et I'ajout d'un interférometre de
Michelson. Celui-ci permet d’améliorer la sensibilité des mesures au déplacement normal au

niveau de la surface éclairée par le faisceau sonde.

Le principal montage utilisé est schématisé sur la figure [3.4| et présente une géométrie en ré-
flexion. La longueur d’onde du faisceau pompe est amenée & 400nm a l'aide du cristal non-

linéaire. On laisse la longueur d’onde du faisceau sonde a 800 nm.
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Apres avoir été retardé par la ligne a retard, le faisceau sonde est divisé en deux a 1'aide d'un
cube séparateur de polarisation, chaque nouveau faisceau représente 1'un des bras de l'inter-
férometre. Sur le bras de référence, le faisceau est réfléchi par un miroir mobile. Le faisceau
sur le bras de mesure est dirigé vers I’échantillon. Il est aligné avec le faisceau pompe a l'aide
d’un filtre dichroique avant qu’ils ne soient focalisés sur 1’échantillon a 1’aide d’un objectif de
grossissement 100 et d’ouverture numérique 0.95. La taille des faisceaux pompe et sonde a 1/¢?
peuvent étre estimées respectivement a environ 0.5 et 1.0 pm. Cet objectif est monté sur une
platine piézoélectrique tandis que 1’échantillon est fixé. Sur chacun des bras de l'interférometre
est installée une lame quart d’onde. Celle-ci, couplée au cube séparateur de polarisation, per-
met de récupérer uniquement les faisceaux réfléchis par le miroir et I’échantillon. Les faisceaux
vont ensuite interférer au niveau de deux photodiodes. Une boucle d’asservissement permet de

stabiliser I'interférometre de Michelson sur son point optimum de fonctionnement.

IR Ty

s e

S Détection
synchrone

FIGURE 3.4 — Schéma optique du montage en réflexion expérimental utilisé pour 1'étude
des microdisques d’or.

La figure 3.5 introduit le schéma optique du second montage utilisé dans le cadre de cette étude
qui présente une géométrie en transmission. Dans ce systeme, les deux faisceaux pompe et
sonde ne sont plus alignés et superposés sur la méme face de I"échantillon. Les faisceaux sont
alignés de part et d’autre de 1’échantillon. Le parcours du faisceau sonde n’est pas modifié par
rapport au premier systéeme. On ne modifie pas la longueur d’onde du faisceau pompe, ce sys-
téeme n’est donc pas un montage a deux couleurs. La focalisation des deux faisceaux de chaque

coté de I’échantillon permet d’étudier la propagation des ondes au travers de celui-ci.
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Détection
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FIGURE 3.5 — Schéma optique du montage en transmission expérimental utilisé pour
’étude des microdisques d’or.

3.4 FEtude d’un mode d’épaisseur

3.4.1 Identification du mode

La figure [3.6) présente un signal typique pouvant étre mesuré sur un disque non sous-gravé
durant la premiére nanoseconde apres l'excitation du disque. On repére sur ce signal la coinci-
dence a 39 ps qui correspond a I’excitation du disque par une impulsion du faisceau pompe. La
variation lente de la réflectivité relative observable apres la coincidence correspond a la réponse
thermique de 'or. On note enfin la présence d’oscillations. Le signal est coupé apres la coinci-
dence et la composante thermique retirée a 1'aide d’'une étape de régression polynomiale. Le

nouveau signal ne présentant plus que les oscillations ainsi obtenu est présenté sur la figure[3.7}

Les oscillations du signal introduit sur la figure [3.7|a) présentent une période de 59.5 ps et dé-
croissent rapidement. Une telle période correspond a une fréquence de 16.8 GHz comme le
montre le spectre de ce signal représenté sur la figure[3.7]b). Ces oscillations peuvent étre asso-

ciées au premier mode d’épaisseur du disque.
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FIGURE 3.6 — a) Variation relative de la
réflectivité mesurée sur un disque d’or
non sous-gravé. b) Schéma du disque
d’or illuminé par les faisceaux pompe
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FIGURE 3.7 — a) Extraction des oscilla-
tions du signal de la figure traité.
b) Densité spectrale de puissance de
ces oscillations présentant une unique

et sonde. composante a 16.8 GHz

Ce mode peut étre interprété au travers du temps de propagation des ondes dans 'épaisseur du
disque. On peut en effet estimer le temps de vol, la période entre deux déformations de la sur-
face supérieure successives, d'une telle onde. En considérant un module d"Young E = 78 GPa,
un coefficient de Poisson v = 0.43 et une masse volumique de p = 19300 kg/m? pour l'or, on

obtient une vitesse longitudinale c; de 3.4 x 10> ms~! selon la formule

B E(1—v)
‘L= \/p(1 o)1 —2v) (32)

A cette vitesse, le temps nécessaire pour l'onde pour effectuer un aller-retour a travers la hau-

teur nominale de 100 nm du disque est de 59 ps, soit la période de l'oscillation observée.

Le signal présenté sur la figure [3.7] a) étant monochromatique, on peut extraire le facteur de
qualité des oscillations par reconstruction. On considere pour cela que le signal peut s’écrire
sous la forme

xp(£) = Acos(27ft + ¢) exp(—at) (3.3)

ol A est 'amplitude du signal, f sa fréquence, ¢ la phase a 1’origine et & son taux de décrois-

sance.
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— Signal mesuré et traité
= = « Signal reconstruit
====: Exponentielle décroissante
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FIGURE 3.8 - Signal reconstruit comparé au signal mesuré et a la fonction exponentielle
décroissante.

Pour un tel signal, le facteur de qualité en amplitude s’exprime

Q = ntf (3.4)

avec T = 1/a le temps de vie en amplitude du signal. Les trois parametres inconnus du signal,
a savoir A, ¢ et a, mais aussi la fréquence f peuvent étre obtenus en utilisant la fonction de
minimisation fminsearch de Matlab. On définit pour cela une fonction de cofit sous la forme

d’une erreur quadratique moyenne

£8) = Yof Gont) = xn (1)) (35)

ol xy; est le signal mesuré et traité représenté sur la figure Tous ses parametres détermi-
nés, le signal peut étre reconstruit a partir de ceux-ci. Ce nouveau signal est comparé au signal
mesuré et traité sur la figure La décroissance exponentielle de 'amplitude est également
présentée. Il est donc possible de calculer la valeur du facteur de qualité. Pour ce signal, on
obtient ainsi Q = 5.0.
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3.4.2 Dépendance spatiale du mode

On s’intéresse a la dépendance spatiale de ce mode. Puisqu’il s’agit d’'un mode d’épaisseur
du disque, en I’absence de modifications de celle-ci, de variations locales des propriétés ou en-
core de changement des conditions aux limites, les mémes résultats - fréquence et facteur de

qualité - sont attendus quelque soit la position sur le disque oi1 1’on réalise la mesure.

Pour vérifier cette hypothese, on réalise plusieurs mesures le long d’un segment traversant le
disque selon son diametre. Une image du disque obtenue en réflectométrie a l'aide du faisceau
sonde est représentée sur la figure [3.9|a). Sur celle-ci, les positions centrales des faisceaux ot
une mesure est effectuée sont représentées a ’aide de croix rouges. Deux points successifs sont
espacés de 0.1 um. A chacune des 66 positions, une mesure est réalisée et sa densité spectrale

de puissance est calculée. Ces densités sont représentées en fonction de la position du faisceau

le long du trait sur la figure 3.9]b).
L C) :
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FIGURE 3.9 — a) Image obtenue en réflectométrie du disque étudié. Les 66 positions de
mesures sont symbolisées par une croix rouge. b) Densité spectrale de puissance et c)
Facteur de qualité du mode d’épaisseur obtenus a chacune des positions de mesure.

La figure 3.9 b) montre la détection d’oscillations de fréquence 16.8 GHz sur tout le diametre
du disque. L'absence de variation de la fréquence montre '’homogénéité des propriétés et de
I'épaisseur du disque. Pour chacun de ces signaux, on calcule le facteur de qualité par recons-
truction tel que présenté dans la partie Les valeurs ainsi obtenues sont représentées en
fonction de la position des faisceaux le long du segment sur la figure 3.9 c). On note que sur
toute la partie du segment pour laquelle les faisceaux sont sur le disque, la valeur du facteur

de qualité est proche de 5. La moyenne de ces valeurs est d’ailleurs de 4.9 et 1’écart type de 0.2.
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En dehors du disque, 1'algorithme utilisé donne tout de méme une valeur pour Q mais qui ne

correspond a rien car il n’y a plus d’oscillations.

3.4.3 Influence du substrat

La sous-gravure du disque conduit a une modification des conditions aux limites des disques.

Pour étudier I'impact de cette modification des mesures sont réalisées sur un échantillon apres

gravure. La figure a) représente le signal que 1’on mesure prés d’une nanoseconde apres la

coincidence au centre d'un disque peu sous-gravé. L'image d'un tel disque obtenue au micro-

scope électronique a balayage est présentée sur la figure[3.3|a).

T T T
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FIGURE 3.10 — a) Variation relative
de réflectivité mesurée au centre d'un
disque peu sous-gravé. b) Schéma de
la mesure. c) Densité spectrale de puis-
sance des oscillations montrant une
unique composante a 16.6 GHz apres
avoir extrait les oscillations.
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FIGURE 3.11 — a) Variation relative de
réflectivité mesurée désaxée du centre
d’un disque peu sous-gravé. b) Schéma
de la mesure. c) Densité spectrale de
puissance des oscillations montrant
une unique composante a 16.6 GHz
apres avoir extrait les oscillations.

Le signal présenté sur la figure a) est similaire a celui mesuré sur le disque non sous-

gravé, figure[3.6/a). Le spectre du signal, représenté en c), permet de trouver une fréquence

de 16.6 GHz pour les oscillations. La différence de fréquence s’explique par une variation locale

de l'épaisseur de la couche d’or, et donc des disques, lors de son dépdt par évaporation ther-

mique.



62 CHAPITRE 3. ETUDE VIBRATIONNELLE D’UN DISQUE D’OR

La reconstruction du signal de la méme maniére que celle introduite dans la partie[3.4.1| fournie
la valeur du facteur de qualité 5.1. On retrouve ainsi une valeur similaire a celles mesurées sur
le disque non sous-gravé. Cela s’explique en considérant la géométrie du probléeme schématisée
sur les figures [3.10)b) et [3.11]b). En effet, le disque étant peu sous-gravé, la surface de contact
entre celui-ci et le substrat de silicium reste plus grande que la tache focale du faisceau sonde.
Grace aux images MEB, le rayon de contact a été estimé a r. = 0.9um, ourg = 0.8 pm, alors
qu’avec l'objectif utilisé, la tache focale présente un rayon de l'ordre de 0.5pm. La partie du
disque éclairée et sur laquelle on réalise la mesure présente les mémes conditions aux limites

que le disque non sous-gravé.

On réalise maintenant une mesure similaire mais désaxée du centre du disque, sur la partie
sous-gravée et ol le disque n’est plus entierement en contact avec le silicium. Le signal mesuré
est introduit par la figure a). On note que, dans ce cas, le signal obtenu differe de celui me-
suré au centre du disque ou sur le disque non sous-gravé. On retrouve la coincidence ainsi que
la composante thermique. On observe également des oscillations mais qui cette fois ne s’atté-
nuent pas apres quelques périodes. Le spectre du signal, figure[3.11]c), permet de retrouver une
fréquence de 16.6 GHz pour ces oscillations, soit la méme valeur que celle mesurée au centre du

disque.

Néanmoins, la reconstruction du signal fournit cette fois-ci une valeur de 27.6 pour le facteur
de qualité. L’absence de contact entre le disque et le substrat semble donc augmenter le temps

de vie de ce mode, les ondes acoustiques étant maintenant contraintes de rester dans le disque.

Afin d’étudier la variation du facteur de qualité en fonction de la position des faisceaux sur le
disque, on réalise des mesures selon un segment traversant de part et d’autre le disque par son
diametre de fagon similaire a celle présentée dans la partie [3.4.2] L'image du disque a laquelle
ont été ajoutées les positions des points de mesure est présentée sur la figure[3.12)a). Les densités
spectrales de puissances obtenues a chacune des positions sont représentées sur la figure [3.12]

b). Les spectres normés par l'intensité du pic sont également représentés sur la figure C).
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FIGURE 3.12 — a) Image obtenue en réflectométrie du disque étudié. Les 67 positions
de mesures sont symbolisées par une croix rouge. b) Densités spectrales de puissance
calculées a partir des variations de réflectivité mesurées a chacune des positions. c)
Méme densités de puissances normalisées par l'intensité & 16.6 GHz
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On observe sur la figure que, comme pour les disques non sous-gravés, des lors que les
faisceaux sont méme que partiellement sur le disque, le mode d’épaisseur peut étre détecté.
Néanmoins, au contraire de ce que 1’on peut observer sur un disque non sous-gravé sur la fi-
gure 3.9 b), I'intensité du pic sur le spectre n’est pas constante le long du diametre du disque.
L’amplitude du pic est plus importante et celui-ci est plus fin sur les bords du disque. Pour
chacune des positions, le signal est reconstruit afin de déterminer le facteur de qualité. La fi-

gure[3.13|présente les facteurs de qualité le long du segment.
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FIGURE 3.13 — Facteurs de qualité cal-

FIGURE 3.14 — Comparaison des fac-

culés a partir des mesures réalisées le
long du diamétre d'un disque sous-
gravé.

teurs de qualités mesurés le long de
disques peu, trés ou non sous-graveés.
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On retrouve la symétrie par rapport au centre du disque sur la courbe d’évolution des facteurs
de qualité sur la figure On observe ainsi des facteurs de qualité plus faibles au centre
du disque, de 1'ordre de 10 et beaucoup plus élevés sur les bords, prés de 45. Au bords du
disques, des aspérités du contour du disque provoquent une diminution du facteur de qualité.
On n’observe donc pas de plateau a partir des positions ot1 le faisceau n’éclaire plus la partie du
disque supportée. Une expérience similaire est réalisée sur un disque trés sous-gravé, tel que
celui-ci présenté sur la figure[3.3]b). Les valeurs des facteurs de qualité mesurées sur ce nouveau
disque sont représentées sur la figure et comparées a celles acquises sur les disques non et
peu sous-gravés. Du fait de la symétrie des résultats, on ne représente ceux-ci que sur un rayon
du disque. Le centre du disque est donc situé en x = Opm et le bord du disque est signalé
en x = 1.7pm. Les résultats obtenus sur le disque trés sous-gravé présentent la méme allure
que ceux mesurés sur le disque peu sous-gravé. Les valeurs sont néanmoins beaucoup plus
élevées, avec un maximum de 'ordre de 69. Les valeurs au centre, en x = 0 pm, sont également

beaucoup plus élevées que 5 car le rayon du faisceau sonde est plus grand que 7¢.

3.4.4 Comparaison avec une membrane d’or

L’étude du mode localisé dans 1'épaisseur du disque pour le cas limite ot le disque est com-
pletement auto-suspendu peut étre approchée en utilisant une membrane d’or auto-suspendue.
Pour cela, on synthétise des ponts d’or auto-suspendus de méme épaisseur que les disques et
de dimensions tres grandes devant la largeur des taches focales des faisceaux pompe et sonde.
La figure présente une image obtenue au M.E.B. de tels ponts de 50 um de largeur et de
100nm d’épaisseur. Ceux-ci ont été synthétisés et sous-gravés au sein de la salle blanche de
I'INSP selon la méme méthode que celle utilisée pour les disques et décrite dans la partie
Les zones sous-gravées sont distinguables directement sur cette image par contraste correspon-

dant aux auréoles plus claires.

Une premiere mesure peut étre réalisée loin des ponts d’or, en un point o1 la couche d’or est
encore supportée par le silicium. Le signal mesuré, et représenté sur la figure est trés simi-
laire a celui mesuré au centre d’un disque peu sous-gravé, figure a) ou sur le disque non
sous-gravé, figure[3.6a) : quelques oscillations de fréquence 16.5 GHz sont observables apres la
coincidence en plus de la composante thermique mais celles-ci sont tres rapidement atténuées.
Le traitement de ce signal permet d’obtenir un facteur de qualité de 5.6 pour ces oscillations.
Cette valeur est proche quoique légerement supérieure a celles obtenues sur les disques non

sous-gravés.
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FIGURE 3.15 — Image de ponts d’or auto-suspendus observés au Microscope Electro-
nique a Balayage. Les points M1 et M2 indiquent respectivement les points de mesure
sur film et sur membrane auto-suspendue. La zone auto-suspendue est délimitée en
pointillés.

La figure présente quant a elle le signal mesuré au milieu d’'un pont auto-suspendu. A
cette position, 1’or n’est plus en contact avec le silicium. On note que cette mesure a été réalisée
sans profiter de l'interférometre de Michelson. En effet, des oscillations tres basses fréquences
propres au pont auto-suspendu ne permettent pas la mesure du mode d’épaisseur. Cette dif-

férence de technique de mesure explique la différence d’allure des composantes thermiques

entres les signaux des figures a) et3.17a).
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FIGURE 3.16 — Variation de réflecti-
vité mesurée en interférométrie sur un
point de la couche d’or en contact avec
le substrat de silicium

FIGURE 3.17 — Variation de réflectivité
mesurée en réflectométrie au milieu
d"un pont d’or auto-suspendu
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On observe une nouvelle fois des oscillations, avec une fréquence identique, mais trés peu atté-
nuées. Ainsi, on distingue encore ces oscillations plus de 2 ns apres la coincidence. Le traitement

de ce signal donne cette fois-ci un facteur de qualité beaucoup plus important de 73.9.

Les mesures ici présentées ont été répétées plusieurs fois sur ce méme échantillon ainsi que sur
un autre échantillon et ont amené a des résultats similaires. Les valeurs de Q relevées aux diffé-
rentes positions sur les différents disques présentées sur la figure 3.14] peuvent étre comparées
a ces deux valeurs de Q caractérisant une membrane d’or soit en contact avec du silicium soit

auto-suspendue. La figure présente ainsi 'ensemble des résultats obtenus.
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FIGURE 3.18 — Comparaison des facteurs de qualité obtenus sur différents disques le
long de leur rayon et sur des membranes.

En comparant les résultats obtenus sur les disques et sur la membrane, on note tout d’abord
que le facteur de qualité obtenu sur le film est similaire aux valeurs obtenues sur le disque qui
n’a pas été sous-gravé. De plus, les valeurs de Q au centre des disques sous-gravés tendent
également vers cette valeur. Mais surtout, on note que le facteur de qualité maximal mesuré
sur le disque trés sous-gravé est proche de celui obtenu pour une couche d’or complétement
auto-suspendue. On comprend cela géométriquement : le disque est suffisamment sous-gravé
pour que lorsque les faisceaux pompe et sonde s’écartent du centre du disque, ceux-ci peuvent
éclairer uniquement une portion de disque entierement sous-gravée. Lorsque 1’on s’intéresse a

un mode localisé dans 1’épaisseur, cela équivaut a la membrane.
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On rappelle que le facteur de qualité d’'un mode correspond au rapport de 1’énergie stockée sur
I'énergie perdue par cycle, soit par période des oscillations. Ainsi, un facteur de qualité plus
important signifie moins de pertes, pour la méme excitation. Ce facteur peut étre décomposé
selon les différents processus étant a 1'origine de la perte d’énergie par cycle. Chacun de ces
processus peut se voir affecté un facteur de qualité propre. Dans notre cas, on considere les
pertes intrinseques a l’or ainsi que les pertes par rayonnement dans I’environnement. Ce dernier
peut lui méme étre décomposé en deux parties, 'air et le silicium, correspondant aux deux

milieux avec lesquels les disques d’or sont en contact. On décompose ainsi Q tel que

t_1 1111
Q Qintr Qenv Qintr qub Qair .

(3.6)

Du fait de I'importante différence d'impédance acoustique entre l'air et 1'or, il est communé-
ment considéré que le rayonnement dans l'air est négligeable. Par conséquent, Q,;, tend vers
lI'infini. Dans le cas de la membrane auto-suspendue, puisque celle-ci n’est pas en contact avec
le silicium, on a directement Q = Qj,;. Par conséquent, la valeur de 73.9 caractérise les pertes
intrinseques aux structures d’or synthétisés par la méthode décrite dans la partie Il est a
noter qu'un recuit de I'or peut permettre de modifier la structure granulaire de la couche syn-

thétisée permettant de diminuer les pertes intrinseques et d’augmenter Q [75].

La valeur obtenue peut étre considérée comme la limite supérieure mesurable sur un disque.
C’est d’ailleurs ce qui est observé sur la figure : lorsque le disque est suffisamment sous-
gravé, il est possible de placer les faisceaux de maniére a ce que la partie du disque eclairée et

excitée ne soit quasiment pas en contact avec le silicium.

Sur la couche d’or en contact avec le silicium, il est nécessaire de prendre en compte 1'énergie
perdue par rayonnement dans le substrat de silicium. Néanmoins, en prenant Q;,;, = 73.9,
il est possible de calculer la valeur de Qg,; a partir de celle de Q mesurée expérimentalement

grace al'expression[3.6] Sil’on considere la valeur mesurée sur le film Q = 5.6, on obtient alors

Q Qintr
Qup = =—==M""_ — 61, 3.7)
o Qintr — Q
Si on utilise la valeur moyenne de Q = 4.9 obtenue sur le disque non sous-gravé, on calcule

Qsuv = 5.2,
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3.4.5 Détermination de r; a partir de Q

Il est possible de déterminer le rayon de sous-gravure r, ou le rayon de la surface de contact
rc entre or et silicium, a partir des courbes de profil des facteurs de qualités représentées sur la
figure Lorsque 'on réalise une image par réflexion en utilisant un laser, 'image obtenue
correspond au produit de convolution de 1’objet imagé par la fonction d’étalement du point du
systéme. Il en est de méme si 'on cherche a réaliser une image des facteurs de qualité d'un
disque. Dans notre cas, la fonction d’étalement du point du systéme peut étre décrite a I'aide

d’une fonction gaussienne a deux dimensions.

Considérons un disque partiellement sous-gravé. Aux positions ou1 1’or et le silicium sont en
contact, le facteur de qualité prend la valeur Q;. La ou le silicium est gravé et le disque auto-
suspendu, il prend la valeur Qy. Hors du disque, la valeur est nulle. On peut alors réaliser
une image de ce facteur de qualité tel que représentée sur la figure a) otl on a considéré
Q1 = 52etQy = 739.

a)

FIGURE 3.19 - a) Image des facteurs de qualité d'un disque pour rg = 1.41pum. b)
Image de la fonction d’étalement du point considérée : fonction gaussienne a deux di-
mensions centrée en (2, 2)um et de largeur ¢ = 0.25 pm. ¢) Image obtenue par convolu-
tion de 1'objet a) et de la fonction d’étalement du point.

La fonction d’étalement du point du systeme laser peut étre décrite a I’aide d"une fonction gaus-
sienne a deux dimensions. La figure[3.19|b) introduit une telle fonction. L'image des facteurs de
qualité qu’il est possible d’obtenir avec ce systéme optique correspondra au produit de convo-
lution des images a) et b) et est représentée sur la figure ¢). Une coupe selon un
rayon du disque est repésentée sur la figure On retrouve une courbe avec une allure simi-

laire a celles obtenues expérimentalement et présentées sur la figure[3.14]
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FIGURE 3.20 — Comparaison des facteurs de qualité mesurés expérimentalement et
courbes retrouvées numériquement

La courbe ainsi obtenue est comparée aux résultats expérimentaux des valeurs de Q obtenues
sur le disque tres sous-gravé. La valeur de rg peut étre retrouvée en cherchant a minimiser la
différence entre la courbe expérimentale et la courbe calculée a partir du produit de convolu-
tion. Ainsi, on obtient des valeurs de r¢ = 0.85um et rg = 1.41pum respectivement pour
les disques peu et trés gravés. Ces valeurs sont cohérentes avec celles pouvant étre estimées a

partir des images obtenues au microscope électronique a balayage de 0.8 pm et 1.5 pm.

3.4.6 Calcul du coefficient de réflexion R

Il est possible de retrouver le coefficient de réflexion depuis 'or vers le silicium a partir du
facteur de qualité décrivant la transmission. Pour un écho d’amplitude A, dans le cas ot I'on
ne considére 1’énergie perdue que par transmission au substrat, 1'écho suivant a une amplitude
B = RA ol R correspond au coefficient de réflexion de l'or vers le silicium. Ce coefficient peut

donc étre directement calculé a partir du rapport des amplitudes de deux échos successifs.

Or, dans le cas ici étudié, le signal et les échos sont décris par une fonction sinusoidale décrois-
sante introduite dans la partie sous la forme Par conséquent, deux échos successifs

sont séparés temporellement simplement par une période T de cette fonction.
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Le rapport entre I'amplitude de deux échos successifs s’exprime alors

Ag cos(27tt + ¢p) exp(—at)

R = 3.8
Agcos(2m(t+T) + o) exp(—a(t+T)) (3:8)
= exp(—aT) (3.9)
T
= exp(——= (3.10)
pi-g)
Si on calcule le coefficient de réflexion a partir du facteur de qualité lié au substrat Q. = 5.2

déterminé a partir des mesures sur le disque non sous-gravé, on obtient la valeur de R = 0.55.
En utilisant la valeur de Qg,,;, = 6.1 déterminée sur le disque, on trouve R = 0.60. On rappelle
que le coefficient de réflexion peut étre calculé pour une onde en incidence normale a l'interface

a partir des impédances caractéristiques Zc = pcj, des milieux considérés selon

Zegi—Z
= ‘CSZCA” ) (3.11)
ZCSi + Zcau
Les impédances de l'or et du silicium sont respectivement Zcs,, = 65.5 x 10°kgs 'm~2 et
Zcs;i = 19.5 x 10°kgs~'m~2. On obtient alors un coefficient de réflexion pour une onde se

propageant depuis 1'or vers le silicium de 0.54. Ce coefficient de réflexion théorique est donc
légerement moins important que ceux obtenus expérimentalement. Cela implique que moins
d’énergie est transférée au substrat que théoriquement attendu. Cela peut étre expliqué par un
contact imparfait entre le disque et le substrat de silicium. En effet, I'or étant polycristallin, I'in-

terface entre les deux milieux peut étre incompleéte.

3.4.7 Génération d’ondes dans le substrat

A partir des valeurs de Q déterminées dans la partie on observe que Qg,p > Qintr-
Cela signifie que le mode d’épaisseur perd beaucoup plus d’énergie par rayonnement dans le
substrat de silicium que par les phénomenes intrinseques au disque d’or. On peut donc s'inté-

resser a la génération d’ondes acoustiques dans le substrat.
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Pour cela, des disques d’or sont synthétisés selon la méthode présentée dans la partie [3.2| sur
une fine membrane de silicium au lieu d’un wafer. D’une épaisseur nominale de 30 um, celle-
ci permet de s’intéresser et d’étudier les ondes se propageant dans le silicium avant que ces
derniéres ne soient absorbées. La membrane de silicium est obtenue par la gravure d'un wafer
d’une fagon similaire a la gravure des tranchées présentée en Une fine couche d’alumi-
nium de 40 nm d’épaisseur est également déposée par évaporation thermique sur la surface in-

férieure de la membrane. Cette couche permet d’améliorer les résultats et la détection d’ondes.

Un schéma de I'échantillon est présenté sur la figure 3.2}

FIGURE 3.21 — Schéma de I’échantillon présentant des disques sous-gravés synthétisés
sur une fine membrane de silicium gravée dans un wafer de silicium.

On utilise le montage en transmission présenté dans la partie [3.3)et schématisé sur la figure .5
L’échantillon est installé de maniére a ce que le faisceau pompe éclaire la surface présentant les
disques. Le faisceau sonde est aligné avec le faisceau pompe et focalisé sur la couche d’alumi-

nium.

Lorsque les deux faisceaux sont alignés sur le silicium, schéma ¢), la mesure de AR/R
présente un grand nombre d’échos comme le met en évidence la figure a) introduisant
ce signal. Ceux-ci sont causés par la propagation d’ondes, longitudinales et transverses, dans
la membrane de silicium. La longueur de pénétration de la lumiére & une longueur d’onde
de 800nm dans le silicium est de §, = 12.09 um. Le faisceau pompe traverse donc la mem-
brane avant d’étre absorbé par la couche d’aluminium. Cela conduit & la génération d’ondes
sur toute la hauteur de la membrane mais également au niveau de la couche d’aluminium. La
coincidence peut également étre observée a 2.2 ns mettant en évidence le changement des pro-

priétés optiques de la couche d’aluminium apres absorption de l'impulsion du faisceau pompe.
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FIGURE 3.22 — a) Variation de réflectivité mesurée sur le silicium. Schémas de la mesure
b) sur le disque c) sur le Silicium. d) Variation de réflectivité mesurée sur un disque d’or
sous-gravé
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FIGURE 3.23 — Variations de réflecti-

vité mesurées apres excitation sur le si- FIGURE 3.24 - a) Oscillations de la va-

licium et sur le disque provoqué par
I'onde longitudinale ayant traversé la
membrane. Dans le cas ou le faisceau
pompe est placé sur le disque on ob-
serve un retard de 84 ps ainsi que des
oscillations.

riation de réflectivité mesurées apres
excitation sur le disque et observées
apres 1’écho associé a I'onde longitudi-
nale. b) Densité spectrale de puissance
de ces oscillations mettant en avant une
unique composante a 16.6 GHz.

Si le faisceau pompe est placé sur un disque d’or, schéma b), le signal mesuré, figure
d), est différent. La longueur de pénétration dans 1’or a 800 nm étant beaucoup plus faible, le
faisceau pompe est rapidement absorbé. Il ne traverse donc plus la membrane, la couche d’alu-

minium n’est plus excitée, ce qui limite les ondes se propageant dans la membrane.
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On ne distingue plus la coincidence. On s’intéresse en particulier a 1'écho correspondant a
I'onde longitudinale générée a la surface supérieure de la membrane et ayant traversée le si-
licium. En effet, que le faisceau pompe soit placé sur le silicium ou sur le disque on observe cet
écho. Toutefois, comme mis en évidence sur la figure lorsque le faisceau pompe est placé
sur le disque cet écho est suivi d’oscillations. Le spectre de celles-ci, figure[3.24|b), présente une
unique composante a 16.6 GHz. On peut identifier ces ondes comme étant émises dans le sub-
strat par le mode d’épaisseur du disque. A chaque oscillation de ce mode, une onde est émise
dans le substrat. Par reconstruction, on retrouve également un facteur de qualité de 5.3. Cette
valeur est similaire a celle obtenue pour Q,,;, dans la partiedans le cas de disques. La dif-

férence entre ces valeurs est notamment due aux pertes intrinseques au Si.

La comparaison des deux signaux sur la figure [3.23|met également en évidence la présence d"un
décallage temporel entre les mesures des deux échos. Dans le cas ot1 les faisceaux sont alignés
au niveau du centre d’un disque, I'écho est mesuré avec un retard de 84 ps. Ce retard s’explique
par une hauteur de silicium a traverser plus importante dans ce cas. En effet, les ondes générées
doivent traverser le cone supportant le disque selon sa hauteur. Du fait des propriétés élec-
troniques de l'or, I'excitation du disque se fait dans le volume et non au niveau de la surface
éclairée par le faisceau pompe. On ne consideére donc pas que les ondes doivent traverser le

disque d’or, ce qui provoquerait un retard supplémentaire.

A partir du retard mesuré, il est donc possible de déterminer la hauteur du cone. La vitesse de
propagation des ondes longitudinales dans le silicium selon la direction [100] est de vii[loo] =
8400ms~!. Ainsi, la hauteur du cone de silicium peut étre estimée a hc = 0.71 pm. Cette
hauteur correspond également a la hauteur de silicium gravée par le mélange d’acides selon
la direction normale a la surface de la membrane. Or, la gravure étant quasi-isotrope, elle est
aussi équivalente a la distance gravée sur les bords de silicium dans le plan de la membrane

impliquant rg = 0.71 pm. On peut également calculer rc = rp —rg » 1.0um.

Profitant de la platine piézoélectrique sur laquelle est installée 1'objectif servant a focaliser le
faisceau sonde, il est possible de scanner toute une surface de la couche d’aluminium a un ins-
tant donné tout en gardant le faisceau pompe focalisé sur un disque. Les figures a) et b)
présentent des images qu’il est possible d’obtenir. On peut y observer respectivement un et
deux cercles correspondant a des ondes émises par le mode d’épaisseur ayant traversé la mem-
brane de silicium. II est également possible de réaliser ces scans mais sur une ligne seulement.

La figure 3.25|c) présente de tels scans obtenus a différents temps.
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FIGURE 3.25 — Cartographie du déplacement normal de la couche d’aluminium a a)
t et b) t + 60ps. c) Déplacement de surface mesuré le long d'une ligne passant par
I’épicentre des ondes identifiées sur les figures a) et b)

La ligne selon laquelle passent les scans est centrée autour de la position pour laquelle les fais-
ceaux pompe et sonde sont alignés. Cette image met en evidence 1'apparition d’oscillations. Si
I'on s’intéresse a la période de ces oscillations, on retrouve une valeur de 60 ps + 5 ps, soit une

valeur équivalente a la période du mode d’épaisseur émettant ces ondes.

3.5 FEtude des modes radiaux

3.5.1 Modes radiaux d’un disque non sous-gravé

La réalisation de mesures s’étendant sur une fenétre temporelle plus longue que celles pré-
sentées dans la partie 3.4{sur un disque non sous-gravé permet d’observer des oscillations pré-
sentant des fréquences plus basses plusieurs nanosecondes apres la coincidence. La figure

présente un tel signal.

Sur le signal présenté sur la figure on distingue la coincidence a 50 ps suivie de la com-
posante thermique ainsi que des oscillations associées au mode d’épaisseur et étudiées dans la
partie 3.4} Des oscillations supplémentaires sont également notées a partir d’environ 1ns. Ces
oscillations sont visibles pendant prés de 10ns apres 1'excitation du disque par une impulsion
du faisceau pompe. Le signal est coupé et la composante thermique retirée afin de ne conserver

que ces oscillations. Le nouveau signal obtenu est représenté sur la figure[3.27]a).
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FIGURE 3.26 — a) Variation de réflectivité mesurée au centre d’un disque d’or non sous-
gravé. b) Schéma de la mesure
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FIGURE 3.27 — a) Oscillations basses fréquences extraites du signal b) Densité spec-
trale de puissance des oscillations présentant trois composantes principales a 1.2, 1.9 et
2.5GHz.

Les oscillations observables sur le signal a) sont différentes de celles étudiées dans la par-
tie[3.4] En effet, comme le montre la densité spectrale de puissance de celles-ci, introduite par la
figure [3.27)b), la réponse vibrationnelle observée est polychromatique et les fréquences de ses
différentes composantes sont beaucoup plus faibles. Ces oscillations peuvent étre associées aux

modes radiaux du disque.
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Seuls ceux présentant une composante du champ de déplacement normale a la surface du
disque non nulle sont détectés, notamment grace a l'interférometre de Michelson. Les fréquences
de ces modes sont beaucoup plus faibles que celle du mode d’épaisseur car la dimension radiale
du disque, son rayon, est beaucoup plus grande que son épaisseur comme 1'indique son rap-
port de forme 7 = 34 élevé. On réalise des mesures le long du diametre du disque de fagon
similaire a celles réalisées dans la partie[3.4.2] Les densités spectrales de puissance des signaux

mesurées sont représentées en fonction de la position sur la figure

f(GHz)
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FIGURE 3.28 — Densités spectrales de puissance obtenues expérimentalement en 56
points selon le diameétre du disque.

Sur les spectres représentés sur la figure on peut observer une dépendance du contenu
fréquentiel du signal a la position des faisceaux sur le disque. Les modes excités et détectés ne
sont pas les mémes lorsque les faisceaux sont placés au centre du disque, au milieu d’un rayon
ou partiellement hors du disque. On peut également observer une certaine symétrie par rapport

au centre du disque comme déja observée lors de 1’étude des facteurs de qualité.
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De chaque cbté du disque, on retrouve les mémes composantes, a un écart d’intensité pres. Cet
écart peut s’expliquer notamment par la précision des positions des faisceaux ou par un léger
déréglage au cours de cette longue expérience. Des différences importantes sont notables entre
le centre du disque et les spectres a mi-rayon ou sur les bords. Il est possible que lorsque les
faisceaux éclairent le bord du disque, des modes présentant une composante radiale non nulle

soit également détectés méme si leur composante normale a la surface supérieure est nulle.

3.5.2 Etude numérique des modes radiaux

L’étude de I'impact du substrat sur les modes radiaux du disque peut étre réalisée numé-
riquement. On utilise pour cela une étude fréquentielle au sein du module Mécanique des So-
lides du logiciel Comsol. La géométrie du probleme permet de considérer celui-ci comme un
probléme a deux dimensions axisymétriques. Cela permet de réduire de facon importante les

cotits en calcul par rapport a une géométrie en trois dimensions.

Géométrie considérée

La géométrie utilisée lors de cette étude numérique est présentée sur la figure On consi-

dere tout d’abord un disque d’or d"une épaisseur de hip = 100nmetderp = 1.7 um de rayon.

Le substrat est simulé a I'aide d’une demi-sphere. Une seconde demi-sphere est considérée au-
tour de la premiere et permet de simuler le substrat comme semi-infini en la définissant comme
une couche parfaitement absorbante. Les propriétés de ces domaines sont ceux du silicium selon
l'axe [100], chargés a partir de la bibliotheque de matériaux fournie par Comsol. On ne consi-
dere donc pas au cours de ces simulations I’anisotropie du silicium. Les valeurs des principales
propriétés sont données dans le tableau[3.1} Ces deux demi-spheres ont des rayons respectifs de
0.5A1 +rp et 1.5A1 4 rp ot Af, est la longueur d’onde de 'onde longitudinale dans le silicium.
La taille maximale des éléments est quant a elle fixée a %T avec At la longueur d’'onde de l'onde
transverse dans le silicium. Ainsi, pour chaque fréquence considérée lors des simulations, la
taille et le maillage du substrat sont redéfinis. On minimise ainsi les cofits de calculs en limitant
le nombre de longueurs d’onde tout en garantissant un nombre d’éléments par longueur d’onde
suffisant pour simuler correctement la propagation et I’absorption respectivement dans les deux
demi-spheres. La condition limite libre est imposée aux surfaces extérieures des spheres et au-

cun champ initial n’est imposé.
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La sous-gravure du disque est considérée en ajoutant entre le disque et les deux demi-spheéres
un bloc de silicium d’une longueur équilavente au disque rp et d’'une hauteur hc = rg corres-
pondant a I'épaisseur de silicium gravé. La partie extérieure de ce bloc est retirée a 'aide d'un
quart de cercle de rayon 7 et centré a l'extrémité extérieure inférieure du disque. On obtient
ainsi un cone de silicium supportant le disque dont la forme prend en compte I'aspect isotrope
de la gravure décrite en[3.2.2]

Matériau Module d’Young | Coefficient =~ de | Masse volumique
E (GPa) Poisson v p (10°kg/m?3)

Silicium [100] 130 0.28 2.33

Or 78 0.44 19.3

Chrome 254 0.21 7.12

TABLE 3.1 - Valeurs des propriétés des matériaux utilisées pour la réalisation des simu-
lations.

kc (= rg){

FIGURE 3.30 — Erreur quadratique re-
lative commise pour n montrant que
FIGURE 3.29 — Géométrie 2D axisymé- n = 5 est suffisant pour mailler correc-
trie utilisée dans le cadre des simula- tement le disque.

tions par éléments finis rappelant les

différentes notations
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Afin de simuler 'excitation du disque par une impulsion laser, on impose un chargement sur
sa surface supérieure sous la forme d'une force totale selon la direction ¢; & 1’aide de la fonction

gaussienne s’exprimant en deux dimensions axisymétriques

Fp(r,z) = —Apexp [— <(r—r5)2)]e_; (3.12)
2(aF)?

ott Ap correspond a I'amplitude, r} a la position centrale de la fonction et ¢ & sa largeur. Dans

notre cas, on fixe Ap = 1, rg = Opm. Il est & noter que cette excitation ne simule pas com-

pletement 'excitation de I'or par une impulsion laser. En effet, du fait de sa grande diffusivité

électronique, une impulsion laser provoquera une excitation volumique de l'or et non seule-

ment a sa surface.

Les spectres sont obtenus en intégrant le déplacement normal a la surface, selon 1'axe ¢;, sur
toute la surface du disque pondérée spatialement par la fonction Fs. On peut ainsi prendre en
compte I'impact de la taille limitée du faisceau sonde. Cette fonction s’écrit de maniére similaire
afp

Fs(r) = Agexp {— <(72(_;§2)2” : (3.13)

Oy

Sans indication contraire, on considére pour la suite ¢f = ¢y = 0.25pum. On fixe également

Ag = 1etr(s) = Opm.

Usuellement, la taille des éléments utilisés pour mailler un domaine dépend des longueurs
d’ondes considérées. Or, dans le cas étudié, I'épaisseur du disque est bien plus petite que ces
longueurs d’ondes. Afin de garantir des résultats corrects, il est néanmoins nécessaire que le
maillage choisi garantisse un nombre d’éléments suffisant selon toutes les directions. Afin de
déterminer le maillage du disque nécessaire, on considere le cas du disque seul, sans substrat de
silicium, et auquel la condition limite utilisée sur la surface inférieure est une condition libre. On
réalise la simulation sur l'intervalle de fréquence [0.01, 1.00] GHz avec un pas de 10 MHz pour
différentes tailles maximales des éléments I, = hp/n avecn € N compris dans l'intervalle
[1, 10]. On garantit ainsi la présence d’au moins n éléments selon I'épaisseur du disque. Pour le

spectre s, obtenu pour n, on calcule le changement par rapport a celui obtenu pour n — 1 selon

en = Yo/ (sn—su-1)?. (3.14)

l'erreur
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Lorsque €, tend vers 0, cela signifie que la réduction de la taille des éléments, et donc 'ajout
d’éléments, ne permet pas d’améliorer les résultats. Les résultats obtenus sont présentés sur la
figure[3.30] On note qu’a partir de n = 5, les spectres obtenus ne varient que trés peu. Or, ajou-
ter des éléments augmente le nombre de degrés de libertés des simulations et donc leur cotit
en calculs. Il s’agit donc de faire un compromis. On utilisera donc un maillage pour le disque
présentant une taille maximale d’éléments de [,;, = hp/5 = 20nm. Ce choix est d’ailleurs

similaire a celui fait dans [32].

Disque Seul

On s’intéresse dans un premier temps au cas d’un disque seul, sans le substrat de silicium.
Différentes conditions aux limites peuvent étre imposées a la surface inférieure du disque. On
peut ainsi étudier I'impact sur les modes propres du disque et leurs fréquences en fonction de
ces conditions aux limites. On impose tout d’abord une condition limite libre a la surface infé-
rieure. Le spectre obtenu est présenté sur la figure a). On peut y observer différents pics,
chacun d’entre eux correspondant & un mode propre du disque présentant une composante nor-
male a la surface supérieure non nulle sur la partie éclairée par le faisceau sonde. Les déformées

modales de certains de ces modes sont représentées sur la figure

a) = b) | ' ¢)

[ F

|| (a.u.)

1 3 i 5 1 ] 3 1 5 i 2 3
f(GHz) f(GHz2) f(GHz)
FIGURE 3.31 - Spectres obtenus par simulation sur un disque d’or seul pour différentes
conditions limites & sa surface inférieure : a) libre, b) appui plan et c) encastré. Chaque
spectre présente des pics correspondant aux modes propres du disque excités et détec-
tés. Les modes et la gamme de fréquence ot1 on les trouve ne sont pas les mémes pour
les différentes conditions aux limites.

Le spectre obtenu sur le disque lorsque 1'on impose a la surface inférieure une condition d’en-

castrement, s’exprimant comme un déplacement nul sur toute la surface, est représenté sur le

disque Q).
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De maniere similaire au disque libre, on reléve un grand nombre de pics assimilables aux modes
propres du disque. Toutefois, les fréquences de ces pics sont dans ce cas beaucoup plus impor-
tantes. Aucun pic n’est détecté en-dessous de 2.88 GHz. En s’intéressant aux déformées modales
pour ce disque, il est possible d’associer certains modes a ceux déja identifiés pour le disque
libre. Le changement de condition limite a donc rendu impossible 'excitation, et la détection de

certains modes, et a agi comme un ajout de rigidité pour d’autres.

. ) : . b) :
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FIGURE 3.32 — Déformées modales obtenues par simulations d'un disque seul avec
des conditions limites libres a a) 0.13GHz, b) 0.29 GHz, ¢) 1.03 GHz, d) 1.12GHz, e)
1.64 GHz et f) 1.77 GHz.

Un troisiéme cas intéressant est celui d'un disque sur un appui-plan. La condition limite impo-
sée a la surface inférieure cette fois implique que seule la composante normale & cette surface
du champ de déplacement soit nulle. Le spectre alors obtenu est introduit sur la figure 3.31]b).
Une nouvelle fois, on retrouve des pics mais a des fréquences plus élevées que celles du disque

libre, mais moins que celles du disque encastré.

Influence des parametres des faisceaux pompe et sonde

On peut profiter de cette étude numérique pour s’intéresser facilement a I'impact que peuvent
avoir les parametres des faisceaux pompe et sonde, simulés par les fonctions Fp et Fs. On
considere pour cela le disque libre sur l'intervalle de fréquence [0.01, 1.00] GHz avec un pas
de 10 MHz.
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On s’intéresse dans un premier temps a l'influence de la taille du faisceau pompe. On fait varier
pour cela la valeur de o; entre 62.5nm et 2.0 um. Sur la figure a), I'allure de Fp est repré-
sentée pour ces différentes valeurs. Les spectres mesurés pour chacune de ces fonctions sont
représentés sur la figure[8.33]b). Afin de ne s’intéresser qu’a I'influence de la taille de la pompe

uniquement, on ne considere pas la sonde. Le déplacement normal a la surface n’est donc pas

pondéré par la fonction Fs.
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FIGURE 3.33 - a) Profil de la fonction Fp pour différentes valeurs de . b) Spectres
obtenus par simulation sur un disque seul libre pour chacun des profils de la fonction
Fp. Chaque spectre est décalé par une composante continue. Lorsque le disque est excité
a l'aide d’une tache focale plus grande, par un ¢ plus important, les modes a plus
hautes fréquences sont moins bien excités.

On observe ainsi que lorsque ¢} augmente, l'intensité des pics diminue par rapport au fond
continu. Ainsi, le pic du mode a 130 MHz n’est ainsi plus détectable pour ¢f > 1.0pm. De
méme pour les pics a 30 MHz et a 290 MHz. Les intensités des pics a 500 MHz et 750 MHz sont
également trés diminuées. Les modes d’ordre supérieurs ne sont plus excités lorsque le disque

entier est éclairé par le faisceau pompe.

L'influence de la taille du faisceau sonde, déterminée dans notre étude par o7, est beaucoup
moins importante. Tous les modes excités présentent un ventre en r = 0pum. Par conséquent,
tant que le faisceau sonde est centré en rg = 0pum, tous les modes excités peuvent étre détectés.
Ce n’est toutefois pas le cas si le faisceau sonde est désaxé du centre du disque. La figure
présente les spectres simulés lorsque le faisceau sonde est décalé le long du rayon pour deux cas
limites de la taille de lasonde : 0 = 10nm et oy = 1pm. Afin de garantir I'excitation de tous les

modes, le disque a été au préalable excité avec une largeur du faisceau pompe de ¢}’ = 62.5nm.
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FIGURE 3.34 - a) Spectres simulés pour différentes positions centrales rj du faisceau
sonde d’une largeur de o7 = 10nm. b) Spectres simulés pour différentes positions cen-
trales r§ du faisceau sonde d’une largeur de 07 = 1um. L'utilisation d'un faisceau
sonde de largeur plus petite permet d’étre sensible aux ventres et noeuds des modes.

Les spectres obtenus lorsque la largeur du faisceau sonde est faible, figure[8.34/a), montrent une
dépendance a la position centrale rg du faisceau. Pour chacun des modes, la variation d’inten-
sité du pic de ce mode en fonction de rj reproduit la variation de la composante normale du
champ de déplacement visible sur la déformée du mode. En effet, dans ce cas, le faisceau sonde

est suffisamment peu large par rapport aux ventres et nceuds des différents modes.

Par contre, cet effet n’est plus présent lorsque le faisceau sonde est beaucoup plus large, comme
le mettent en évidence les spectres présentés sur la figure [3.34] b). D’ailleurs, dans ce cas, le
faisceau sonde est si grand que méme lorsque la position centrale n’est plus positionée sur le

disque, soit rg > 1.7 um, les différents modes sont encore détectés.

Au final, tel qu’attendu, un faisceau pompe moins grand permet 1’excitation de modes présen-
tant des fréquences plus hautes. Un faisceau sonde plus petit permet quant a lui d’observer

directement les déformées modales des modes.

Importance de la couche d’adhésion de Chrome

Comme évoqué dans la partie présentant la synthétisation des échantillons une fine
couche de chrome est déposée sur le wafer de silicium avant la couche d’or. Celle-ci permet de

garantir une meilleure adhésion de 1’or sur le substrat de silicium.
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Or, une récente étude [74] a mis en évidence la possibilité de moduler les fréquences des modes
propres en modifiant 1’épaisseur de la couche d’adhésion entre des nanodisques d’or et leur
substrat. Dans cette étude, le métal utilisé pour améliorer I’adhérence est du titane et non du
chrome. Il reste néanmoins important de s’intéresser a 'impact de la couche de chrome sur
les modes des disques étudiés. On réalise pour cela des simulations d’un disque seul avec des
conditions limites libres sur toutes ses surfaces, composé d'une couche d’or d'une épaisseur
de hp = 100nm et d'une couche de chrome de hi¢,. On fait varier celle-ci de 0 a 100nm par
pas de 10nm. Les propriétés des matériaux sont celles fournies par Comsol et détaillées dans
le tableau Les spectres pour chacune de ces épaisseurs sont simulés et présentés sur la fi-
gure[3.35]b). Le spectre obtenu par simulation sur le disque seul et libre en I’absence de la couche
de chrome est rappelé sur la figure a).

Les résultats présentés sur la figure[3.35/b) mettent en évidence que les fréquences des différents
modes du disque augmentent avec I’épaisseur de la couche de chrome h,. Ainsi, le mode iden-
tifié a 0.29 GHz en I'absence de la couche de chrome est retrouvé a 0.56 GHz pour k¢, = 50nm
eta 0.80 GHz pour h¢, = 100 nm. La variation de fréquence due a la couche de chrome est d’au-
tant plus importante que la fréquence du mode est haute en 1’absence du chrome. Or, dans notre
étude, les modes excités et détectés présentent des fréquences de 1’ordre de 2 GHz ou moins. De
plus, la couche de chrome utilisée est de 1'ordre de 10nm. Les variations de fréquences obte-
nues par simulations sur l'intervalle de fréquences considéré sont de ’ordre de 100 MHz. C’est

la raison pour laquelle on néglige lors de cette étude I'impact de la couche de chrome.

3.5.3 Comparaison des résultats numériques et expérimentaux

On considere maintenant le substrat en plus du disque. On peut ainsi comparer les résultats

calculés a I’aide des simulations par éléments finis a ceux obtenus expérimentalement.

En I’absence de sous-gravure des disques

Le spectre obtenu par simulation lorsque le disque n’est pas sous-gravé, i. e. lorsque le

disque est entierement en contact avec le silicium, est présenté sur la figure a).
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FIGURE 3.35 — a) Spectre simulé pour un disque libre. b) Spectres simulés pour un
disque libre présentant une couche de chrome de k¢, de différentes épaisseurs sous
la couche d’or de 100 nm.

Ce spectre présente deux pics a 1.98 et 2.52 GHz respectivement. Un pic plus large centré a 1.32 GHz
et d’'intensité moins grande est également identifiable. Les déformées modales de ces trois
modes sont représentées sur la figure [3.37 en valeur absolue de la composante normale a la
surface du champ de déplacement. On note que ce spectre est différent de ceux obtenus sur le
disque seul, figures .31} Cela met en évidence I'impact du substrat sur les modes du disque
mais également que l'interaction entre le disque et son support est plus complexe que celles
simulées sur le disque seul par un changement des conditions aux limites. Le spectre a) se
rapproche néanmoins de celui obtenu avec une condition d’appui-plan, figure[3.31]b), au regard
des fréquences des différentes composantes. Les cas d"un disque libre ou encastré peuvent étre

considérés comme les cas limites de 1"étude.

Le spectre obtenu expérimentalement sur un disque complétement supporté est représenté sur
la figure ¢). On rappelle que ce spectre présente trois composantes a respectivement 1.2,
1.9 et 2.5 GHz. Par conséquent, les résultats calculés a 1’aide de simulations sont cohérents avec
les résultats expérimentaux et valident donc l'utilisation de celles-ci pour 1'étude vibrationnelle
des disques. Dans la suite de cette étude on ne s’intéressera pas aux hauteurs relatives des

différentes composantes des spectres mais aux fréquences de celles-ci.
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FIGURE 3.36 — a) Spectre obtenu par simulation sur un disque d’or entiérement en
contact avec le substrat. b) Schéma de la géométrie considérée. c) Spectre obtenu ex-
périmentalement sur un disque d’or non sous-gravé.

a) b) c) H 8
0
FIGURE 3.37 — Déformées modales représentées en valeur absolue du déplacement nor-
mal sur un disque sur substrat non sous-gravé a a) 1.32 GHz b) 1.98 GHz et c) 2.52 GHz.

On peut identifier sur ces déformées respectivement 2, 3 et 4 ventres. Celui situé au
centre du disque, ot il est excité, présente le maximum de déplacement.

Influence de la sous-gravure des disques

L'utilisation de simulations pour 'étude des vibrations des disques étant validée, on pro-
pose d’utiliser celles-ci afin de s’intéresser a I'impact de la gravure du silicium sur les modes
radiaux du disques. Pour cela, on réalise des simulations pour différentes valeurs du rayon de
gravure 7, de 0.1 & 1.6 um par pas de 0.1 pum. Pour chacune de ces simulations, le spectre est
calculé. Les fréquences des différents modes sont extraites de ces spectres par identification des
pics qu’ils présentent. A chacune de ces fréquences, la déformée modale du mode correspon-
dant est calculée et on identifie les nombres de nceuds et ventres présentés. On peut ainsi suivre

I'évolution en fréquence d’'un mode en fonction du rayon de gravure.
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La figure b) introduit ’ensemble des fréquences pour lesquelles ce travail a pu étre réalisé.
Les spectres calculés pour les disques libre et completement supporté sont également rappelés

sur les figures a) et c) pour comparaison.

® Au centre du disque

O Aubord du disque —e— Evolution des fréquences des modes
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FIGURE 3.38 — a) Spectre simulé sur un disque sur un substrat non sous-gravé. b) Fré-
quences des modes en fonction du rayon de gravure du disque identifiées d"une part

sur les spectres calculés par simulations et d’autre part expérimentalement. c) Spectre
obtenu sur un disque seul avec la condition limite libre.

Les résultats représentés sur la figure 3.38b) mettent en évidence que la fréquence d'un mode
diminue a mesure que le rayon de gravure augmente. Cette évolution est cohérente avec les
observations faites sur les spectres dans la partie[3.5.2]: les principales fréquences relevées sur
le spectre d’un disque completement supporté sont plus élevées que celles déterminées sur un
disque libre. Le spectre obtenu sur un disque est donc directement dépendant de son rayon
de gravure. Un mode que I'on peut identifier a 2.87 GHz pour un rayon de gravure de 0.3 pm
peut étre identifié a 1.21 GHz lorsque ¢ = 1.5 GHz. Les déformées modales de ce mode pour

différentes valeurs du rayon de gravure sont représentées sur la figure .39}
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Sur chacune de ces déformées, on peut identifier 6 noeuds et 7 ventres. On note également que
I'on retrouve le maximum d’amplitude du déplacement normal au centre du disque, a I'endroit

ol le disque est excité.

a) ro=0.3 pm b) rq¢=10.6 pm ¢) re=0.9 pm
f=287GHz f=2.42 GHz f=1.87 GHz

Y W'

d) rg=12pum e) rg=15pum
f=1.48 GHz f=1.21GHz

A 1

FIGURE 3.39 — Déformées modales d’un méme mode présentant 6 nceuds et 7 ventres
pour différents rayons de gravure. Ces déformées sont représentées en fonction de la
valeur absolue de la composante normale du champ de déplacement. La fréquence du
mode diminue a mesure que le rayon de gravure augmente : a) (rg = 0.3um, f =
2.87GHz), b) (r¢ = 0.6um, f = 242GHz), ¢) (rc = 09um, f = 1.87GHz), d) (rc =
12pm, f = 1.48GHz) ete) (rg = 1.5um, f = 1.21 GHz).

On s’intéresse maintenant expérimentalement a la dépendance du spectre d'un disque a son
rayon de gravure. On réalise pour cela des mesures au centre de deux disques présentant des
temps de gravure différents. Les spectres ainsi obtenus sont représentés sur les figures a)
etb).

On peut identifier sur le premier spectre, figure a), une composante principale & 0.6 GHz
ainsi que trois autres composantes a 0.2, 1.0 et 1.6 GHz. Le second spectre, figure [3.40|b), pré-
sente quant a lui trois composantes a 0.3, 0.6 et 1.0 GHz. Les spectres obtenus sur des disques
présentant des rayons de gravure différents sont donc également différents. De plus, on note
que la composante principale du second spectre présente une fréquence plus faible que celle du
premier spectre. Or, le second disque présente un temps de gravure plus important, et donc un

rayon de gravure v plus faible. On retrouve donc la tendance observée numériquement.
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FIGURE 3.40 — Spectres des oscillations aux basses fréquences relevées sur la variation
de réflectivité mesurées a) sur un disque peu sous-gravé (rc = 0.9 pm) b) sur un disque
tres sous-gravé (rg = 1.3 um).

On cherche a identifier les valeurs de rg des deux disques en comparant les fréquences des
composantes des spectres expérimentaux a celles des spectres calculés par simulations. On note
ainsi que pour rg = 0.9pm, le spectre calculé présente des composantes a 0.21, 0.60, 1.01
et 1.62 GHz, soit des fréquences proches de celles identifiées sur le spectre a) du premier
disque. On identifie ainsi pour ce disque un rayon de gravure de 0.9 pm. De la méme maniere,
on identifie un rayon de gravure de 1.3 um pour le disque sur lequel le spectre b) a été
acquis. On retrouve en effet pour cette valeur de rg des composantes a 0.30, 0.56 et 1.09 GHz
sur le spectre calculé. Les fréquences identifiées sur les spectres[3.40]a) et b) sont reportées sur la
figure[3.38|b). On peut alors observer que certains des modes se trouvent sur la méme branche.
Certains modes sont donc mesurés sur les deux disques, la différence de sous-gravure provo-

quant un décalage en fréquence de ceux-ci.

Une nouvelle mesure est réalisée désaxée du centre sur le disque dont le rayon de gravure a
été identifié a 1.3 pm. Le nouveau spectre obtenu expérimentalement sur le bord de ce disque
est représenté sur la figure 3.41] b). Pour comparaison, le spectre obtenu lorsque les faisceaux

pompe et sonde sont focalisés au centre du méme disque est rappelé sur la figure a).
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FIGURE 3.41 — Spectres des oscillations aux basses fréquences relevées sur la variation
de réflectivité mesurées sur un disque tres sous-gravé (r¢ = 1.3 um) a) au centre de ce
disque et b) sur le bord du disque.

On retrouve sur le spectre b), les composantes a 0.3 et 0.6 GHz déja identifiées sur le
spectre a). La composante a 1.0 GHz n’est pas retrouvée, toutefois de nouvelles compo-
santes sont observées a 0.1, 0.8 et 1.4 GHz. On retrouve donc sur le bord du disque des modes
déja observés au centre du disque mais également des modes supplémentaires. La réalisation
de mesures sur le bord du disque o1 celui-ci n’est pas en contact avec le substrat de silicium per-
met de mesurer un contenu fréquentiel plus important. Cette observation est cohérente avec les
observations faites des résultats présentés sur la figure Le spectre calculé numériquement
pour un rayon de gravure de 0.9 pm présente des fréquences a 0.11, 0.84 et 1.35 GHz proches des
composantes supplémentaires obtenus lorsque les faisceaux sont désaxés du centre du disque.
Cela confirme I'identification de ce rayon de gravure pour ce disque réalisée par comparaison

des spectres expérimentaux et numériques. Ces nouvelles fréquences sont ajoutées sur la fi-

gure b).

Identification du rayon de gravure

Au cours de I'étude présentée dans ce chapitre, trois méthodes ont été employées afin de
déterminer les rayons de sous-gravure des disques étudiés. Dans la partie ces rayon ont
été mesurés a partir d'images prises au MEB du profil des échantillons. Les rayons de gravure
des disques ont également pu étre retrouvés en reconstruisant les courbes de profil du facteur

de qualité du mode d’épaisseur le long du rayon du disque dans la partie
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Enfin, dans la partie les spectres obtenus expérimentalement sont comparés a ceux calcu-
1és par simulations afin de retrouver rg. Chacune de ces trois méthodes a été employée sur des
disques provenant de deux échantillons ayant subi des temps de gravure différents. Les diffé-

rents résultats ainsi obtenus sont rappelés dans le tableau[3.2]

Méthode Echantillon 1 | Echantillon 2
Image du profil au MEB 0.8 um 1.5pm
Eva luation Q 0.85um 1.41 pum
Spectres 0.9 um 1.3 um

TABLE 3.2 — Tableau recensant les valeurs des rayons de gravure obtenues par les diffé-
rentes méthodes sur les deux échantillons

Les valeurs rappelées dans le tableau [3.2| mettent en évidence que les trois méthodes utilisées
pour déterminer r; fournissent dans le cas de ’échantillon 1 des résultats similaires. Ceux ob-
tenus pour I'échantillon 2 présentent quant a eux une plus grande dispersion. Afin de vérifier
ces résultats, les disques d’or sont retirés des deux échantillons par gravure humide. Il est alors
possible d’observer au MEB directement la surface supérieure du cone du silicium, correspon-
dant a la surface de contact. Pour chacun des deux échantillons, le rayon moyen de cette surface

est mesuré pour plusieurs cOnes pris aléatoirement sur toute la surface de I'échantillon.

La figure a) présente ainsi un histogramme décrivant la dispersion des valeurs de rg me-
surées sur 1’échantillon 1. La dispersion observée peut étre décrite par une loi gaussienne de
moyenne 0.85pm et d’écart-type 0.06 um. Les valeurs des rayons de gravure identifiées par
les trois méthodes sont donc cohérentes avec la dispersion directement observable sur I’échan-
tillon. La figure[3.42]b) présente une image obtenue au MEB de la surface supérieure de 1'un des
cones pour lequel on identifie 7 = 0.89 pm. On note que la surface supérieure de celui-ci n’est
pas tout a fait circulaire et tend vers un carré. La base du cone elle quant a elle circulaire. Cela

signifie que la gravure du silicium n’est pas tout a fait isotrope tout au long du processus.

L’échantillon 2 présente quant a lui une tres grande dispersion. Les figures c) et e) pré-
sentent les cas limites observés. Pour le premier, le temps de gravure aura été trop important ce
qui signifie que le rayon de gravure est plus important que le rayon du disque. Par conséquent,

on observe une pointe a la place d’un cone. Le disque ayant été compléetement sous-gravé, celui-
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ci est certainement tombé lors de 1'étape de la gravure.

A l'inverse, sur la figure e), on peut mesurer un rayon de gravure moyen de 1.14 pm. Le
long de l’échantillon 1, le rayon de gravure augmente depuis cette valeur jusqu’a atteindre rp.
On n’a donc pas réalisé un histogramme de la dispersion des rayons de gravure. On notera
simplement que les valeurs données dans le tableau sont comprises dans l'intervalle de valeurs
de r observées au MEB sur 'échantillon. On retrouve également sur les figures@ ¢),d)ete)

que la gravure n’est pas parfaitement isotrope.

1 nm
—

Nombre de cones

0.69 0.73 077 0.81 0.85 0.89 093 097 1.01 1.05 500 nm 500 nm

rg (mm)

FIGURE 3.42 — a) Distribution des rayons de gravure de I'échantillon 1. Image obtenue
au MEB : b) surface supérieure d’un cone de silicium prise sur I’échantillon 1 permet-
tant d’estimer r¢ = 0.89 um. c), d) et e) Images prises au MEB de cones de silicium sur
’échantillon 2. ¢) Le disque a été completement sous-gravé et le cone est devenu une
pointe. d) et e) cone de silicium présentant des rayons de gravure de rg = 1.641um et
r¢ = 1.14pm.

La dispersion observée sur l’échantillon 2 met en avant la difficulté a maitriser le processus de
fabrication des structures. La vitesse de gravure étant élevée, celle-ci est réalisée en quelques
secondes. Une variation méme faible du temps de gravure influence grandement r; qui ne
peut étre mesuré qu’apres la gravure. L'utilisation de telles structures pour la génération acous-
tique nécessiterait donc d’affiner le processus de fabrication afin de controler finement Ia taille

d’émission.
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3.5.4 Excitation du disque par le substrat

Si I'excitation du disque par le faisceau pompe permet la génération d’ondes dans le sub-
strat, il est également possible de s’intéresser a ’excitation d’un disque par une onde provenant
du substrat. Pour cela, on retourne I'échantillon au sein du montage schématisé sur la figure[3.5:
le faisceau pompe est focalisé sur la couche d’aluminium quand le faisceau sonde éclaire la sur-

face présentant les disques d’or, schémas figures b)etc).
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FIGURE 3.43 — Variation de réflectivité mesurée en transmission lorsque le faisceau
pompe est placé a) sur le silicium d) sur un disque d’or. Schéma des mesures b) sur
le silicium c) sur le disque.

La figure a) présente la variation de réflectivité mesurée lorsque les faisceaux pompe et
sonde sont alignés au niveau de la membrane de silicium, loin des disques. Un nombre impor-
tant d’échos peuvent étre observés sur ce signal. Ceux-ci sont causés par les ondes se propageant
dans la membrane et qui déforment la surface éclairée par le faisceau sonde. On distingue ainsi
a 5.68 ns I'écho provoqué par 1’onde longitudinale générée par le faisceau pompe au niveau de
la couche d’aluminium et ayant traversé le silicium. Elle est identifiée sur le signal par Ly. On
trouve également les échos liés aux ondes longitudinales ayant réalisé m aller-retours dans la
couche de silicium aprés avoir traversé une premiere fois la membrane et sont identifiés par
L;;. On identifie de la méme fagon les échos correspondant aux ondes transverses sous la forme
de T,;. On note que moins d’écho liées aux ondes transverses sont détectés. On remarque éga-
lement que les échos ne sont pas mesurés dans 1'ordre des m croissants. Cela est di au temps
nécessaire pour traverser la membrane de 30 um (7.14ns pour une onde longitudinale se pro-

pageant a 8400 m s~ ! par exemple) et au taux de répétition du faisceau laser.
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La variation de réflectivité mesurée lorsque les faisceaux sont alignés au niveau d’un disque est
présentée sur la figure d). On retrouve les échos Ly, L; et L, ainsi que Ty et T;. On observe
également apres les échos Ly et L; des oscillations. Les oscillations extraites sont représentées
sur la figure a) et le spectre correspondant est introduit sur la figure b). Ce dernier
présente deux composantes a 16.3 et 36.6 GHz. Les facteurs de qualité de ces oscillations sont
respectivement de 5.0 et 5.2. L'onde longitudinale se propageant dans le substrat de silicium a
donc permis d’exciter le mode d’épaisseur étudié dans la partie[3.4ainsi que sa premiére harmo-
nique. Cette derniére n’a pas été observée lorsque les faisceaux pompe et sonde sont focalisés
sur le disque. Cela peut s’expliquer par le fait que 'excitation directe de l'or par le faisceau
pompe est volumique du fait de la grande diffusivité des électrons au sein de ce métal. Les os-
cillations observées apres 1’écho L présentent les mémes composantes. Aucune oscillation ne
sort du bruit aprés 'écho L, mais cela peut s’expliquer par la tres faible amplitude de ce dernier.
On ne mesure pas non plus d’oscillation similaire apres 1’écho Tj. Il semble donc qu'une onde
transverse se propageant dans le substrat ne permette pas d’exciter les modes d’épaisseur pour

des raisons de symétrie.
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FIGURE 3.44 — a) Oscillations de AR/ R détectées apres 1’écho L. b) DSP de ces oscilla-
tions présentant deux composantes a 16.3 et 36.6 GHz. c) Oscillations basses fréquences

de la variation de réflectivité détectées apres Ty. d) DSP de ces oscillations présentant 4
composantes a 0.5, 1.0, 1.8 et 2.3 GHz.

De plus grandes oscillations sont également visibles sur la figure d), principalement apres
les échos Ty et T; liés aux ondes transverses. Les oscillations mesurées apres 1'écho Ty ainsi
que leur spectre sont représentés sur les figures c) et d). Ce dernier met en évidence une

composante principale a 1.0 GHz. On distingue également des pics a 0.5, 1.8 et 2.3 GHz.
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I1 n’est toutefois pas possible a partir des mesures réalisées de savoir si ces oscillations dans
le disque sont provoquées par 1'onde transverse, I'onde longitudinale ou s’il s’agit d’"une com-
binaison des deux. La réalisation de mesures sur des échantillons présentant une épaisseur de
silicium plus importante pourrait permettre d’identifier les ondes & 1’origine de ces oscillations.
En effet, on augmenterait ainsi le temps entre la détection de L et celle de Ty permettant 1’ob-

servation de la présence ou de 1’absence d’oscillations entre ces deux échos.

Les échos mesurés sur un disque d’or présentent du retard par rapport a ceux mesurés sur le
silicium. En effet, dans le premier cas, les ondes doivent parcourir la hauteur du disque ainsi
que traverser celui-ci en plus avant d’étre détectés. Le retard mesuré est ainsi de 147 ps. En pre-
nant les vitesses des ondes longitudinales dans 1’or polycristallin et du silicium selon 1’axe [100]
respectivement viu =3200ms ! et Ué 1noo] = 8400 ms~!, et en rappelant 1'épaisseur nominale
du disque de ip = 100nm, on trouve une hauteur du coéne de silicium de ic = 0.97 um. Or, la
gravure du silicium étant quasi-isotrope, cette hauteur peut étre assimilée également au rayon

de gravure. On a par conséquent rg = 0.97umetrc =rp —rg = 1.7 — 0.97 = 0.73 pm.

Connaissant le rayon de gravure de cet échantillon, le spectre des larges oscillations représen-
tées sur la figure d) peut étre comparé a celui obtenu par simulation pour rg = 1.0 pm.
On observe sur ce dernier des composantes a 0.46, 0.96, 1.81 et 2.25 GHz, soit a des fréquences
proches de celles mesurées expérimentalement. Les déformées modales, représentées en valeur

absolue de la composante de déplacement selon 1’axe z, sont données par la figure [3.45]

a) b) c) d)
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FIGURE 3.45 — Déformées modales calculées a a) 0.46 GHz, b) 0.96 GHz, c¢) 1.81 GHz et d)
2.25GHz d’un disque présentant un rayon de gravure de rg = 1.0 pm représentées en
valeur absolue de la composante normale a la surface supérieure du disque du champ
de déplacement
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Les modes ainsi identifiés peuvent étre comparés a ceux générés et détectés en focalisant les
faisceaux pompe et sonde sur les disques et rapportés dans la partie sur la figure 3.46)b).
On note ainsi grace aux résultats présentés dans la figure .38 b) que le mode identifié ici a
0.46 GHz sur la simulation ou 0.5 GHz expérimentalement correspond aux modes détectés a 0.6
et 0.3 GHz sur les disques peu gravés (rg = 0.9 um) et trés gravés (rg = 1.3 um) respective-
ment. On ne retrouve néanmoins pas les modes identifiés par le biais des simulations a 1.81
et 2.25 GHz sur les spectres de ces disques. Il semble donc que l'excitation du disque et de ses
modes propres par une onde acoustique provenant du substrat puisse exciter des modes simi-
laires mais également des modes différents de ceux excités a I'aide du faisceau pompe. Une
étude plus poussée de ce mode d’excitation de nanoparticules constitue donc une perspective

intéressante a développer.

® Au centre du disque (1 Par transmission
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FIGURE 3.46 — a) Spectre simulé sur un disque sur un substrat non sous-gravé. b) Fré-
quences des modes en fonction du rayon de gravure du disque identifiées d'une part
sur les spectres calculés par simulations et d’autre part expérimentalement. c) Spectre
obtenu sur un disque seul avec la condition limite libre.
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3.6 Conclusion

Au cours de ce chapitre, les résultats obtenus dans le cadre de I'étude vibrationnelle de
disques d’or présentant une épaisseur nanométrique ont été présentés. Ces résultats ont récem-

ment été publiés [83].

Des mesures par spectroscopie pompe-sonde ultrarapide résolue en temps ont permis d’iden-
tifier un mode d’épaisseur du disque présentant une fréquence autour de 16.8 GHz. En me-
surant le facteur de qualité de ce mode le long du rayon de plusieurs disques présentant des
sous-gravures différentes mais également sur des membranes d’or, nous avons mis en évidence
I'impact important du substrat sur le temps de vie de ce mode. En effet, il a été montré qu'une
proportion importante de I'énergie de ce mode est perdue par transmission au substrat. La sur-
face de contact mais également le coefficient de réflexion depuis 1’or vers le silicium a également

pu étre retrouvé expérimentalement a partir de ces mesures du facteur de qualité.

La réalisation de mesures sur des fenétre temporelles plus longues ont également permis de
s’intéresser aux modes radiaux de disques. Ceux-ci se trouvent dans une gamme de fréquences
différente de celle des modes d’épaisseur du fait de l'important rapport de forme des disques
étudiés. L'utilisation de simulations par éléments finis pour étudier les modes de disques en
contact avec un substrat a pu étre validée en comparant les résultats expérimentaux et numé-
riques obtenus pour un disque completement supporté. L'impact de la sous-gravure sur les
modes radiaux des disques a ainsi pu étre réalisé numériquement. Cette étude met notamment
en avant une diminution des fréquences des différents modes a mesure que le rayon de gravure
augmente. Les mesures réalisées sur des disques présentant des rayons de gravure différents

ont confirmé cette variation.

La génération d’ondes par le mode d’épaisseur dans le substrat de silicium a été mise en évi-
dence par la réalisation de mesures en profitant d’'un montage expérimental en transmission.
Ce mode dépend principalement de 1’épaisseur du disque et des propriétés élastiques des ma-
tériaux le composant, cela ouvre la porte a la manipulation de la fréquence des ondes émises au
travers de la conception des échantillons. De plus, la sous-gravure du disque permet de modu-
ler la taille de la source d’émission sans modifier la longueur d’onde de I’onde émise. On espére
ainsi pouvoir moduler la directivité de la source acoustique. Une premiére étude de l'influence

du cone de silicium sur lesquels les disques reposent est réalisée au cours du chapitre [4}
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Enfin, on a montré la possibilité d’exciter les modes - d’épaisseur et radiaux - du disque par le
biais d’ondes générées dans le substrat de silicium. De plus, des modes supplémentaires par

rapport a ceux observées lors de I'excitation du disque ont pu étre mis en évidence.

La génération d’ondes par le disque et I'excitation de celui-ci par des ondes se propageant dans
le substrat ouvre la possibilité d’imager le substrat sur lequel repose le disque. Toutefois, la
méthode ici utilisée impose un grand nombre de contraintes. Tout d’abord, dans notre cas, les
disques ont été synthétisés directement sur 1’échantillon. On peut imaginer pouvoir se sous-
traire a cette contrainte en synthétisant les disques sur un substrat, les collecter dans une solu-
tion et les déposer in fine sur I’échantillon voulu. Mais dans ce cas, il est probable que le contact

entre le disque et ’échantillon soit moins bon que celui obtenu lors cette étude.

Si la synthétisation du disque directement sur 1'échantillon permet de maitriser sa position, le
disque ne pouvant étre déplacé, la proportion du substrat pouvant étre imagé est par consé-
quent limitée. Dans le but de passer outre cette limite, on s’intéresse dans la chapitre {4 a la

possibilité d’utiliser des pointes AFM comme sources ponctuelles.

De telles nano-structures pourraient néanmoins étre ajoutées a des structures d’ingénierie afin
de participer au contrdle de santé intégré (CSI ou SHM pour Structural Health Monitoting en an-
glais) de celles-ci. La génération d’ondes dans le domaine des gigahertz permettrait d’accéder a
une résolution nanométrique des structures suivies que les capteurs piézoélectriques commu-

nément utilisés dans le cadre de telles études ne permettent pas d’accéder.
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Chapitre 4

Utilisation de sondes A.EM. pour
I'imagerie acoustique résolue en

temps

4.1 Introduction

Depuis la fabrication du premier microscope a force atomique au milieu des années 1980, de
nombreuses variantes et améliorations de cet outil ont été proposées. L'une de ces améliorations
est |'utilisation d"un champ acoustique afin de réaliser des images des propriétés mécaniques et
élastiques d"un échantillon [84]. Ce couplage a conduit au développement de nombreuses tech-
niques différentes parmi lesquelles 1’ Atomic Force Acoustic Microscopy [85], la Scanning Near-Field
Ultrasound Holography [86] ou encore la Ultrasonic Force Microscopy [87]. La possibilité de réaliser
des images en trois dimensions avec une résolution nanométrique d’un échantillon et de détec-

ter des défauts, ou encore des interfaces, sous la surface est particulierement recherchée [88),189].

Les différentes techniques classiques couplant acoustique et AFM reposent sur la mise en vi-
bration du cantilever et/ou de I'échantillon étudié a 1’aide de transducteurs piézoélectriques.
Les fréquences mises en jeu sont donc de l'ordre des kHz voire des MHz. La mise en vibra-
tions d’une partie du systeme permet d’extraire des informations sur les propriétés élastiques
et mécaniques de 1’échantillon en s’intéressant par exemple a la variation de la force de contact

lorsque le microscope est en mode contact.
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L’approche proposée au sein de ce chapitre et que 'on souhaite développer est différente. Au
lieu de mettre en vibrations soit I’échantillon soit le cantilever afin d’extraire des informations,
on génere des ondes acoustiques dans le cantilever a I’aide d"une impulsion laser en profitant de
la couverture d’aluminium présente sur la sonde. Echantillon et sonde AFM sont mis en contact
au niveau du bout de la pointe. Les caractéristiques et propriétés de 1’échantillon peuvent alors
étre extraites en s’intéressant aux ondes acoustiques réfléchies et transmises au niveau de 1'in-
terface entre I’échantillon et la sonde. Le bout de la pointe présentant une taille caractéristique
de l'ordre du nanometre, on cherche a développer une technique permettant de réaliser une

image en deux ou trois dimensions d’un échantillon.

4.2 Etude de cones de silicium

Au cours du chapitre[3} il a été mis en évidence la possibilité d’exciter un micro-disque d’or
a l’aide d’ondes acoustiques se propageant le long du céne de silicium sur lequel ce disque est
posé. Le processus de fabrication, détaillé dans la partie (3.2} permet d’obtenir des cones dont la
surface supérieure est tres faible. Si la gravure est suffisamment importante, il est méme pos-
sible d’obtenir des pointes. Des images obtenues au microscope électronique a balayage de tels
cones tres fins voire pointus ont été introduites sur la figure[3.42} De telles structures pourraient
donc étre utilisées comme sources acoustiques de tailles nanométriques pour exciter des nano-

particules mais également pour la réalisation d’images acoustiques a 1’échelle nanométrique.

On s’intéresse donc a la propagation et notamment a la réflexion acoustique de telles structures.
Un changement de comportement est notamment attendu lorsque le bout du cone présente une
taille caractéristique inférieure aux longueurs d’ondes acoustiques générées par 'impulsion du
faisceau pompe, soit de 1'ordre de 150 nm. En effet, une variation de la géométrie peut étre a
l'origine de phénomenes particuliers, le plus connu étant sans doute la création de trous noirs

acoustiques [90].

4.2.1 Echantillon étudié

Afin d’étudier I'impact de la taille du cone de silicium, on grave des cones de silicium de
différentes tailles. Le processus utilisé est similaire a celui détaillé pour I'obtention de disques

d’or partiellement auto-suspendus dans la partie[3.2.2]
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Afin de pouvoir s’intéresser au signal réfléchi par le bout d'un cone de silicium, ceux-ci sont
gravés sur une fine membrane de silicium. Pour cela, on réalise une gravure chimique humide
d’un wafer de silicium a 1’aide d’hydroxyde de potassium. La membrane obtenue présente alors

une épaisseur d’environ 10 pm. Toutefois, celle-ci peut varier localement.

Avant de procéder a la gravure du silicium pour obtenir les cones, on réalise un dép6t d'une
couche d’or structurée par lift-off. La surface supérieure présente des disques d’or de 5, 10 et
15pm de diametre ainsi que des numéros plus larges, environ 30 pm, servant a localiser plus
facilement les cones notamment en cas de gravure importante. Les cones sont obtenus en réa-
lisant une gravure quasi-isotrope du silicium a I'aide du méme mélange d’acides que celui
détaillé dans la partie[3.2.2]

L'or est enfin retiré par gravure chimique humide afin de ne conserver que les cones. Finale-
ment, une fine couche d’aluminium d’une épaisseur nominale de 100nm est déposée sur la
surface inférieure de la membrane par évaporation thermique. La figure[d.T|présente une image
obtenue au microscope électronique a balayage de I'échantillon apres la gravure. On y distingue
trois cones pour trois tailles différentes. L'échantillon et la géométrie de 'expérience sont égale-

ment schématisés sur la figure 4.2}

Im Jm
4 Il B0 pm
‘ zooroeeredod 100 nm

. 20 pm FIGURE 4.2 — Schéma de 1’échantillon
- utilisé et de la géométrie des mesures
réalisées

FIGURE 4.1 - Image prise au MEB de
la surface supérieure d'un échantillon.
On peut observer les nombres 5, 10 et
15 ainsi que sous chacun d’entre eux
trois cones de trois tailles différentes
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4.2.2 Montage expérimental

Afin d’étudier la propagation au sein des cones de silicium, on utilise le méme montage ex-

périmental que celui utilisé pour 1’étude des disques d’or. Le schéma de ce montage est rappelé

sur la figure
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FIGURE 4.3 — Schéma du montage expérimental utilisé pour étudier la propagation au
sein de cones de silicium.

4.2.3 Résultats expérimentaux

La variation de réflectivité mesurée dans la membrane avant la gravure des cones est re-
présentée sur la figure[.4a). La figure [£.4)b) présente un schéma de la mesure. On observe sur
le signal la coincidence a 27 ps. On peut également distinguer trois échos a 2.41, 2.95 et 3.48 ns

respectivement.

Le premier de ces échos est attribué a 1’'onde longitudinale ayant parcouru un aller-retour dans
la membrane. L’écho a 3.48 ns peut étre associé a I’onde transverse ayant réalisé un aller-retour
dans la membrane. Enfin, I'écho a 2.95 ns correspond quant a lui a ’onde transverse générée par
réflexion de I’onde longitudinale a la surface supérieure de la membrane non excitée par I'im-
pulsion du faisceau pompe. Par mesure de temps de vol, en considérant les vitesses 8400 ms !
et 5800 m s ! respectivement pour les ondes longitudinales et transverses dans le silicium selon

I’axe [100], on retrouve une épaisseur de la membrane de 10.1 pm.
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FIGURE 4.4 — a) Variation de réflectivité mesurée sur une membrane avant gravure des
cones de silicium. c) Méme signal zoomé au niveau des échos correspondant au cadre
sur le signal a). b) Schéma de la mesure réalisée.

Pour chaque échantillon considéré présentant des cones, une mesure similaire est réalisée sur la
membrane & c6té des cones afin d’identifier le temps auquel on détecte 1’écho de 1'onde longi-
tudinale. En effet, ce temps permet d’identifier I'épaisseur de la membrane apres la gravure et
donc la hauteur des cones mais également leurs diametres. De plus, elle permet également de
localiser les cones de silicium localisés sur 1’autre surface de la membrane. Si 1’on considéere que
la membrane présente une épaisseur homogene a l'issue de la gravure, alors cet écho sera dé-
tecté au méme instant en tout point de la membrane a 1’exception des emplacements des cones
et des numéros qui provoquent une épaisseur de silicium plus importante. Par conséquent, en
placant la ligne a retard de fagon a se placer a I'instant de 1’écho, la réalisation d"une cartogra-

phie de I’échantillon permet de localiser cones et numéros.

La figure[d.5a) représente une cartographie réalisée a I'instant de 1’écho de I’onde longitudinale.
La variation d’épaisseur du numéro 5 présent a la surface de la membrane cause une variation
de contraste sur la cartographie permettant de voir ce numéro. Les figures[£.5]b) et c) présentent
quant a elles des cartographies réalisées au niveau d"un cone de silicium avant et pendant 1’écho
de I’onde longitudinale. On observe l'apparition d'un disque plus foncé sur la cartographie c)

due a la présence du cone.

Une fois un cone localisé, on réalise une mesure de AR/ R au milieu de celui-ci sur une fenétre
temporelle de 3ns afin de mesurer la coincidence ainsi que ’écho dt a 1'onde longitudinale.

Ensuite, une nouvelle cartographie est réalisée a I'instant précis de cet 1’écho.
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En effet, la gravure de la membrane a partir du wafer peut étre a I'origine de variations d’épais-
seur de celle-ci. Par conséquent, I'épaisseur du silicium au niveau d’un coéne peut donc étre
différente de celle mesurée sur la membrane non gravée ou de celle obtenue au niveau d'un
autre cone du méme échantillon. La nouvelle cartographie réalisée présente alors une variation
de contraste en tout point ayant la méme épaisseur, soit sur une zone correspondant a la surface

supérieure du cone. On peut alors mesurer précisement le diametre supérieur du cone.

y (am)

' 1 -' '2:0' " 40 50 10 20 30 10 . 0
x (um) x (pm) sl

FIGURE 4.5 - a) Cartographie réalisée a I'instant de 1’écho de 1’onde longitudinale
détectée dans la membrane. Cartographies réalisées au niveau d’un cone de silicium
b) avant et c) a I'instant de I’écho de 'onde longitudinale.

La figure [4.6| présente la cartographie ainsi que le signal mesuré pour ce méme cone. On dé-
termine un diametre de 9.52 pm. Quant au signal, on distingue notamment sur celui-ci 1’écho
correspondant a I’'onde longitudinale a 2.29ns. Ce temps de vol est différent de celui mesuré
sur la membrane non-gravée. Cela met en évidence la variation d’épaisseur de la membrane de
silicium avant la gravure et le besoin de se décaler temporellement avant de faire la cartogra-

phie permettant de déterminer la surface supérieure du cone.

Des mesures de la variation de réflectivité sont réalisées au niveau de plusieurs cones présen-
tant différents diametres. Pour chacun des signaux obtenus, I'amplitude de ’écho dii a l'onde
longitudinale est relevée et normalisée par rapport & 'amplitude de la coincidence du méme
signal. On peut ainsi comparer I'amplitude des échos de signaux différents. Les valeurs de ces
rapports d’amplitudes sont représentées sur la figure[£.7]a) en fonction des diametres mesurés
des cones au niveau desquels les mesures sont réalisées. Cette figure semble indiquer que I'am-

plitude relative de I'écho est moins importante pour des cones plus petits.
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FIGURE 4.6 — a) Variation de réflectivité mesurée au niveau du centre d"un cone de
silicium. b) Schéma de la mesure réalisée. c) Cartographie réalisée a I'instant du pic de
I’écho dii a 'onde longitudinale. On distingue un disque clair correspondant a la
surface supérieure du cone. On peut alors estimer son diametre de 9.52 pm.
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FIGURE 4.7 — a) Rapport de I'amplitude de 1’écho de I'onde longitudinale sur
I'amplitude de la coincidence en fonction du diameétre supérieur des cones. b)
Variation de 'intensité des spectres des échos de 'onde longitudinale a la
fréquence 57.5 GHz en fonction du diametre supérieur des cones. c) Amplitude
maximale de la corrélation croisée en fonction du diametre supérieur des cones.

Pour chaque signal, la transformée de Fourier de I'écho est calculée. Comme le met en évidence
la figure[4.7]b) présentant l'intensité des spectres a 57.5 GHz en fonction du diametre des cones,
on observe une faible diminution de l'intensité pour des cones plus petits. Enfin, la corrélation
croisée normalisée entre le signal obtenu au niveau d"un cone et celui obtenu sur la membrane
non-gravée est calculée et la valeur maximale est extraite. Les résultats sont présentés sur la
figure [.7) c). Une valeur de 1 signifie que le signal obtenu au niveau de 1'écho est identique a

celui mesuré sur la membrane non-gravée.
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On observe sur la figure [4.7]c) que les valeurs relevées pour les cones sont proches de 1 mais
restent un peu inférieures, a environ 0.96 du fait des bruits de mesures. Néanmoins, les valeurs
relevées pour les cones dont les diametres ont été estimés en moyenne a 1.14 pm présentent
des valeurs plus faibles, de I'ordre de 0.90. Il semble donc que 'onde acoustique réfléchie soit
affectée pour ce diametre de 1’ordre de grandeur de la tiche focale au niveau de la couche d’alu-

minium.

4.2.4 Limitations

Les résultats présentés dans la partie sur la figure [4.7] semblent indiquer un change-
ment dans le processus de réflexion des ondes acoustiques lorsque les cones présentent un dia-
metre supérieur suffisamment petit. Toutefois, comme énoncé dans la partie le processus
de fabrication n’est pas compléetement maitrisé : on ne controle pas précisement 1’épaisseur de
silicium gravée. Or celle-ci détermine a la fois la hauteur et le diametre supérieur des cones.
Lors de cette étude, il n’a pas été possible d’obtenir des cones présentant des diametres qui
soient inférieurs a 1 pm. Nous ne disposions donc pas de cone dont le diametre supérieur soit
de l'ordre de grandeur des longueurs d’ondes acoustiques. Pour une fréquence de 57.5 GHz,
la longueur d’onde dans le silicium est de 150 nm. La nécessité de travailler sur une membrane
complique également le processus de fabrication. Si la gravure est importante, celle-ci devient
trés fine, voire est entierement gravée. Une fine membrane peut alors se mettre a vibrer lors de
I'excitation par le faisceau pompe a des fréquences et un déplacement suffisamment important
pour empécher l'utilisation de I'interféromeétre de Michelson. Ce probléme est similaire a celui

rencontré lors des mesures réalisées sur les ponts d’or dans la partie[3.4.4]

Toutefois, il a été noté que la structure considérée est similaire a celle des pointes sur les sondes
AFM. On considere 'utilisation de celles-ci par la suite comme possible sources d’émissions
acoustiques. On s’intéresse dans un premier temps a la propagation au sein des de pointes
AFM. La génération dans un échantillon mis en contact avec la pointe est étudiée dans un se-

cond temps.
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4.3 Echantillons et montages expérimentaux

4.3.1 Pointes AFM utilisées

Au cours de cette étude, deux types de sondes AFM ont été utilisées : des sondes CT130
vendues par nanoScience Instruments et des sondes SCOUT 70 RAI fournies par NuNano. Ces
deux sondes sont formées de silicium monocristallin. Les cantilevers sont orientés selon 'axe
[110] du cristal et les pointes selon la direction [100]. Les sondes sont recouvertes par une couche
d’aluminium de 10 et 40 nm respectivement. Cette couche métallique permet une meilleure gé-

nération ainsi qu'une meilleure détection des ondes acoustiques se propageant dans le cantile-

ver et la pointe.

[100] 2 9! h

FIGURE 4.8 — Image obtenue au MEB a) d"une sonde CT130 et b) d'une sonde SCOUT
70. ¢) Schémas des dimensions des pointes et orientations cristallographiques.

Des images obtenues au MEB de ces deux pointes sont représentées respectivement sur les fi-
gures[d.8la) etb). Le schéma présenté sur la figure[d.§|c) introduit les dimensions caractéristiques
des cantilevers et des pointes. Les valeurs nominales de ces dimensions pour les deux sondes
considérées sont regroupées au sein des tableaux [4.1]et 4.2}

Sonde Fréquence | Raideur | Longueur L | Largeur d | Epaisseur e
SCOUT70 | 70kHz |2Nm™! 225 um 30 um 2.5pum
CT130 130kHz | 6Nm™! 125um 42 um 1.7 um

TABLE 4.1 — Caractéristiques des cantilevers
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Sonde Hauteur i | Rayon au bout r | Angle 0
SCOUT 70 6 pm 5nm 25°
CT130 15 pum 8nm 30°

TABLE 4.2 — Caractéristiques des pointes

4.3.2 Montages expérimentaux

Le premier montage expérimental utilisé pour étudier la propagation d’ondes acoustiques
au sein des cantilevers et pointes AFM est schématisé sur la figure Ce montage expérimen-
tal pompe-sonde a deux couleurs est similaire a celui utilisé pour 1'étude des disques dans le
chapitre 3| et schématisé sur la figure II est basé sur un interféromeétre de Michelson per-
mettant d’étre sensible au déplacement normal a la surface. Les faisceaux pompe et sonde sont
focalisés sur la couche d’aluminium de la sonde considérée a ’aide d"un objectif grossissement
50 et d’ouverture numérique 0.50 . Un échantillon est placé sur une platine piézoélectrique elle-
méme placée sur une platine pouvant étre déplacée a 'aide d’une vis micrométrique. On peut

ainsi venir mettre cet échantillon en contact avec la pointe AFM.

Laser L

Détection
synchrone

Interférométre de Michelson

N ot —— o — e — -

FIGURE 4.9 — Montage expérimental en réflexion utilisé pour étudier la propagation
acoustique au sein des sondes AFM.

Un second montage expérimental est utilisé afin d’étudier la transmission depuis la pointe AFM
vers un échantillon. Ce montage est schématisé sur la figure[d.10} Le faisceau pompe est focalisé
sur la couche d’aluminium recouvrant la surface supérieure de la sonde AFM a 1’aide d'un
objectif de grossissement 50 et d’ouverture numérique 0.50. Le faisceau sonde est quant a lui
focalisé sur ’échantillon grace a un objectif présentant un grossissement de 50 et une ouverture

numérique de 0.42. Comme pour le premier montage, la mise en contact de 1’échantillon et de
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la pointe AFM est réalisée a ’aide d"une vis micrométrique et d"une platine piézoélectrique.
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FIGURE 4.10 — Montage expérimental en transmission utilisé pour étudier la
transmission acoustique entre une pointe AFM et un échantillon.

4.4 Generation acoustisque dans une pointe AFM
4.4.1 Propagation dans le cantilever

On s’intéresse tout d’abord a la propagation acoustique au sein d'une sonde AFM. On utilise
pour cela le premier montage expérimental schématisé sur la figure Une premiere mesure
est réalisée sur le cantilever d'une sonde CT130 loin de la pointe, schéma figure.TT]b). Les fais-
ceaux pompe et sonde sont pour cela focalisés sur la couche d’aluminium recouvrant la surface

supérieure de la sonde. La variation de réflectivité mesurée est représentée sur la figure[d.11]a).

0 500 1000 1500 2000
t (ps)

FIGURE 4.11 — a) Variation de réflectivité mesurée sur la couche d’aluminium
recouvrant une sonde AFM CT130. b) Schéma de la mesure réalisée.
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On observe sur le signal présenté sur la figure a) a 31 ps la coincidence suivie de la réponse
thermique de I'aluminium. On note également la présence de nombreux échos dont les plus im-
portants sont relevés a 534, 1045 et 1556 ps. Ces derniers sont dus au déplacement de la surface

éclairée par le faisceau sonde par une onde longitudinale se propageant dans le cantilever.

La vitesse des ondes longitudinales dans le silicium selon ’axe [100] est de 8400 m s~ L. Entre les
échos a 1556 et 534 ps, 'onde a parcouru deux aller-retours selon I'épaisseur du cantilever. A
partir de la différence de temps et de la vitesse, on calcule une épaisseur de 2.14 pm. Cette valeur
est supérieure a la valeur nominale de I'épaisseur e du cantilever rappelée dans le tableau

mais reste toutefois comprise dans l'intervalle de variation de 1’épaisseur fourni par le fabricant.

4.4.2 Variation d’épaisseur du cantilever

Une des difficultés du montage utilisé et de 1’expérience que 1’on souhaite réaliser réside
dans la possibilité d’aligner les faisceaux pompe et/ou sonde sur le cantilever au niveau de la
pointe. Si ’on réalise une cartographie a l'instant d’un écho on détecte celui-ci en tout point
du cantilever présentant la méme épaisseur. Une épaisseur différente implique un temps de vol
différent. L'écho serait donc détecté a un instant différent. Une différence d’épaisseur se tra-
duit alors sur I'image réalisée par une différence de contraste. Une image réalisée a 'instant du
premier écho, a 534 ps, est représentée sur la figure ¢). On y observe un disque plus clair
au bout du cantilever pouvant correspondre a la variation d’épaisseur due a la présence de la

pointe.

Afin de confirmer que cette variation de contraste correspond bien & une différence d’épaisseur,
une seconde image est réalisée avant 1’écho. Le disque plus clair n’est plus observé sur cette
image introduite sur la figure £.12)b). Le disque distingué sur la figure c) est donc bien lié
ala pointe. A partir des images obtenues au MEB telle que celle présentée sur la figure on
devine que le bout de la pointe est situé au centre de ce disque. La figure a) permet quant
a elle d’indiquer sur le signal déja introduit sur la figure a) les instants auxquels les images

ont été réalisées.
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FIGURE 4.12 - a) Variation de réflectivité mesurée sur le cantilever lorsque les
faisceaux sont focalisés loin de la pointe. Cartographie du cantilever b) avant et c)
pendant 1’écho du a I'onde longitudinale. Les instants auxquels ces images sont
réalisées sont indiqués sur le signal en a).

4.4.3 Propagation dans la pointe

On réalise une mesure au centre du cercle identifié sur la figure [£.12|c). La variation de ré-
flectivité alors mesurée est représentée sur la figure [4.13]a). On retrouve la coincidence a 32 ps.
Toutefois, les échos identifiés sur la figure a) ne sont plus détectés. On observe néanmoins
une unique structure a environ 4.5ns. Celle-ci présente une amplitude par rapport a l'inten-
sité de la coincidence beaucoup plus faible qu les échos identifiés sur le signal a). La fi-
gure c) présente cet écho avec une fenétre temporelle beaucoup plus courte et centrée sur

celui-ci.

Cet écho est dt a 'onde longitudinale générée par une impulsion du faisceau pompe au niveau
de la couche d’aluminium. Celle-ci s’est propagée dans la pointe AFM avant d’étre réfléchie au
bout de celle-ci. Elle est détectée lorsqu’elle provoque le déplacement de la surface d’aluminium
éclairée par le faisceau sonde. En reprenant la vitesse des ondes longitudinales dans le silicium
monocristallin selon 1’axe [100], soit 8400ms~!, ce temps de vol de 'onde de 4509 ps indique
une épaisseur de silicium de 18.9 um. Cette valeur est similaire a la somme de 1'épaisseur du

cantilever et de la hauteur de la pointe indiquées par le constructeur et retranscrites dans les

tableaux[4.1] et[4.2]
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FIGURE 4.13 — a) Variation de réflectivité mesurée sur la couche d’aluminium lorsque
les faisceaux pompe et sonde sont focalisés au centre du cercle identifié sur la
tigure c). b) Schéma de la mesure réalisée. c) Extrait du signal représenté en a)
centré sur la structure identifiée a 4.5 ns.

4.4.4 Influence de la géométrie de la pointe

On réalise le méme travail mais sur une sonde SCOUT 70. La figure[d.14]a) présente la varia-
tion de réflectivité mesurée sur le cantilever d’une telle sonde SCOUT 70 lorsque les faisceaux
pompe et sonde sont superposés loin de la pointe. Parmi les échos que présente le signal, on
peut identifier les échos liés aux ondes longitudinales se propageant selon 1’épaisseur du canti-
lever a 508, 990, 1472, 1955, 2430 et 2909 ps. A partir de la différence de temps entre les échos,
on détermine une valeur de l'épaisseur du cantilever de 2.0 um. Celle-ci est un peu inférieure a
la valeur nominale rappelée dans le tableau mais reste comprise dans l'intervalle de variation

fourni par le fabricant.

On retrouve sur cette sonde AFM la position de la pointe en identifiant les variations d’épaisseur
du cantilever selon la méthode présentée dans la partie On peut alors mesurer la varia-
tion de réflectivité au niveau de la pointe. Le signal obtenu est introduit sur la figure ).
On retrouve la coincidence a 28 ps suivie de la réponse thermique de 'aluminium. On iden-
tifie a 1994 ps ’écho correspondant a 'onde longitudinale. Ce temps de vol correspond a une
hauteur de 8.26 um de silicium selon la direction [100]. Cette valeur est proche de la somme
de I’épaisseur du cantilever et de la hauteur de la pointe données par le constructeur et atteste

donc bien de la détection d'une impulsion longitudinale ayant réalisé un aller-retour.
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FIGURE 4.14 — Variations de réflectivité mesurées sur une sonde AFM SCOUT 70
lorsque les faisceaux sont focalisés a) loin de la pointe et c) au niveau de la pointe. b) et
d) Schémas respectifs des mesures réalisées.

En comparant les échos sur les figures b) et E14b), on observe que leurs structures sont
différentes. Or, les images obtenus au MEB montrent que les deux pointes présentent également
des formes différentes : I'une est conique tandis que 1’autre est extra-conique. Cela met en évi-
dence que I'écho mesuré sur une sonde AFM est fortement sensible & la forme de la pointe. Des
variations de la structure de 1’écho peuvent d’ailleurs étre observées pour différentes pointes
du méme type de sonde. L'impact précis de la forme sur I'écho mesuré n’a pas été examiné au
cours de cette étude mais pourrait faire l'objet de travaux ultérieurs. De telles études ont déja
été réalisées pour les pointes utilisées dans le cadre de la technique AFAM [91] 92] mais 1"uti-
lisation différente du champ acoustique peut amener a des formes différentes. La forme de la
pointe pourrait en effet s’avérer étre un levier d’optimisation dans le but d’utiliser des sondes

AFM dans le cadre de techniques d’imagerie acoustique.

On identifie également sur la figure ¢) un écho a 2330 ps. Celui-ci est provoqué par une
onde transverse se propageant dans la pointe. La vitesse des ondes transverses selon la direc-
tion [100] dans un cristal de silicium est de 5400ms~!. En reprenant la valeur de 8.26 um de
I'épaisseur du silicium, on s’attend a mesurer 1’écho di a une onde transverse ayant réalisé un
aller-retour dans la pointe a 3.1 ns, soit 0.8 ns apres 'instant auquel on le mesure expérimenta-
lement. Toutefois, si I'on considere le cas d'une onde transverse émise au bout de la pointe a
partir de I'onde longitudinale incidente par conversion de modes, on s’attend a mesurer 1'écho

de l'onde transverse a 2.4 ns, soit a un instant proche de celui o1 on détecte 1’écho.
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11 semble donc que I'onde longitudinale générée a la suite d'une impulsion du faisceau pompe
soit a 'origine d’une onde transverse lorsque elle est réfléchie au bout de la pointe mettant en
évidence l’existence d’une conversion de mode au bout de la pointe. Cette onde transverse peut

également étre exploitée dans le but de réaliser des images acoustiques.

4.4.5 Observation de I'anisotropie du silicium

Des cartographies acoustiques sont réalisées sur le cantilever d’'une sonde CT130 sur une
petite surface centrée au niveau du bout de la pointe. Celles-ci sont réalisées a des instants com-
pris dans un intervalle de temps incluant I'écho dt a I'onde longitudinale réfléchie. Certaines
des images obtenues sont représentées sur la figure[£.15)b) a e). La variation de réflectivité me-
surée préalablement sur la méme pointe est également représentée sur la figure a). Les
instants auxquels les cartographies présentées sur les figures [.15]b) a e) sont réalisées y sont
indiqués par des croix rouges. La position des faisceaux pour cette mesure est proche du centre
des cartographies. Enfin, les figures f) a i) schématisent les fronts d’ondes observés sur les
cartographies b) a e)

t=185ps, Dt =20ps  ¢=210ps, It =45ps =455 ps, Dt = 90ps
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FIGURE 4.15 — a) Variation de reflectivité mesurée sur la couche d’aluminium sur une
sonde AFM CT130 lorsque les faisceaux sont focalisés au niveau de la pointe. b) - e)
Cartographies acoustiques a différents instants au moment de 1’écho. Les instants
auxquels ces cartographies sont réalisées sont indiqués sur le signal a) par les croix
rouges. f) - i) Schémas indiquant les fronts d’ondes détectés mettant en avant la
symétrie d’ordre 4 du silicium autour de I’axe [001].
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On peut observer sur la cartographie[4.15|b), et sur le schéma correspondant [4.15]f), quatre arcs
de cercle. Cette cartographie met donc en avant une symmétrie d’ordre 4. Or, la pointe AFM est
formée de silicium monocristallin. De plus, le plan observé sur ces images est le plan (001). La
symmétrie observée sur les images peut donc étre associée a la symétrie d’ordre 4 du silicium

monocristallin autour de 1’axe [001].

A mesure que le temps avance, les rayons de ces arcs croissent et les arcs de cercle se propagent
en direction de la position du bout de la pointe, comme le montrent les figures c) et g).
A proximité du pic visible a 200 ps sur le signal a) on ne détecte sur la cartographie plus
qu’un point comme le montrent les figures[#.15d) et h). Par la suite, on peut observer un anneau
dont le rayon croit avec le temps comme le montrent les figures e) et i). On notera que cet

anneau n’est pas parfaitement circulaire mais plutot ovale.

4.4.6 Etude numérique de la propagation dans la pointe

Afin d’étudier la propagation au sein de la pointe AFM, on souhaite réaliser des simulations
par éléments finis. Celles-ci sont réalisées dans le langage de programmation C++ par Daniel
Garcia-Sanchez, chargé de recherche au sein de 1'équipe "Acoustique pour les nanosciences" a
I'INSP.

On consideére pour cela une pointe conique présentant les dimensions de la sonde AFM CT130,
rappelées dans les tableaux |4.1] et Cette pointe est maillée en trois dimensions a l'aide de
648 millions d’éléments hexaedriques de diametre moyen de 12nm pour un total de 19.7 mil-
liards de degrés de libertés. Cette simulation cherche a résoudre en tout point du maillage les
équations

POt + voru; — 9;(Cijiek) = fis i=1,23 4.1)

et
1
e = E(ak“l + 0;uy) (4.2)

ol u; correspond a la composante du champ de déplacement selon la direction i, &4 est la com-
posante de contrainte, p est la masse volumique, ¢;j la composante du tenseur des rigidités et

v exprime la dissipation.
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Une couche d’absorbeur adiabatique est placée autour de la pointe sur une hauteur e. Celle-
ci permet de simuler I'impact du cantilever. On néglige ainsi les réflections et simule la fuite
d’énergie dans le cantilever. L'effet de cette couche est donc similaire a celle d'une couche PML
telle que celle utilisée au cours des simulations réalisées pour 'étude vibrationnelle des disques
d’or dans la partie[3.5.2] L'excitation est réalisée par une force appliquée a la surface supérieure

de la pointe. Celle-ci est définie par la fonction

)2 )2 1 /1 \2
F(x,y,t) = exp (— {(x 2;;0) + y 2(7%0) ]).sin (27ost). exp (21 (t Utt()) > (4.3)
x y

ot le couple de coordonnées (xo, yo) détermine la position centrale de I'excitation, oy et 0, déter-

minent la largeur & mi-hauteur selon les axes x et y, oy définit la fréquence centrale de 'excita-
tion, tg indique l'instant le temps central de I'excitation et o} la largeur temporelle de I'excitation.
Dans le cas des simulations réalisées lors de cette étude on fixe 0y = 0, = 5um. Sans indica-
tion contraire, le faisceau est centré en (xg = Oum, yy = O0pm) ce qui correspond au centre de

la pointe. L'excitation est réalisée a ) = 0.1ns et présente une durée a mi-hauteur de 10 ps.

La discrétisation temporelle est réalisée a partir d’'une méthode saute-mouton, ou leap-
frog method en anglais, afin de garantir la conservation d’énergie. Le pas temporel est alors de
0.2 ps. Cette méthode est un intégrateur symplétique qui permet d’éviter une dérive numérique

comme cela peut étre observé pour des méthodes telles que Runge-Kutta.

La figure [£.16] présente le signal calculé par simulation au centre de la pointe. Ce signal est cal-
culé a partir de la composante normale du champ de déplacement. On observe un pic intense
a0.12ns qui est dti a la force d’excitation appliquée a la surface. Il indique donc I'instant de 1’ex-
citation a la surface supérieure de la pointe. Le signal présente un grand nombre d’échos. On
peut identifier parmi ceux-ci le pic a 3.65 ns. Celui-ci est dit a I’'onde longitudinale réfléchie. On
peut également identifier a 5.48 ns 1’écho provoqué par 'onde transverse. L'écho a 4.48 ps cor-
respond quant a lui & une onde transverse émise par conversion de modes au bout de la pointe
lorsque l'onde longitudinale y a été réfléchie. On note que les échos sont détectés plus tot sur le
signal que sur le signal expérimental Cela est causé par le fait que la pointe simulée
fait 15um et est donc plus courte que celles étudiées expérimentalement. La forme de 1’écho
di a 'onde longitudinale ne reproduit pas exactement celles observées sur les figures )
ou a) sur les sondes CT130. Elle se rapproche néanmoins de celle observée sur une sonde
SCOUT 70, figure[d.14]c). Cela s’explique par la différence de géométrie du bout de la pointe.
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Enfin, on note la présence sur le signal [£.16/d’échos apres ceux déja identifiés mais aussi avant
celui associé a I'onde longitudinale. De tels échos ne sont pas observés sur les signaux obte-
nus expérimentalement. Les raisons a cela sont ’absence de prise en compte des pertes dans le
silicium. Une géométrie différente notamment a la base du cone peut également grandement

modifier ces structures.

u, (u.a.)
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FIGURE 4.16 — Déplacement selon 1’axe z relevé au centre de la surface supérieure de la
pointe.

La réalisation de ces simulations permet d’observer la propagation au sein de la pointe. Les
tigures et[.I8représentent ainsi la composante selon 1’axe z du champ de déplacement au
sein de la pointe & deux différents instants, 0.83 ns et 3.26 ns respectivement. On peut identifier
sur la premiere image 1’onde longitudinale, indiquée par L, ainsi que I'onde transverse, indi-
quée par T, générées par I'impulsion a la surface supérieure de la pointe. Sur la seconde image,
on peut également retrouver ces ondes que I'on identifie respectivement LL et TT. On observe
également une onde transverse générée par conversion de modes lorsque 1'onde longitudinale

a été réfléchie au bout de la pointe. Cette derniére est identifiée sur 'image par LT.
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FIGURE 4.17 — Composante selon I'axe z du champ de déplacement

FIGURE 4.18 — Composante selon ’axe z du champ de déplacement
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4.4.7 Mesures désaxées du centre de la pointe

La figure introduit la variation de réflectivité mesurée sur une sonde AFM CT130
lorsque les faisceaux sont focalisés sur la couche d’aluminium au niveau de la pointe. Le si-
gnal représenté est centré sur 1'écho da a 'onde longitudinale réfléchie et est limité sur une
courte fenétre temporelle de 300 ps. On observe une structure similaire a celles présentées dans
la partie[4.4.3]avec deux pics importants identifiés A et B.

(u.a.)
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FIGURE 4.19 — a) Variation de réflectivité mesurée au centre de la pointe. b) Schéma
donnant I'emplacement de la mesure.

Des mesures sont réalisées a différentes distances du bout de la pointe (1, 2 et 4 um) selon deux
directions différentes écartées de 45° que l'on identifie 1 et 2 comme sur le schéma c). La
direction 1 suit ’axe [110] du cristal de silicium tandis que la direction 2 est selon I’axe [001]. Les
signaux mesurés selon les directions 1 et 2 sont introduits respectivement sur les figures [4.20a)
et b).
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FIGURE 4.20 — Variations de réflectivité mesurées lorsque les faisceaux pompe et sonde

sont focalisés a 0, 1, 2 et 4 pm du bout de la pointe selon respectivement a) la direction

1 correspondant a "axe [001] du silicium et 2) la direction 2 selon 'axe [110]. ¢) Schéma
indiquant les positions mesurées vis-a-vis de la forme du cantilever.

On s’intéresse tout d’abord aux signaux mesurés selon la direction 1 sur la figure 4.20]a). On
observe que 1’écho est detecté avec un retard lorsque les faisceaux s’écartent du centre de la
pointe. De plus, 1’écho s’élargit temporellement : le retard du pic B croit plus rapidement que

celui du pic A. On ne distingue plus 1’écho lorsque les faisceaux sont placés a 4 pm.

On note en comparant les figures a) et b) que les signaux mesurés selon la direction 2
lorsque les faisceaux sont placés a 1 et 2 um sont différents de ceux obtenus selon la direction 1.
Les mesures étant pourtant réalisées aux mémes distances du bout de la pointe, ces différences
confirme la sensibilité a ’anisotropie du silicium. Tout comme selon la direction 1, on ne dis-

tingue plus de signature lorsque les faisceaux sont placés a 4 pm du bout de la pointe.

Ces résultats mettent en évidence que la position des faisceaux est un parametre important
pour détecter I'écho dii a 'onde longitudinale. Si les faisceaux sont focalisés loin du bout de la
pointe, on observe plus d’écho. Toutefois, du fait de la taille des faisceaux, de 1’ordre de 2 um,
il est possible de se décaler un peu et de conserver une signature. Ces résultats sont cohérents

avec ceux obtenus par Cyril Jean au cours de sa these [93].

Afin de d’étudier plus précisément les modifications de la structure de I’écho en fonction de la
position des faisceaux par rapport au bout de la pointe, de nouvelles mesures sont réalisées. Les
faisceaux sont progressivement écartés du bout de la pointe sur une distance de 4 pm selon la

direction 1, soit I’axe [110].
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La variation de réflectivité est mesurée tous les 0.1 pm sur une fenétre temporelle courte de 400 ps
centrée sur 1’écho de 'onde longitudinale. La réponse thermique de la couche d’aluminium est
retirée par régression polynomiale et les résultats sont présentés sur la figure[d.21]a). Des simu-
lations sont également réalisées ol le centre de la force d’excitation et le point de mesure sont
décalés selon les directions 1 et 2. Les signaux sont coupés sur une fenétre temporelle de 400 ps
également et centrés sur 1’écho associé a 'onde longitudinale. Les résultats obtenus sont pré-
sentés sur les figuresb) et o).

t(ps)

] 2
x (um) x (pm)

2
x (pm}

FIGURE 4.21 - a) Variations de réflectivité mesurées a différentes positions en
s’écartant du centre de le pointe selon la direction 1 (axe [110]). Déplacement calculés
par simulations a différentes positions en sécartant du centre du cone selon b) la
direction 1 (axe [110]) et c) la direction 2 (axe [001])

Sur les résultats obtenus expérimentalement, figure a), on observe que 1’écho est mesuré
a 150 ps en toutes positions. La structure de I’écho se transforme avec notamment un élargis-
sement. Les résultats obtenus par simulations ne montrent pas la méme tendance. L'écho est
observé en toutes positions selon les directions 1 et 2. On observe toutefois que I’amplitude de

Iécho est plus faible lorsque les faisceaux sont loin du bout de la pointe.

4.5 Mise en contact pointe - échantillon

4.5.1 Sensibilité au contact

Dans le but de démontrer la possibilité d utiliser des sondes AFM pour la réalisation d’images
acoustiques présentant une résolution nanométrique, on s’intéresse maintenant a la mise en
contact entre la pointe AFM et un échantillon connu. On utilise pour cela le montage expé-
rimental schématisé sur la figure Par manque de temps, nous nous sommes focalisés sur
l"utilisation des sondes AFM CT130.
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La figure a) introduit la variation de réflectivité mesurée sur une fenétre de 1ns centrée
sur 1’écho de 1'onde longitudinale lorsque les faisceaux sont focalisés au niveau du bout de la
pointe. La sonde est alors mise en contact avec un morceau de wafer de silicium orienté selon
I'axe [100] a sa normale. En prenant un échantillon composé du méme matériau que la pointe
AFM et présentant la méme orientation cristallographique, on minimise ainsi la différence d’im-
pédance entre la pointe et 1’échantillon au niveau de la surface de contact et maximise la possible
transmission acoustique. La variation de réflectivité mesurée a l'instant de 1’écho sur la méme

sonde une fois en contact est introduite sur la figure [.22]b).

2) ) I | © [d@) I
é | | —— ] E I = 5
I~ &
4= 4=
1] 560 1000 0 5(‘?0 1000
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FIGURE 4.22 — Variations de réflectivité mesurées sur une sonde AFM au niveau de la
pointe a) hors contact et d) en contact avec un wafer de silicium.

En comparant les figures[#.22]a) et b), on observe que I’on retrouve dans les deux cas 1'écho pré-
sentant une signature similaire. Toutefois, lorsque la sonde AFM est en contact avec le wafer,
on observe que l'intensité du pic A a 577 ps est beaucoup moins importante. Cela peut s’ex-
pliquer par un transfert d’énergie depuis la sonde AFM vers 1’échantillon. Il est donc possible
de détecter le contact entre la sonde AFM et un échantillon a 1’aide de 1’'onde longitudinale se
propageant dans la pointe. Le pic B a 600 ps ne semble quant a lui ne pas étre affecté par le
contact avec 1’échantillon. Les deux signaux a) et d) sont superposés sur la figure a)
apres que la composante thermique ait été retirée. La différence des deux signaux est également

introduite sur la figure[£.23|b). On observe un pic large au méme instant que le pic B.
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(u.a.)
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FIGURE 4.23 — a) Superposition des variations de réflectivité mesurées sur une sonde

AFM CT130 au niveau du bout de la pointe en et hors contact. b) Différence de ces
variations.
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FIGURE 4.24 — a) Variations de réflectivité mesurées pour différents contacts entre la
pointe AFM et un échantillon de silicium. b) Différence des variations de réflectivité
mesurées pour différents contacts et de la variation mesurée hors contact.

I est important de s’intéresser a la sensibilité de I’écho a la force de contact entre la pointe
AFM et I’échantillon. On mesure pour cela la variation de réflectivité apres avoir imposé un
déplacement de la pointe de plusieurs micrometres apres avoir mis en contact la pointe AFM et

l’échantillon. Les différents échos mesurés sont représentés sur la figure a).
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On observe sur celle-ci que les échos présentent la méme signature avec un pic a 240 ps moins
intense qu’en absence du contact. Il semble donc que la force de contact n’influence que mar-
ginalement 1’écho mesuré. Les différences entre les signaux obtenus pour différentes forces et
celui mesuré hors contact sont introduites sur la figure b). On retrouve dans chacun des
cas la méme structure avec un large pic a environ 240 ps. On note toutefois une baisse de AR/R

pour une force plus importante & environ 310 ps.

Un telle sensibilité au contact entre la pointe AFM et un échantillon n’a pas été observé lors de
I'étude réalisée sur les sondes SCOUT 70. Par conséquent, les résultats présentés par la suite ont

été obtenus uniquement sur des sondes CT130.

4.5.2 Transmission acoustique

Les résultats présentés dans la partie mettent en avant une transmission acoustique
depuis la pointe AFM vers I'échantillon. Afin de valider cette hypothese, on s’intéresse a la
propagation dans 1’échantillon apres la génération d’ondes acoustiques dans la sonde. On uti-
lise pour cela le montage en transmission schématisé sur la figure dans la partie
L’échantillon utilisé pour cette mesure consiste en une membrane de silicium d’une épaisseur
nominale de 10 pm. Celle-ci a été gravée chimiquement a partir d’un wafer SOL. Le silicium est
donc orienté de maniere a présenter un axe [100] normale a sa surface. On se place donc dans
le méme cas idéal que dans la partie o1 I'on minimise la différence d’'impédance entre la
pointe et I’échantillon. Une fine couche d’aluminium est également déposée sur la surface de la

membrane éclairée par le faisceau sonde, et qui n’est donc pas en contact avec la pointe AFM.

La figure a) présente la variation de réflectivité mesurée directement sur la membrane. Le
faisceau pompe est donc focalisé sur la membrane et aligné avec le faisceau sonde. On y observe
la coincidence & 69 ps ainsi que deux pics importants a 2404 et 4736 ps. Ceux-ci sont dus a l’'onde
longitudinale se propageant dans la membrane. Une nouvelle fois, a partir du temps de vol de

1

I'onde, en considérant une vitesse de 8400 ms™", on retrouve une épaisseur de 9.81 pm proche

de la valeur nominale de la membrane.
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FIGURE 4.25 — a) Variation de réflectivité mesurée au niveau de la couche d’aluminium
sur la surface inférieure de la membrane lorsque le faisceau pompe est focalisé sur la
surface supérieure de la membrane. c) Variation de réflectivité mesurée au niveau de

la couche d’aluminium sur la surface inférieure de la membrane lorsque le faisceau
pompe est focalisé sur la couche d’aluminium supérieure de la sonde AFM et que cette
derniere est en contact avec la membrane de silicium. Les schémas de ces deux
mesures sont respectivement représentés sur les figures b) et d).

On place maintenant une sonde CT130 en contact avec I’échantillon. Le faisceau pompe est foca-
lisé au niveau de la pointe sur la couche d’aluminium du cantilever. Le faisceau sonde est aligné
avec le faisceau pompe et focalisé sur la couche d’aluminium de la membrane comme schéma-
tisé sur la figure d). La variation de réflectivité mesurée est représentée sur la figure[d.25/c).
Ni la coincidence ni les échos dus a I’onde longitudinale ne sont détectés dans cette géométrie.
On observe toutefois un pic sortant du bruit a 3372 ps. En considérant une vitesse de 8400 ms !,
cela correspond a une épaisseur de 27.8 pm. Or, la membrane présente une épaisseur de 10 pm
et la sonde a une hauteur nominale de 16.7 ym au niveau de la pointe. Le temps de vol de cette
onde indique donc que celle-ci est une onde longitudinale générée par une impulsion du fais-
ceau pompe au niveau de la couche d’aluminium de la sonde AFM ayant traversé la pointe et

I’échantillon.

Afin de confirmer cette hypothese, des mesures sont réalisées avec une fenétre temporelle plus
courte centrée sur I’écho. Des mesures sont réalisées lorsque la pointe et I’échantillon sont en
contact. La pointe est retirée du contact et de nouvelles mesures sont réalisées. Les deux signaux

obtenus sont introduits sur la figure [4.26]
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FIGURE 4.26 — Variations de réflectivité mesurées sur 1’échantillon lorsque la pointe
AFM est en contact et hors contact avec la membrane de silicium. Rappel de la
différence de la variation de réflectivité mesurée sur la pointe AFM hors et en contact

La variation de réflectivité mesurée lorsque la pointe et I’échantillon sont en contact présente
un écho a 359 ps d’une largeur a mi-hauteur de 15 £ 3 ps. Toutefois, lorsque le contact est retiré,
I’écho n’est plus détecté. Le pic correspond donc bien a une onde transmise depuis la sonde
AFM a l'échantillon. La différence calculée entre AR/ R mesurée sur la pointe lorsque celle-ci
est en contact et lorsque le contact est retiré est également rappelée sur la figure On peut

ainsi remarquer que le pic mesuré par transmission est plus fin que celui visible sur la différence.

Cette différence de signal implique également une différence dans le contenu fréquentiel entre
I'onde transmise et celle qui n’est plus observée en réflexion. Plus précisement, un pic plus fin
signifie un contenu fréquentiel plus élevé. Le bout de la pointe dont le diametre est de 1’ordre
de quelques nanometres d’apres le constructeur a donc agit comme un filtre passe-haut, effet
attendu par diffraction pour une source de dimension inférieur aux longueurs d’ondes acous-
tiques émises. L'influence observée ici du bout de la pointe sur le contenu fréquentiel des ondes
transmises justifient I'intérét porté aux cones de silicium dans la partie Bien que des résul-
tats incomplets ont été obtenus, 1'utilisation de sondes AFM pour 'imagerie acoustique néces-

site de connaitre l'influence de la taille du guide dans lequel se propagent les ondes.
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Une nouvelle étude en utilisant notamment le mode d’épaisseur des disques d’or introduit dans
la partie[3.4)sera donc nécessaire. En modifiant I'épaisseur des disques, on module la fréquence
de 'onde émise dans le substrat de silicium. Il est donc possible d’augmenter I'épaisseur afin
de plus facilement obtenir des structures dont la zone de contact entre le disque et le cone de

silicium est de 1’ordre de grandeur voire inférieure a longueur d’onde transmise.

4.5.3 Imagerie de surface

L’échantillon utilisé dans la partie permettait de se placer dans un cas idéal la diffé-
rence d'impédance acoustique entre la sonde AFM et I'échantillon étant faible. Cela favorise
ainsi le transfert d’énergie au bout de la pointe. Afin de s’intéresser a 'importance du maté-
riau de I’échantillon avec lequel la pointe est en contact, on considere un nouvel échantillon.
Celui-ci est formé d’un morceau de wafer de silicium partiellement recouvert d"une fine couche

de 100nm d’or déposée par évaporation thermique.
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FIGURE 4.27 — a) Variation de réflectivité mesurée le long d’une ligne présentant deux
matériaux a deux instants différents. b) Variation de l'intensité du faisceau sonde
réfléchie par I'échantillon le long de la méme ligne mettant en évidence la présence
des deux matériaux, 1’or et le silicium.

La pointe AFM est mise en contact avec cet échantillon. Elle est alors déplacée, toujours en
contact le long de celui-ci de maniére a ce que la pointe soit en contact avec le silicium puis
passe sur l'or. En fixant la position de la ligne a retard, on mesure ainsi la variation spatiale de
AR/R a un instant donné. Cette mesure est réalisée a différents instants sur un intervalle de

temps comprenant 1’écho.
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La figure[4.27)a) présente les variations spatiales de AR/R le long de la ligne définie a deux ins-
tants différents : avant 1’écho et pendant lécho, plus précisémment a I'instant du pic A identifié
sur la figure a). La mesure réalisée avant 1’écho ne présente aucune structure clairement
identifiable. Toutefois, celle réalisée pendant 1’écho met en avant un saut important de la varia-

tion de réflectivité a 13 pm.

La sonde AFM est retirée du montage expérimental et une nouvelle mesure est réalisée le long
de la ligne. Toutefois, pour cette mesure, seul le faisceau sonde est focalisé sur 1’échantillon.
Il n’y a donc pas génération acoustique par le faisceau pompe. Le faisceau sonde réfléchi par
I’échantillon est mesuré par une unique photodiode. La figure £.27]b) introduit la variation de
I'intensité du faisceau réfléchi le long de la ligne. La ligne définie est la méme que celle suivie
par la sonde AFM. On observe sur cette figure une variation importante a 17 um due au chan-

gement de matériau éclairé par le faisceau sonde.

On remarque que 1'on observe la méme structure sur la mesure introduite sur la figure 4.27]b)
que sur la variation de AR/R au moment de 1’écho sur la figure a). Cette similitude ainsi
que l'absence de structure sur la variation de AR/ R avant I'écho met en évidence la possibilité

de réaliser une image de la surface d’un échantillon.

On souhaite mettre en évidence que I'on ne détecte le changement de matériau uniquement
pendant I’écho, et plus précisément a 'instant du pic A. Pour cela, on calcul pour chacune des

mesures réalisées le long de la ligne, soit & chacun des instants considérés, la différence

AR AR

Arly = ?|n - ?|n+5

(4.4)

Une valeur élevée de Ar[n] indique un saut dans la variation spatiale de AR/R tel qu’observé a
l'instant de 1’écho sur la figure a). Les résutats calculés sont présentés sur la figure a).
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FIGURE 4.28 — a) Valeurs obtenues par le calcul de Ar. b) Variation de réflectivité
mesurée au centre de la pointe en ’absence du contact avec I’échantillon.

La variation de réflectivité mesurée sur une sonde AFM au niveau de la pointe hors contact
et déja introduit sur la figure a) est rappelé sur la figure .28 b). Le signal est coupé sur
une fenétre temporelle correspondant a l'intervalle de temps pendant lequel des mesures sur
la ligne ont été réalisées. Les résultats présentés sur la figure a) mettent en évidence que
Ar prend des valeurs importantes a 13 pm sur un court intervalle de temps centré a 80 ps. Sur
la figure [£.27)b), ce court intervalle de temps correspond au temps du pic A. Les valeurs de Ar
aux instants du pic B restent faibles tout le long de la ligne. On note enfin que Ar prends des
valeurs un peu plus élevées a 138 ps. Les résultats présentés dans cette partie confirment ceux
introduits dans la partie[#.5.1]: seule une partie de I'écho associé a 1'onde longitudinale réfléchie

est sensible au contact avec un échantillon au bout de la pointe et aux propriétés de ce dernier.
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4.6 Conclusion

L’étude dont les résultats sont présentés dans ce chapitre s’est intéressée a la possibilité
d’utiliser des sondes AFM dans le but de développer une nouvelle technique d’imagerie acous-

tique avec une résolution spatiale nanométrique. Deux exemples de sondes ont été considérés.

Pour cela, on s’est intéressé dans un premier temps a la propagation d’ondes acoustiques dans
la sonde elle-méme. Aprées génération par une impulsion laser sur une surface recouverte d’alu-
minium, la propagation d’ondes longitudinales dans le cantilever ainsi que dans la pointe a pu
étre mesurée pour chacune des deux sondes. Des ondes transverses ont également pu étre dé-

tectées.

aJ Sonde b)
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| atfixé ‘
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FIGURE 4.29 — a) Schéma de I'expérience visant a confirmer qu’une onde acoustique se
propageant dans I’échantillon peut étre transmise a la sonde au travers de la pointe.
Un écho unique de maniere similaire a celui montré dans la partie sur la
tigure serait attendu. b) Schéma de I'expérience démontrant la possibilité de
détecter un défaut ou une structure interne de 1’échantillon par transmission. Une
variation de AR/R a un instant donné au moment de 1’écho di a 'onde transmise
traduirait une transmission moindre et donc une interface, un défaut, ... dans
I"échantillon.

Dans un second temps, on s’est intéressé a la mise en contact d’un échantillon et d"une sonde
AFM au niveau du bout de la pointe de cette derniére. Il a été observé que I'onde longitudinale

se propageant dans la sonde au niveau de la pointe est sensible a ce contact.
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En effet, une transmission acoustique depuis la sonde vers ’échantillon a pu étre mise en évi-
dence en examinant 1'onde réfléchie au bout de la pointe dans la sonde mais également en
détectant une onde transmise au travers de 1’échantillon. Enfin, la sensibilité de I’onde réfléchie
au matériau de I’échantillon avec lequel la sonde est en contact au niveau de la pointe a été mise

en avant au travers de mesures le long de profils de ’échantillon.

Ces résultats sont prometteurs dans le but de développer une nouvelle technique d’imagerie
acoustique pouvant étre intégrée a un microscope a force atomique. Des résultats complémen-
taires sont néanmoins nécessaires avant de conclure aux possibilités que pourrait offrir cette
technique. La transmission depuis la sonde AFM vers 1’échantillon par un contact au niveau du
bout de la pointe a été mise en évidence dans la partie Des mesures doivent étre réalisées
pour vérifier si 'onde transmise est suffisamment sensible a des défauts ou des interfaces au
sein de I"échantillon pour pouvoir réaliser une image de l'intérieur de ce dernier. Cette expé-
rience est schématisée sur la figure[4.29)b).

Toutefois, dans cette derniére configuration, il reste nécessaire de focaliser le faisceau sonde sur
’échantillon. De plus, cela peut impliquer le besoin de réaliser un dépo6t métallique sur 1’échan-
tillon. Ce besoin limiterait fortement les possibilités d’utilisation et compliquerait le systeme
optique a implémenter au sein d'un AFM. Pour passer outre ce besoin, il serait nécessaire de
vérifier qu'une onde acoustique dans 1’échantillon puisse étre transmise vers la sonde AFM
comme cela est schématisé sur la figure a).

Si une telle transmission est confirmée, cela permettrait de ne travailler qu'en géométrie de
réflexion, ot les deux faisceaux pompe et sonde sont focalisés sur la sonde AFM. Enfin, on
pourrait s'intéresser a la possibilité de détecter une structure, qu’il s’agisse d’un défaut ou une

interface par exemple, dans cette configuration telle que schématisée sur la figure
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FIGURE 4.30 — Schema de I'expérience visant a vérifier quune structure ou un défaut
dans un échantillon puisse étre localisé par réflection de I'onde transmise de la sonde
vers I’échantillon.

La comparaison des résultats obtenus sur les deux exemples de sondes mettent en évidence
I'importance cruciale du choix de la sonde. Une sonde la plus courte possible dans le but de
limiter les pertes acoustiques est bien évidemment préférable. La forme de la sonde et surtout
de la pointe a également son importance et pourrait étre le sujet d'une étude complémentaire.
L'utilisation d’ondes transverses a la place ou en plus des ondes longitudinales est également

une problématique nécessitant des travaux.



Chapitre 5

Conclusion générale

Les travaux réalisés au cours de cette these se sont, de maniere générale, intéressés a la pos-
sibilité d’utiliser des nanostructures comme sources acoustiques. L’objectif & plus long terme de
ces recherches est le développement de nouvelles techniques d'imagerie acoustique présentant

une résolution nanométrique.

L’émission d’ondes acoustiques, dont les fréquences sont de 1'ordre de la dizaine de GHz, par
des nanoparticules a pu étre observée au cours des dernieres années pour différentes formes
de nanoparticules. Toutefois, les matériaux employés présentent peu de diversité en se limitant
a seulement quelques métaux de transitions. Or, les ondes émises par une nanoparticule sont
liées aux modes de vibrations de celle-ci et donc a la fois a sa forme ainsi qu’a ses proprié-
tés mécaniques et élastiques. Le faible nombre de matériaux employés implique donc que, si
'on souhaite émettre des ondes a une fréquence donnée, il n'y ait peu de possibilités en terme
de taille de nanoparticules et réciproquement. Une des possibilités pour permettre une plus
grande diversité de nanoparticules employables est 1'utilisation de particules présentant des
hétérostructures. En effet, l'utilisation de plusieurs matériaux permet 1’obtention de particules
présentant des propriétés uniques. Toutefois, cela implique également de pouvoir caractériser

ces nouvelles propriétées.

Au cours du chapitre 2| de cette thése, une méthode de caractérisation compléte des propriétés
élastiques d"un nanofil a section circulaire métallique unique a été présentée. En effet, connais-
sant le rayon de ce nanofil, les vitesses longitudinales et transverses du matériau qui le compose

peuvent étre déterminées en résolvant 1’équation de Pochhammer-Chree a partir des fréquences
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des modes de respiration du nanofil. Ces fréquences peuvent étre déterminées expérimentale-
ment en réalisant une mesure pompe-sonde d’acoustique picoseconde sur un nanofil unique en

utilisant un substrat pré-structuré limitant le contact et le transfert d’énergie vers le substrat.

Cette technique a été employée sur des nanofils d’or et les résultats obtenus sont cohérents avec
les valeurs des vitesses pouvant étre trouvées dans la littérature validant ainsi son utilisation. Il
est aussi montré que la détection de modes de vibrations supplémentaires - pas de respiration
- permet d’affiner les résultats et de diminuer l'incertitude sur les vitesses. Elle a également été
utilisée afin de déterminer les propriétés élastiques de nanofils composés d’alliages d’or et d’ar-
gent dans des proportions différentes. La possibilité de moduler ces propriétés en modifiant la
composition de l'alliage a ainsi été mise en avant. Cette étude a également permis de valider
l"utilisation des modeles d’homogénéisation de Voigt et de Reuss a I'échelle nanométrique. Ces
résultats sont particulierement intéressants dans la perspective de synthétiser des nanofils com-
plexes présentant des propriétés souhaitées. Dans le cadre de 'utilisation de nanofils comme
sources acoustiques, cela ouvre également la voie a un plus grand nombre de possibilités en

fréquence comme en taille.

Des premiers résultats encourageants ont également été obtenus sur des nanofils composés d’or
poreux. Une augmentation de I’atténuation ainsi qu'une diminution de la rigidité des nanofils
ont pu étre mises en évidence. Il n’a toutefois pas été possible de déterminer les propriétés élas-
tiques d’un milieu effectif homogene équivalent puisque seule la fréquence du mode respira-
tion fondamentale a été détectée. Il a également été montré que 1’application d"une fine couche
métallique - dans notre cas de l'aluminium - permet d’utiliser cette technique pour des nano-
fils composés de matériaux fragiles ou qui ne présentent qu'un tres faible couplage lumiére-
matiere. Ces résultats ouvrent la voie a l'utilisation de cette technique pour la caractérisation de
nanofils composés de nouveaux matériaux tres variés. Au sein de ’équipe "Acoustique pour les
NanoSciences’ de 'INSP, elle est notamment considérée pour 1'étude des propriétés piézoélec-
triques de nanofils a section hexagonale de nitrure de galium. Cette technique pourrait égale-
ment étre employée pour étudier les vibrations - fréquences et surtout facteurs de qualités - de
nanofils présentant d’autres hétérostructures. Des nanofils dits segmentés qui présentent une
alternance de sections de différents matériaux sont particulierement prometteurs dans le cadre
du développement de bio-capteurs. Enfin, la technique présentée a également été employée afin
de suivre I'évolution en température des propriétés de 1’or. Une bonne cohérence entre les ré-
sultats obtenus sur les nanofils, ceux mesurés par temps de vol dans une couche mince et un

modele théorique a été observée, en particulier concernant la vitesse des ondes longitudinales.
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L'utilisation de simples nanoparticules uniques comme sources acoustiques présente toutefois
plusieurs autres limites que le simple besoin de caractériser au préalable leurs propriétés. La
position de ces particules sur un échantillon n’est que peu - voire pas - maitrisée. La réalisation
d’images de 1’échantillon étudié nécessiterait donc la démultiplication des nanoparticules em-

ployées et des mesures. La technique serait donc cotiteuse et longue.

C’est la principale raison pour laquelle on s’est intéressé au cours des travaux présentés dans
le chapitre[3]a la réponse vibrationnelle d'une structure composée d'un disque d’or d’épaisseur
nanométrique partiellement supporté par un micro-cone de silicium. Le processus de fabrica-
tion de cette structure permet en effet de maitriser sa position sur 1’échantillon. L'étude s’est
notamment portée sur l'influence de la zone de contact entre le disque et le cone de silicium sur
lequel il repose. L'utilisation de disques présentant un rapport de forme important permet de
distinguer et d’étudier séparement les modes radiaux et les modes d’épaisseur du disque, ces
deux classes présentant des fréquences dans des gammes de fréquences différentes. Concernant
le mode d’épaisseur fondamental, il a principalement été montré que le rayonnement dans le
substrat est la principale raison de la perte d’énergie. En réduisant ou retirant le contact, on
réduit donc considérablement les pertes d’énergie de ce mode par cycle. En étudiant ce rayon-
nement, I’émission dans le substrat de silicium d’ondes dont la fréquence est équivalente a celle

du mode dépaisseur a été démontrée.

L’'impact de la zone de contact sur les modes radiaux des disques a également été investigué. La
réalisation et I'utilisation d"un modele numérique basé sur des simulations par éléments finis a
été au préalable validée en comparant les résultats calculés a ceux obtenus expérimentalement
pour un disque completement supporté par le substrat de silicium. L'utilisation de ce modele
a permis de mettre en évidence qu'une gravure plus importante du substrat provoque un dé-
callage en fréquence des différents modes radiaux des disques. Ainsi, une zone de contact plus
faible entre le disque et le substrat aboutit a des fréquences également plus faibles. Cette ten-
dance a pu étre observée et confirmée expérimentalement. Des variations spatiales du contenu
fréquentiel de la réponse vibrationnelle d’'un méme disque a des positions en contact et hors

contact avec le silicium a été observée.

La possibilité d’exciter des disques par des ondes acoustiques se propageant dans le substrat

a également été mise en évidence. Il a alors été démontré que la réponse vibrationnelle mesu-
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rée dans ce cas présente un contenu fréquentiel différent de celles obtenues lorsque le disque
est excité par une impulsion laser du faisceau pompe. Des modes supplémentaires ont ainsi
été détectés. Cela ouvre la voie a la réalisation d’études vibrationnelles plus complétes de na-
noparticules métalliques. Cela peut également permettre d’étudier les propriétés de particules
composés de matériaux fragiles, tels que le bismuth, ou dont le couplage lumiére-matiere limite
les possibilités aux longueurs d’ondes classiquement utilisées lors d’expériences pompe-sonde
d’acoustique picoseconde, comme le nitrure de gallium. Ces résultats font également partie des

premiers a démontrer la possibilité de détecter des ondes acoustiques a 1’aide de nanoparticules.

On trouve aujourd’hui dans la littérature des travaux présentant la synthétisation de nano-
disques et nanoplaquettes dont I'épaisseur est de 1’ordre de quelques nanometres. Si la réduc-
tion de I'épaisseur des disques jusqu’a cet ordre de grandeur pose différents problemes notam-
ment concernant la rigidité méme des disques ou encore 1’absorption de la lumiere lors de la
mise en excitation, cela met en évidence les grandes possibilités de modulation de la fréquence
du champ émis. L'utilisation d’'un matériau dont la vitesse des ondes longitudinales est plus
élevée constitue une autre voie pour la génération d’ondes de tres hautes fréquences. Le déve-
loppement de nanoplaquettes et nanodisques présentant des hétérostructures peut également
permettre de réduire I'épaisseur tout en garantissant une absorption suffisante du faisceau lu-

mineux d’excitation.

Pour la structure considérée, la taille de la source correspond a la zone de contact entre le disque
d’or et le silicium. Le processus de fabrication qui consiste a graver le silicium sous le disque
d’or permet de réduire trés fortement la taille de cette source. Il est alors important de s'in-
téresser a I'impact que peut avoir le cone de silicium sur I'émission acoustique et notamment
la directivité dans le cas ot la taille de contact est inférieure aux longueurs d’ondes émises.
Des mesures ont été réalisées en s’intéressant au champ acoustique réfléchi par le bout du cone
pour différentes tailles. Malheureusement, la difficile maitrise du processus de fabrication et
I'impossibilité actuelle de controler completement la taille de la zone de contact n’ont pas per-
mis d’obtenir des structures suffisament petites. Toutefois, 'importance de cette influence reste
a déterminer. Des nouvelles mesures pourraient étre réalisées au utilisant le champ émis par le
disque au lieu de mesurer la réflexion dans le cone. En modulant I’épaisseur du disque, on peut
en effet modifier la fréquence du mode d’épaisseur et donc des ondes émises. Une épaisseur
plus importante impliquerait d’avoir moins besoin de graver le silicium afin d’obtenir une zone
de contact dont le diametre est inférieur a la longueur d’onde. Il serait donc plus facile d’obtenir

des structures présentant les caractéristiques souhaitées.
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La position de la nanostructure étudiée au cours du chapitre 3| est maitrisée et le champ acous-
tique qu’elle émet peut étre modulé des sa conception. Toutefois, afin d’étre utilisée pour réali-
ser des images d"un échantillon, elle nécessite d’étre directement synthétisée sur celui-ci ce qui
limite son utilisation. De plus, elle ne peut étre bougée et son rayon d’action est par conséquent
limité. Ce type de structure reste néanmoins un bon candidat dans la cadre d’études de controle
de santé intégré. Ce type d’études est généralement utilisé pour controler 1’état de structures et

la présences de défauts et autres fissures.

Dans le cas de structures imposantes ou difficilement accessibles tels que des ponts ou encore
des gratte-ciels, les capteurs piézoélectriques employés sont directement intégrés a la structure
elle-méme. De fagon analogue, on peut ainsi imaginer synthétiser et intégrer la nanostructure
étudiée dans ce chapitre directement sur des structures nécessitant un controle régulier de leur

santé et la détection de fissures a I’échelle nanométrique.

Finalement, il a été proposé au cours des travaux présentés lors du chapitre [ de cette these
d’utiliser des sondes AFM comme sources acoustiques. L'approche choisie est tres différente
des techniques d’AFM acoustique classiques. Celles-ci consistent généralement & étudier les va-
riations de la force de contact, par exemple, provoquées par la mise en vibration soit de I’échan-
tillon étudié soit de la sonde employée. On propose ainsi de générer des ondes acoustiques a
l'aide d"une impulsion laser dans une sonde AFM mise en contact avec I'échantillon souhaité
au niveau du bout de la pointe. L'étude des ondes transmises et réfléchies au niveau de cette

interface permettent alors d’étudier 1’échantillon considéré.

Dans cette perspective, la propagation acoustique au sein méme de la sonde AFM a donc été
étudiée dans un premier temps. Deux types de sondes présentant des géométries différentes ont
été considérées. Pour chacune d’entre elles, les ondes longitudinales ont pu étre identifiées lors
de la propagation de celles-ci selon 'épaisseur du cantilever et surtout au niveau de la pointe.
L’'importance de la géométrie de la pointe sur les ondes mesurées a ainsi été mise en évidence.
L’anisotropie du silicium composant la sonde AFM a également été observée en étudiant les
ondes réfléchies par le bout de la pointe. Un modéle numérique a été developpé et les résultats

obtenus sont cohérents avec ceux observés expérimentalement qualitativement.
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La sensibilité de I’'onde réfléchie au bout de la pointe a la présence d’un échantillon en contact a
également été montrée en mettant notamment en avant une perte d’énergie lorsqu’il y a contact.
La transmission d’ondes au travers de la sonde vers I’échantillon a été confirmée par la détection
d’ondes longitudinales dans ’échantillon. Il a également été démontré que le champ acoustique
réfléchi mesuré n’est pas sensible dans son intégralité a la présence d’un échantillon en contact.
Seule une partie des structures mesurées permet d’obtenir des informations sur 1’échantillon.
La possibilité de réaliser une image de I'impédance de surface d’un échantillon a été montré
en s’intéressant a la variation d’intensité de ’'onde réfléchie lors d'un changement de matériau
avec lequel la pointe est en contact. La réalisation de mesures complémentaires est néanmoins
nécessaire afin d’obtenir une image compléte d’un échantillon présentant différents matériaux

a sa surface.

Différentes expériences sont proposées afin de continuer a vérifier la potentielle utilisation de
sondes AFM au sein desquelles se propagent des ondes acoustiques dans le but de réaliser des
images en trois dimensions d'un échantillon avec une résolution nanométrique. La possibilité
pour une des ondes d’étre transmises depuis I’échantillon vers la sonde, la transmission réci-
proque de ce qui a été observée, est notamment d’un grand intérét pour pouvoir étudier un
échantillon sans que celui-ci ne soit en contact avec le moindre faisceau lumineux. Une étude
plus poussée pourrait également étre conduite sur la forme de la pointe de la sonde AFM. Les
résultats obtenus dépendraient bien évidemment de la configuration choisie, en réflection ou
en transmission. Une géométrie en transmission nécessiterait de maximiser la transmission et
les travaux réalisés sur les trous noirs acoustiques pourraient étre une source d’inspiration par

exemple.

L'utilisation de ces sondes permettrait d’avoir une source acoustique de taille nanométrique, le
diameétre au bout des pointes étant de I'ordre de la dizaine de nanometre, dont la position par
rapport a un échantillon est maitrisée et qui peut étre déplacée. Le contenu fréquentiel dans
ce cas de 'onde acoustique utilisée serait "décidé" par le processus de génération acoustique
photoélastique au niveau de la couche métallique recouvrant la pointe AFM. Cette technique
pourrait alors étre intégrée a un microscope a force atomique et permettrait d’étudier avec une
grande précision la surface mais aussi le volume d’échantillons sans avoir a les placer sous
vide, a des températures extrémement froides ou encore a les exposer a de forts rayonnements

électromagnétiques.
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Annexe A

Suivi des propriétés élastiques de
I’or en fonction de la température

La méthode inverse présentée au sein du chapitre 2| permet de déterminer les propriétés
élastiques du milieu composant un nanofil en s’intéressant aux fréquences des modes de res-
piration de ce dernier. Au cours de ce chapitre, on propose d’utiliser cette technique afin de
suivre 1’évolution des propriétés élastiques de 1’or en fonction de la température. Cette étude
s’est malheureusement avérée incompléete. On présente toutefois dans cette annexe les résultats

obtenus.

Mesures de propriétés sur nanofils

Echantillons utilisés

Afin dutiliser la technique décrite dans le chapitre 2} on utilise des nanofils composés d’or
synthétisés au GSI Helmhotz par électrodéposition selon la méthode détaillée dans la partie[2.3|
Les échantillons étudiés présentent des nanofils de diametre nominal 160 ou 180 nm placés sur
des substrats de silicium. Il n’est pas possible d’utiliser des substrats pré-structurés. En effet, a

hautes températures, les nanofils glissent et tombent au fond des tranchées.
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Montage expérimental

Le montage expérimantal utilisé pour cette étude est schématisé sur la figure[A.T] Ce dernier
est similaire a celui utilisé dans le chapitre [2| Toutefois, afin de pouvoir augmenter la tempéra-
ture des nanofils, I'échantillon étudié est placé au sein d"un four a Argon (TS1500, Linkam) au
lieu du microscope Olympus. Les faisceaux pompe et sonde sont focalisés sur le nanofil d'in-
térét a 'aide d’un objectif de grossissement 50 et d’ouverture numérique 0.5 . La température
du four est controlée par ordinateur a I’aide d'une interface et d"un thermocouple dans le four.
On peut ainsi faire varier celle-ci sur une large gamme de température, depuis la température

ambiante et jusqu’a 1500 °C.
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FIGURE A.1 — Schéma optique du montage en réflexion expérimental utilisé pour
I'étude des nanofils d’or en fonction de la température.

Résultats expérimentaux

Pour un méme nanofil des mesures sont réalisées par pas de 100°C a partir de 100°C et
jusqu’a 900 °C. On rappelle que la température de fusion de l'or est de Tr = 1064 °C. On fait
ainsi attention a rester loin de ce point. Une mesure est également réalisée a température am-
biante, soit a environ 20 °C. Pour chaque mesure, les fréquences des deux premiers modes de

respiration sont relevées si ces modes sont détectés.

La figure présente la fréquence du premier mode de respiration mesurée sur un unique
nanofil de diametre nominal 180 nm pour différentes température, entre 20 et 600 °C. Ce mode

n’est plus détecté au-dela de cette température. On observe sur cette figure que la fréquence
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FIGURE A.2 - a) Evolution de la fréquence du premier mode de respiration d"un nanofil
d’or de 160 nm en fonction de la température. Evolutions des vitesses b) longitudinales
et ¢) transverses dans 1’or en fonction de la température déterminées a partir des fré-
quences des modes de respirations d"un nanofil

du premier mode de respiration diminue a mesure que la température augmente. En raison de
I’absence de tranchées dans le substrat de silicium, le second mode de respiration n’est que ra-
rement détecté. Les vitesses longitudinales et transverses obtenues a partir de mesures sur un
nanofil a température ambiante, 300 °C et 600 °C sont représentées sur les figures [A.2]b) et
c). Les barres d’erreurs prennent en compte une incertitude relative de 5% sur le rayon du na-
nofil. On remarque sur les deux figures que les vitesses diminuent a mesure que la température

augmente.

Mesure sur couche d’or

Afin de comparer les vitesses obtenues sur nanofil, on cherche a déterminer les vitesses
dans une couche épaisse d’or. On réalise pour cela des mesures de temps de vol a différentes

températures.

Echantillons utilisés

Une couche épaisse d’or d'une épaisseur nominale de 400 nm est déposée par évaporation
thermique sur un wafer de verre. Une fine couche de 10nm de chrome est placée sur le verre

afin d’améliorer I’adhérence de I'or.
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Montage expérimentale

Afin de réaliser les mesures de temps de vol dans cette couche d’or, un interférometre de Mi-
chelson est ajouté au montage expérimental. Celui-ci permet notamment d’étre sensible au dé-

placement normal a la surface. Le schéma du nouveau montage est représenté sur la figure|A.3

Laser ]
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FIGURE A.3 — Schéma optique du montage en réflexion expérimental utilisé pour
I’étude des nanofils d’or en fonction de la température.

Résultats des mesures

La variation de réflectivité mesurée typiquement a température ambiante sur la couche d’or
est représentée sur la figure On y observe a 19 ps la coincidence indiquant l'instant de I'ex-

citation de 1’or par une impulsion du faisceau pompe.

Au cours de la premieére nanoseconde suivant l'excitation, trois pics peuvent étre identifiés

a 274, 522 et 776 ps. Ceux-ci sont provoqués par la déformation de la surface due a la propaga-

tion d’une onde longitudinale effectuant des aller-retours dans la couche d’or. Par conséquent,

entre 'instant de la coincidence et celui du troisieme pic, 'onde a réalisé 3 aller-retours et donc

parcouru 6x400nm = 2.4 um d’or. On peut alors calculer la vitesse de cette onde longitudinale
6x400 x 10~°

= = 3170ms L. Al
(776 — 19)1 x 1012 me (A1)

oL,

Cette valeur est similaire a celles trouvées dans la littérature a température ambiante et utilisée

dans cette these dans les chapitres 2| et 3] Néanmoins, il existe une incertitude sur 'épaisseur
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de la couche d’or. Celle-ci peut étre estimée & 5% considérant la technique de synthétisation
employée pour fabriquer cette couche d’or. La vitesse déterminée en prenant en compte cette
incertitude est donc de v; = 3170 + 160ms 1.
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FIGURE A .4 — Variation de réflectivité mesurée par interférométrie sur une couche d’or
mesurée a température ambiante (20 °C) présentant trois pics a 274, 522 et 776 ps

Sur la figure a), les variations de réflectivité mesurées a température ambiante mais égale-
ment de 100 a 400 °C sont représentées. Des agrandissements sont réalisés sur les instants de
la coincidence et des trois pics. On note sur la figure[A.5b) que la coincidence est bien mesu-
rée au méme instant pour chacun de ces signaux. Toutefois, sur les figures ¢), d) ete), on
note que les pics sont détectés avec du retard croissant avec la température qui augmente. Pour
chacun de ces signaux, la vitesse longitudinale est déterminée et les résultats sont présentés sur
la figure a). On observe tout comme sur les nanofils que la vitesse de I’'onde longitudinale

diminue a mesure que la température augmente.

Prise en compte de la dilatation de ’or

Dans le cadre de mesures de temps de vol en fonction de la température, il est important de
s’intéresser a 'impact de la dilatation thermique du matériau. Ainsi, le coefficient de dilatation

thermique linéaire de I'or est de 14.2 x 10~7K~!. Toutefois, cette valeur n’est que représentative
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FIGURE A.5 — a) Variations de réflectivité mesurées par interférométrie sur une couche
d’or mesurée a différentes températures. Zoom sur b) la coincidence c) le premier pic
d) le second pic et e) le troisieme pic. Les signaux sont décallés a I’aide de composantes
continues. Sur les figures b), c), d) et e), les lignes en pointillées passent par les maxi-
mums des pics, mettant en évidence le décallage temporel

de l'intervalle de température allant de 0 a 100 °C. Elle est donc insuffisante pour l'intervalle de

température considéré au cours de cette étude.

Une étude a présenté les résultats de différents métaux dont 1'or [94]. Les auteurs mettent en
avant une expansion quasiment uniforme sur une large gamme de température (entre 293 et

1228 K). Ils proposent alors de décrire I'évolution a I’aide de I'équation

%OL = Ay, (T —293) + Ay, (T —293)* (A.2)
out AL est la variation de longueur, Lj la longueur a 293K, T la température en Kelvin. Ay, et
Ay, sont quant a eux des coefficients déterminés empiriquement. L'indice i indique la technique
employée pour déterminer ces coefficients. En effet, deux méthodes ont été utilisées afin de les
déterminer : la dilamométrie et la diffraction de rayons X. Les valeurs sont données dans le
tableau Les coefficients sont valides sur la gamme de température utilisée pour les déter-

miner.

AL correspondant a la variation de longueur, celle-ci peut étre exprimée sous la forme AL =
L — Lo ou L est la longueur a la température T considérée. L'expression peut donc étre

arrangée afin de pouvoir calculer la longueur L en fonction de la température connaissant la
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Ay, (K) Ay, (K?) Gamme T (K)
Dilatometre (i = 1) 136 x 107° [ 2.74 x 1077 | [273,1100]
Diffraction de rayons X (i = 2) | 1.27 x 107> | 425 x 10~ [273,1325]

TABLE A.1 — Coefficients déterminés expérimentalement par dilamométrie ou par dif-
fraction des rayons X utilisés par la loi pour décrire la dilation de 1’or. Chaque
couple de coefficients est valide sur la gamme de température employé pour les déter-
miner.

longueur initiale et les coefficients. Cette nouvelle équation s’exprime

L = [A;,(T—293) + Ay, (T —293)? + 1] Lo. (A.3)
T T T T T T T T T 408 T T T T T T T T T T
a) b)
3300 i :
406 |
3200 ¢ 2l
= X I —&—Dilatométre (i = 1)
"\n - b 4 )K 1 E —=— Diffractions rayons X (i = 2)
g s £ 44
S X 4"
3000 r
402 ¢
2900 ¢
i i . . ; ' , : " 4000 y ; A ; . i . ; "
] 100 200 300 400 ‘ﬁ' 200 400 600 200 1000
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FIGURE A.6 — a) Evolution de la vitesse mesurée sur la couche d’or par temps de vol. b)
Variation de I'épaisseur de la couche d’or due a la dilation thermique.

En prenant une longueur initiale de Ly = 400nm, la longueur L est calculée pour chaque
couple de constantes (A1, Aj) et les résultats sont représentés sur la figure b). On note
sur cette figure que I'augmentation d’épaisseur due a la dilatation de l'or est faible devant son
épaisseur initiale. Ainsi, pour une couche d’or de 400nm a 20°C, l’épaisseur de celle-ci est
de 406.6nm a 1000 °C. Cela correspond a une variation relative de 1.65%. Elle est donc quasi-
ment 4 fois inférieure a l'incertitude de I'épaisseur de la couche d’or due a sa fabrication. On
peut toutefois s’intéresser a l'influence de cette variation d’épaisseur sur la mesure des vitesses

longitudinales dans la couche d’or. Les valeurs prenant en compte la dilation sont comparées a
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celles en I'absence de cette correction sur la figure[A.7]a). La vitesse calculée a 400 °C en prenant
en compte la dilatation est de 3050 & 152ms~! quand elle est de 3066 + 154m s~ si on la consi-
dere. La variation étant faible, il est possible de la négliger en 1’absence d'une mesure précise

de I'épaisseur de la couche d’or a température ambiante.

D 1
3300 | ) ]
3200 F I |
% r ® @ 1 ¢
£ 3100 } ® { =
s | R 1 G
3000 ) 1 g
% Sans correction 1
200 T T Avec correction T
0 100 200 300 400 0 200 400 600 800 1000
T(°C) t (ps)

FIGURE A.7 — a) Comparaison des variations de la vitesse longitudinale dans 1’or en
fonction de la température avec ou sans prise en compte de la dilatation thermique. b)
Variation de réflectivité mesurée sur la couche d’or a une température de 600 °C

Les résultats expérimentaux présentés dans cette partie sont limités a l'intervalle [20, 400]°C. En
effet, aucun résultat n’ont pu étre obtenu a plus hautes températures. La figure[A.7]b) représente
par exemple le signal obtenu sur la méme couche d’or mais a 600 °C. Sur ce signal, aucun pic ne
sont détectés. Il n’est donc pas possible de calculer la vitesse longitudinale & cette température.
La raison a ce changement n’a pas pu étre clairement identifiée. De nouvelles mesures ont été
réalisées avec un échantillon similaire mais sans la couche de chrome servant de couche d’ah-
dérence. Le méme phénomene a pu étre observé indiquant que le changement observé n’est pas
lié a un phénomene de diffusion des atomes de chrome dans I’or. La littérature fait état de chan-
gements morphologique de 'or en fonction de la température, notamment de réarrangement
des grains dans le cas d’or polycristallin. Toutefois, cela semble peut probable qu’il s’agisse de
la raison a ce changement important des propriétés optiques et/ou élastiques. Cela est du a une

modification morphologique non-identifiée de la couche d’or.
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Modele théorique

Constantes élastiques et vitesses acoustiques

Différentes études se sont intéressées a 1’évolution des propritétés élastiques de 1’or en fonc-
tion de la température. Ces études ont notamment cherché a déterminer expérimentalement les
constantes élastiques du tenseur des rigidités de 1'or a 'aide de mesure de temps de vol. En
effet, dans le cas d’or monocristallin, celui-ci présente une structure cubique face centrée. Une
telle structure peut étre caractérisée a 1’aide de trois composantes c11, c12 et cy4 et peuvent étre

obtenues a partir des vitesses et de la masse volumique p du matériau selon les expressions

2
c11 = P(OLgg) (A4)
et
2
ca = p(015) (A.5)
ot vy etovr — sontles vitesses des ondes longitudinales et transverses respectivement selon

[100] [100]
’axe [100] du cristal. La composante 15 s’exprime quant a elle

‘12 = P(UL[HO] )2 — 11 — 2044 (A.6)

ol ULy €St la vitesse des ondes longitudinales selon 1’axe [110] du cristal.

Modeles d’homogénéisation

S.M.Collard et R.B.MecLellan ont regroupé les résultats de différentes études [95]. Utili-
sant les modeles d’homogénéisation de Voigt et de Reuss, ils proposent de définir les modules
d"Young E et de cisaillement G de 1’or polycristallin & partir des constantes élastiques de 1'or

monocristallin. Le modele de Reuss donne ainsi les expressions

Er = 5cas (e —c12)(e11+c12) (A7)
C%l+C11C1272C%2+3C44C11+C44C12/
5 —
Gr = caa(c11—C1) (A.8)

dcgg+.(en1—cn2)
quant au modele de Voigt, il conduit aux expressions

_ (cr1—c12+3cqq) (c114+2¢12)
EV - 2c11+3c12+Cyq 4 (Ag)

Gy = cu—fptduy (A.10)
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Loi polynomiale

Enfin, ils proposent de décrire a I’aide d"une loi polynomiale du quatrieme ordre 1'évolution

des constantes élastiques de 1’or en fonction de la température. Celle-ci s’exprime
(E,G) = a+ BT +T> 46T +€T* (A.11)

ot la température T est exprimée en Kelvin. Les coefficients «, B, y et § sont déterminés en réali-
sant une régression polynomial des données expérimentales. Attention toutefois les coefficients
fournis dans [95] présentent vraisemblablement une erreur de signe. Par conséquent, les coeffi-
cients utilisés sont ceux fournis dans la thése de S.M. Collard [96]]. Ceux-ci sont donnés dans la

tableau

« (GPa) B (GPa/K") 5 (GPa/K?) v (GPa/K5) e (GPa/K*)
E | 08486 | —2.6726 x 1074 | —0.6579 x 10~7 | 1.8372 x 10710 | —1.3490 x 10~ 13
G| 02853 | —05019 x 10% | —1.0286 x 1077 | 1.3848 x 1010 | —0.7448 x 10~ 13

TABLE A.2 — Coefficients utilisés par la loi polynomiale décrivant I’évolution des
modules d"Young E et de cisaillement G obtenus par régressions polynomiales des don-
nées expérimentales

Vitesses dans l'or

Le coefficient de Poisson v peut a son tour étre calculé & partir des modules d"Young et de
cisaillement selon 1’expression

v = % -1 (A12)
ot I'indice i correspond a V ou R selon que I'on utilise les modules obtenus par le modeéle de
Voigt ou de Reuss. Connaissant dans le cadre de chacun des deux modeles, le module d"Young
et le coefficient de Poisson, les vitesses longitudinales et transverses peuvent étre déterminées
a l'aide des expressions

E(1—

or = \/ 3 (A.14)
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ot1 p est la masse volumique du matériau qui prend la valeur 19300 kg m 2 dans le cas de l'or.

Les évolutions de ces deux vitesses ainsi que la moyenne arithmétique sont repésentées entre 0
et 1000 °C sur les figure[A.8|a) et b) respectivement.

1300
3300
1200
3200
&= Sy i
o T 1100
g 3100 8
= £ 1000
3000 — —_—
—6— Modele de Voigt 900 b [—©— Modéle de Voigt
2900 | —— Modeéle de Reuss =— Modéle de Reuss
—x— Moyenne i 800 b |—se— Moyenne !
0 200 400 600 300 1000 0 200 400 600 800 1000
T(°C) T(°C)

FIGURE A.8 — Evolution de vitesses a) transverses et b) longitudinales dans 1’or en fonc-
tion de la température déterminée a l'aide des modeéles d’homogénéisation de Voigt et
de Reuss a partir des constantes élastiques de I’or monocristallin.

On observe sur les figures a) et b) que les vitesses décroissent a mesure que la température
augmente. Cette tendance se retrouve pour les deux modeles d’homogénéisation. Toutefois, les
valeurs obtenues a l'aide du modele de Voigt sont supérieures a celles données par le modele
de Reuss, d’environ 200ms~! dans le cas de la vitesse transerve et de 100ms~! pour la vitesse
longitudinale. Entre 0 et 1000 °C, la vitesse transverse décroit d’environ 25% tandis que la vi-

tesse longitudinale diminue d’environ 12%.

Comparaison des résultats

Les vitesses déterminées sur un nanofil d’or a I'aide de la méthode inverse du chapitre [
sont comparées sur les figures a celles obtenues par mesure de temps de vol sur la couche
d’or ainsi que celles prédites par la loi polynomial de Collard et MacLellan.

Sur la figure a), on observe que les vitesses des ondes longitudinales déterminées sur le
nanofil ou sur la couche d’or sont inférieures a celles données par les modeles. Toutefois, les
valeurs données par les modéles sont comprises dans I'intervalle du a I'incertitude sur le rayon

du nanofil ou sur I'épaisseur de la couche d’or. Dans le cas de la vitesse des ondes transverses,
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FIGURE A.9 — Comparaison des vitesses a) longitudinales et b) transverses obtenues
expérimentalement sur la couche d’or et sur un nanofil et théorique

figure[A.9)b), les valeurs déterminées en s'intéressant aux fréquences des modes de respiration
d’un nanofil sont supérieures a celles prédites par les modeles. L'incertitude sur le rayon du
nanofil ne compense pas cette différence. Il est nécessaire de rappeler que les fréquences des

modes de respiration sont moins sensibles a la vitesse transverse qu’a la vitesse longitudinale.

Instabilité de Savart-Plateau-Rayleigh

Lors des expériences réalisées & hautes températures, a partir de 600 °C soit encore loin de la
température de fusion de l’or, il a pu étre observé que les nanofils d’or se disloquent pour former
des particules quasi-sphériques. Il a été considéré d’utiliser cette instabilité, nommée instabilité
de Savart-Plateau-Rayleigh (ou SPR), afin d’obtenir des chaines de nanospheres régulierement
espacées. Toutefois, devant la difficulté a maitriser 'instabilité, par manque de temps, ce travail

n’a pas été poursuivi.

A la fin du 19ieme siecle, les physiciens frangais Félix Savart et belge Joseph Plateau observe la
dislocation d"une colonne de liquide en gouttes sous 'effet de perturbation. Joseph Plateau cal-
cule qu'une colonne de liguide de rayon r devient instable si elle est exposée a une perturbation
de rayon si la longueur d’onde A de cette derniere excede la circonférence de la colonne. Elle
se brise alors en une suite de gouttes tout en respectant le principe de conservation du volume

dans le but de réduire son énergie totale. Ce travail sera par la suite continué par Lord Raylegh.
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FIGURE A.10 - a) Nanofil présentant une variation d’épaisseur a ces extrémités. b) Na-
nofil présentant des variations sur la longueur. c) Nanofil encore intact & c6té d’'un nano-
fil scindé. d) Nanofils brisés en nanobatonets e) Nanofil brisé en nanospheres. f) Zoom
sur deux nanospheres obtenues a 1'aide d’instabilité SPR sur un nanofil.

Par la suite, un travail similaire a été réalisé pour un cylindre solide en s’intéressant au transport
de masse par diffusion atomique de surface [97]. Nichols et Mullins ont ainsi mis en évidence la
possibilité pour un cylindre solide de se disloquer en une chaine de spheres. Ce phénomeéne ne
s’observe toutefois pas a 1’échelle macroscopique a cause de limitations dues a I'énergie ciné-
tique recquise. Cette instabilité peut néanmoins étre observée a I’échelle nanométrique sur des
nanofils. La théorie développée par Nichols et Mullins se base sur une perturbation sinusoidale

impliquant une variation du rayon R d’un nanofil
R = Ry + &,sin(27r/A) (A.15)

ol Ry est le rayon initial du fil et J, et A sont respectivement ’amplitude et la longueur d’onde
de la perturbation. Si cette derniére grandeure est supérieure a la circonférence du fil, alors
celui-ci devient instable morphologiquement. La longueur d’onde A, pour laquelle on trouve
le maximum de perturbation peut étre calculée A, = 8.89Ry. Cette grandeur est celle que I'on

attend entre deux spheres successives.

Les images prises au MEB et introduites sur la figure [A.10] présentent les différentes étapes de
transformations que subit le nanofil. Comme le montre les images a) et b), on peut tout d’abord

observer une fluctuation du diametre du fil le long de son axe. Celui-ci va ensuite se briser en
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batonnets, figures c) et d). S'il est petit, le batdnnet va se sphériser pour donner forme a
une nanosphere. S'il est plus grand, une étape intermédiaire d’ovalisation peut également étre
observé. Enfin, il est possible d’obtenir des chaines de nanosphéres, images e) et f). Ce proces-
sus est tout de fois lent. [98] indique que pour des nanofils d’or de 50 nm de diametre chauffés
a 500 °C, les variations de diametre peuvent étre observées au bout de soixante minutes mais
qu’il est nécessaire pres de quatre heures pour obtenir des chaines de nanospheres. La théorie
de Nichols et Mullins prédit en effet que le temps nécessaire pour la dislocation est proportion-
nel & R§. Augmenter la température permet d’augmenter la vitesse du processus mais le point
de fusion du matériau composant le nanofil limite I’augmentation possible. La présence d'im-
pureté a la surface ou le contact avec le substrat peuvent également emplifier ou annuler cette
insabilité. Des résultats similaires ont été obtenus dans le vide que dans un environnement sous

diazote.

EDS

La figure b), une image prise au MEB d’un échantillon chauffé a 900 °C, mets en évi-
dence la présence d’une trace entre les nanospheres. On note également que la nanoparticule
suivante selon la chaine a été retirée et qu’elle laisse une empreinte sur le silicium dont la forme
tends vers le triangle. Il semble donc que l'instabilité puisse conduire a des zones de contact
entre particule et substrat difficile & considérer dans le cadre de l'utilisation de ces particules
comme sources acoustiques. Une analyse élémentaire par spectroscopie de rayons X a disper-

sion d’énergie est toutefois réalisée afin d’étudier cette trace.

Spectroscopie de rayons X a dispersion d’énergie

La Spectroscopie de rayons X a dispersion d’énergie permet de réaliser une analyse élémen-
taire d’un échantillon en mesurant les rayons X qu’il émet. Ce dernier est auparavant excité a
l'aide d"un rayon de particules chargées. Dans notre cas, le faisceau utilisé est le faisceau d’élec-
trons du MEB de I'INSP en salle blanche. Un capteur de rayons X permet de mesurer 1'énergie

des photons émis par 1’échantillon.

Lorsqu’un faisceau de particules chargées est focalisé sur un échantillon au repos, un électron
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FIGURE A.11 - a) Spectre d’énergie mesuré sur le substrat de silicium loin de toutes
les particules d’or. b) Image obtenue au MEB d’une nanoparticule issue d’une chaine.
On observe la présence d'une trace a I'endroit ot se situait initialement le nanofil. La
nanosphere suivant dans la chaine a été décrochée laissant apparaitre une empreinte
triangulaire sur le substrat.

a I’état fondamental peut étre excité voir étre éjecté laissant un trou. Un électron d’un niveau
dénergie supérieur peut alors se combiner avec se trou en relachant sous la forme d’un photon
X la différence dénergie entre 1’électron et le trou. L'énergie du photon est donc équivalente a la
différence d’énergie entre deux bandes de I’atome excité. Chaque élément présentant une struc-

ture unique, en mesurant 1’énergie du photon X il est possible d’identifier I'atome.

Marque sur le substrat

La figure[A.T1]a) présente le spectre obtenu sur le substrat de silicium loin de la chaine de
spheres. Celui-ci présente un important pic large a 1.75keV. Ce pic correspond au pic principal
du silicium. De petits pics peuvent également étre identifiés a 0.28 et 0.56 keV et associés res-

pectivement au carbone et a ’oxygene.

Sur la figure a), le spectre obtenu sur la marque laissée entre deux particules est intro-
duit et comparé a celui des chaines de nanospheres. On retrouve sur ce second spectre les pics

a 0.28 et 1.75keV avec les mémes largeur et intensité que sur le premier spectre. Toutefois, le
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FIGURE A.12 - a) Spectres d’énergie mesurés sur le substrat de silicium au niveau de
la trace observé entre deux nanoparticules d’or et loin de toute structure. c) Spectre
d’énergie mesuré sur une nanoparticule d’or.

pic correspondant a 1’oxygene a 0.56 keV présente une intensité plus importante. L’échantillon
étant chauffé sous atmosphere d’argon et l'augmentation d’oxygene étant localisé a I'emplace-
ment initial du nanofil, il est peu probable qu’il s’agisse d"une oxydation du substrat de silicium
due a l'augmentation de température. Ce surplus d’oxygene est probablement du a la solution
contenant les nanofils. En déposant les nanofils sur le substrat et en laissant sécher 1’échantillon,
un dépot s’est formé sous le nanofil. Ce type de dépot pourrait avoir une influence sur le contact
entre le nanofil et son substrat et nécessiterait une étude plus poussée avant d’utiliser des na-

nofils comme source acoustique.

Capture d’Argon

Une mesure supplémentaire est réalisée sur une particule d’or et le spectre obtenu est re-
présenté sur la figure[A.12]b). Du fait de la longueur de pénétration du faisceau d’électron dans
I'or, méme lorsque le faisceau d’életron est focalisé sur une nanoparticule, on peut observer
sur le spectre le pic a 1.75eV du au silicium. Un second pic d’intensité importante est visible
a2.13keV et correspond a 'or. Ce pic correspond en fait a deux pics superposés comme le mets
en évidence le tableau recensant les énergies des photons pour les différentes transitions
pour les différents éléments. On retrouve aussi a 0.28 eV le pic correspondant au carbone ainsi
que celui a 0.56 eV du a 'oxygene. Enfin, deux pics sont identifiables a 2.97 et 3.13eV. Comme

le montre le tableau[A 3} ces pics pourraient étre associés soit a 'argent soit a I’argon. Les nano-
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fils étudiés sont censées étre composés uniquement d’or. La présence d’argent constituerai donc
une pollution de I’échantillon. La présence d’argon signifierai quant a lui que ce gaz, présent
dans le four au moment de la dislocation du fil, est pu étre piégé dans 'or lors de la transfor-

mation morphologique.

6 | Carbon

8 | Oxygen

14 | Silicon

18 | Argon
47 | Silver

79 Gold 77.982 | 9.713

TABLE A.3 - Energies des photons-x émis pour différents atomes

Conclusion sur l'instabilité SPR

La motivation initial quand a 'étude de l'instabilité de Savart-Plateau-Rayleigh était la pos-
sible utilisation des nanospheéres obtenues comme sources acoustiques nanométrique. L’avan-
tage de ce processus de fabrication par rapport a I'achat ou la synthétisation de nanospheres
par d’autres processus résidait dans 1’obtention d’une chaine. Si I'on considere chaque spheére
comme une source possible, la structure obtenue présente une géométrie similaire a celles de
capteurs multi-éléments. Ces derniers présentent en effet n (généralement 16, 32 ou encore 64
afin de profiter au maximum des possibilités offertes par I'électronique utilisé) cristaux piézo-
électriques pouvant chacun d’entre eux étre utilisé comme source et/ou récepteurs et sont cou-
ramment utilisés dans le cadre d’études d’évaluation et de controle non-destructifs. # mesures
sont réalisées. Pour chacune d’entre elle, un cristal est utilisé pour générer des ondes acous-
tiques dans la structure étudiée et 'ensemble des cristaux sont utilisés pour mesurer le champ
acoustique. Un possible défaut réflechira les ondes acoustiques et le champ réfléchis pourra
alors étre capter par une partie ou 'ensemble des cristaux. Il pourra alors étre caractérisé et
localisé en étudiant notamment la différence de temps de vol et le retard avec lequel le champ

réfléchis est capté par les différents cristaux.

Cette possible utilisation des chaine de nanospheéres obtenues a 1’aide de l'instabilité a été
abandonnée pour différentes raisons. Tout d’abord, les nanofils utilisés présentant un rayon

important, le temps requis pour obtenir la chaine de sphere est important. Ce temps est d’autant
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plus long sil'on souhaite obtenir des spheres et non des particules "sphéroides". Le contact entre
les particules et le substrat est également une source d’interrogations. Enfin, la capture d’Argon
par I'Or pourrait signifier la présence d’une structuration interne de la sphére ou simplement

d’impureté ce qui diminuerait le facteur de qualité des modes de vibrations des spheres.



Annexe B

Propriétés mécaniques

p (kg/m3) | E (GPa) v cp x103 (ms™1) | cr x10% (ms™1) | Zg x106 (kg/m?s?)
Au 19300 78 0.43 3.39 1.19 65.5
Sif100] 2300 130 0.28 8.50 4.70 19.5
Cr 7100 265 0.21 6.48 3.93 46.0
Ag 10500 84 0.37 3.78 1.72 39.5
Bi 9780 32 0.33 2.20 1.11 21.6
Cu 8700 110 0.35 450 2.16 39.2
Al 2700 71 0.31 6.04 3.17 16.3
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Annexe C

Propriétés optiques

Indice de réfraction, coefficient d’absorption et longueur de pé-

nétration
Matériau Symbole n=n+kj a (m~T) Jp (nm)
Aluminium [99] Al 2.77 + 8.36j 131e8 7.62
Argent [100] Ag 0.088 + 5.25j 825e8 12.12
Or [101] Au 0.10 + 5.22j 8.21 x 108 12.19
Silicium [102] Si 3.67+5.27 x 107%j | 827 x 10* | 12.09 x 10°

TABLE C.1 — Indice de réfraction, coefficient d’absorption et longueur de pénétration a
A = 800nm

Matériau Symbole n=n+kj a(m) | J, (nm)
Aluminium [99] Al 0.49 + 4.83j 152e8 6.58
Argent [100] Ag 0.064 + 1.76; 552¢7 18.12
Or [101] Au 1.67 +1.97) 6.20 x 107 | 16.13
Silicium [102] Si 5.62+3.27 x 1072j | 1.03 x 107 | 97.56

TABLE C.2 — Indice de réfraction, coefficient d’absorption et longueur de pénétration a
A = 400nm
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ANNEXE C. PROPRIETES OPTIQUES

Coefficient de Réflexion

Au Si Cr
Au 0 —0.54 | —0.17
Si | 0.54 0 0.40
Cr | 0.17 | —0.40 0

Coefficient de Transmission

Au Si Cr
Au 1 0.46 | 0.82
Si| 1.54 1 1.40
Cr | 117 | 0.60 1
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Résumé

Le développement de nouvelles techniques d’imagerie acoustique présentant une résolution
nanométrique nécessite la mise en place de nouvelles stratégies pour la génération et la dé-
tection d’ondes. L'une des alternatives possibles, et le sujet central des travaux présentés, est
l'utilisation de nanoparticules et nanostructures. Dans un premier temps, une technique d’éva-
luation des propriétés élastiques d"un nanofil unique est présentée. Elle est notamment utilisée
pour suivre les propriétés de nanofils composés d’alliage Or-Argent pour différentes compo-
sitions. On s’intéresse ensuite a la réponse vibrationnelle d'une structure basée sur un disque
d’or d’épaisseur nanométrique posé sur un cone de silicium. Le processus de fabrication per-
mettant de moduler le contact entre le disque et son support, I'influence du substrat sur les
modes du disque est étudié. L’émission d’ondes acoustiques par le disque dans le cone de sili-
cium est également mise en évidence. Enfin, on s’intéresse a la propagation acoustique au sein
de sondes AFM. La possibilité d'utiliser de telles structures pour le développement d'une tech-
nique de microscopie acoustique est mise en évidence au travers de I'étude des champs réfléchi

et transmi lorsqu’une pointe est en contact avec un échantillon.

Mots clefs : Acoustique picoseconde, nanoparticules, Techniques Pompe-sonde, Elements finis,

nanodisques, sondes AFM, Generation acoustique

Summary

In order to develop new acoustic imaging techniques with a nanometric resolution new ways
to generate and detect acoustic waves have to be investigated. One promising strategy is to use
nanoparticles. This is the subject of the work carry out during this PhD. Firstly, a new method
allowing to perform the complete elastic evaluation of a single metallic nanowire is introduced.
This technique is used for instance to monitor the elastic properties of nanowires made of Silver-
Gold alloy with differents proportions. The vibrationnal response of a nano-structure composed
of a gold disk exhibiting a nanometric thickness and supported by a silicon micro-cone is then
investigated. The fabrication process allowing to obtain structures with different contact area
between the disk and its support, the impact of the silicon substrat on the vibration mode of the
disk is studied. Acoustic emission with a frequency that can be monitored by a careful design of
the structure is also highlighted. Finally, the acoustic propagation in a AFM probe is examined.
Investigation of the reflected and transmitted waves when a probe is in contact with a sample

show are performed and pave the way to the development of acoustic microscopy.

Keywords : Picosecond acoustic, nanoparticles, Pump-Probe technique, Finite Element Method,
Nanodisk, AFM Probe, Acoustic Generation
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