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Introduction générale

En physique des solides, la distribution ordonnée des atomes dans un cristal forme un
potentiel périodique qui affecte le déeplacement des electrons dans le cristal. Ces derniers
peuvent étres traités comme des ondes qui se propagent dans ce potentiel périodique dans des
intervalles d’énergie bien déterminés comme dans le cas d'un cristal semi-conducteur. Pour ce
dernier, les intervalles des énergies électroniques sont seéparés en deux bandes : bande de
valence et bande de conduction. Entre ces deux bandes il existe une bande interdite ou ‘gap’
qui représente l'intervalle des énergies inaccessibles aux électrons. Par analogie avec les semi-
conducteurs, le concept de bande interdite a été transposé aux photons et aux ondes
électromagnétiques. Dans ce cas, on parle du cristal photonique qui se définit comme un
arrangement peériodique de matériaux diélectriques avec des constantes diélectriques
différentes suivant une (1D), deux (2D) ou trois (3D) dimensions. L'existence et la largeur des
bandes interdites photoniques sont liées au contraste d'indice de réfraction entre les

constituants mais également aux propriétés géométriques du cristal photonique.

De la méme maniére, le concept de bande interdite a été introduit aux ondes
élastiques/acoustiques. Le cristal phononique est I'analogue mécanique des cristaux
photoniques pour les ondes électromagnétiques et des semi-conducteurs pour les fonctions
d'ondes électroniques. Il présente une modulation périodique des propriétés élastiques (masse
volumique et constantes élastiques) a une (1D), deux (2D) ou trois (3D) dimensions. Ces
structures peuvent présenter des bandes interdites phononiques pour lesquelles le cristal se
comporte comme un miroir vis a vis des ondes élastiques. En générale, I'existence de bandes
interdites dans les milieux périodiques est attribuée a I'effet de la diffraction de Bragg ou les
phénomeénes de la diffusion et d'interférence des ondes dans le milieu périodique représentent
des propriétés essentielles. La fréquence et la largeur de ces bandes dépendent des propriétés
physiques et géométriques du cristal telles que le contraste d'impédances acoustiques, la
symétrie du cristal, la forme des inclusions, le facteur de remplissage... Ces bandes interdites
peuvent étres partielles si elles dépendent de la direction de propagation des ondes, ou

absolues si elles existent quel que soit la direction de propagation de I’onde incidente.

Les cristaux phononiques représentent une nouvelle classe de matériaux fabriqués qui
permettent la manipulation systématique des ondes élastiques. Ils ouvrent la voie a des

phénomeénes physiques nouveaux comme la réfraction négative des ondes élastiques ou la



super-focalisation. Les applications des cristaux phononiques sont variées qui touchent, selon
la fréquence de fonctionnement, le domaine sismique, sonore (10%-10* Hz), ultrasonique,
hypersonique et jusqu’au transport de la chaleur (10* Hz). En raison de la faisabilité
expérimentale et des applications possibles dans les domaines de réduction des nuisances
sonores et de l'atténuation des ondes sismiques, les premieres observations expérimentales
sont souvent réalisées dans les fréquences soniques et ultrasoniques qui présentent des
périodicités macroscopiques. Les progres technologiques récents ont permis la fabrication de
matériaux périodiques a I'échelle submicrométrique, déplacant ainsi I'étude des propriétés
phononiques vers la gamme hypersonique (gigahertz, GHz) et méme sous-terahertz (THz).
Dans ces domaines, de nouvelles applications sont envisageables telles que le contrdle de la
chaleur et le développement des dispositifs acousto-optiques.

Deux types de matériaux ont été exploités pour la réalisation des cristaux
hypersoniques : il s'agit des matériaux inorganiques (les semi-conducteurs) et organiques (les
polyméres). Les matériaux inorganiques sont caractérisés par de forts contrastes d’impédance
acoustique et d’indice de réfraction, mais nécessitent des techniques de fabrication couteuses.
Pour les matériaux organiques, le contraste d'impédance acoustique et d'indice de réfraction
est faible par rapport a 1’air. Cependant, ils présentent des avantages tels qu’une flexibilité
mécanique, une transparence pour la lumiére et un cout relativement faible de fabrication. La
combinaison de ces deux matériaux, organique et inorganique, offre la possibilité de
rassembler les propriétés physiques des deux types de matériaux dans la méme structure,
permettant ainsi d’¢largir la gamme d’impédance acoustique. Par ailleurs, la détermination
des propriétés physiques des matériaux nanostructurés de dimension submicronique est une
condition nécessaire pour accéder aux concepts fondamentaux de nouvelles applications liées
a cette gamme de fréquences. Ce travail de thése représente une contribution a 1’étude de la
propagation des ondes élastiques dans des cristaux hypersoniques a base de matériaux
hybrides. Ce travail s'appuie sur une collaboration avec d'autres équipes de recherche pour la
fabrication des échantillons (USA et Kazakhstan) et pour la caractérisation expérimentale par
diffusion Brillouin de la lumiére (Allemagne et Espagne). A I’aide de la simulation numérique
par la méthode des éléments finis, nous avons étudié les propriétés phononiques (courbes de
dispersion et champ de déplacement) de ces cristaux hypersoniques. Nous présentons ainsi
notre contribution a la détermination des propriétés physiques des constituants a travers la
comparaison entre le calcul numérique et la mesure expérimentale des spectres de diffusion

Brillouin.
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Ce rapport de thése est organisé en cing chapitres.

Le chapitre 1 présente une bréve introduction aux cristaux phononiques, a savoir
I’historique du domaine et les applications usuelles. Puis nous présenterons les travaux
réalisés sur les cristaux hypersoniques a base de matériaux organiques/inorganiques. Enfin,
nous terminerons le chapitre par quelques notions sur 1’¢lasticit¢ et les méthodes de

simulation de la propagation des ondes élastiques dans les milieux périodiques.

Dans le chapitre 2, nous présentons I’étude de la propagation des ondes élastiques dans
un cristal phononique a ondes de surface formé par lI'arrangement périodique unidimensionnel
des nano-stries d'époxy (époxy-POSS) déposés sur un substrat de verre. Le premier objectif
de ce chapitre est d'identifier par le calcul numérique les différents modes de vibration
obtenus dans les deux cas de propagation, a savoir parallele et perpendiculaire aux nano-stries
d'époxy. Nous étudions ensuite I'effet des parametres géométriques sur les courbes de
dispersion ainsi que le cas ou l'espace entre les stries est rempli avec un polymeére liquide
(Cargille). Le second objectif porte sur une comparaison directe des calculs numériques avec
les mesures expérimentales. Pour cela, nous avons développé un modeéle simplifié pour
modéliser le phénomene de diffusion Brillouin de la lumiére. Grace a cette comparaison, nous
avons pu caractériser de fagon détaillée les propriétés élastiques et photo-élastiques des nano-
stries a base des polymeres. Nous avons €galement mis en évidence I’effet de vieillissement

des nano-stries sur les propriétés phononiques du cristal phononique.

Le chapitre 3 a pour objectif de déterminer les propriétés élastiques, photo-€élastiques
et optiques d’un super-réseau (SR) hybride a base de PMMA et BaTiOj (titanate de baryum),
réalisé par la technique de spin-coating. La détermination de ces propriétés est obtenue a
travers la comparaison entre les calculs numériques et les mesures expérimentales des courbes
de dispersion phononiques, des courbes de transmission optiques et des spectres de diffusion
Brillouin de la lumiere. Nous avons également déterminé la nature des modes observés ainsi
que l'effet de l'infiltration du polymére PMMA dans la couche de BaTiOg3 sur les propriétés

élastiques et optiques du SR.

Dans le chapitre 4, nous nous sommes intéressés a I'étude de la propagation des ondes
élastiques dans un cristal phononique a deux dimensions a base de matériaux hybrides. Cette
structure est réalisée pour la premiére fois par la technique de polymérisation a deux photons
(2PP). 11 s’agit d'inclusions cylindriques de sections carrées arrangées suivant un réseau carré

dans un film suffisamment épais de Propoxyde de Zirconium (ZPO). Le film de ZPO est

11



déposé sur un substrat semi-infini de verre. L'objectif de cette étude est la caractérisation des
propriétés élastiques et photo-élastiques du matériau nano-structuré. En particulier, nous
avons analysé la nature vibratoire des modes observés par spectroscopie Brillouin dans le cas
de deux échantillons. Le premier est constitué d’inclusions dair et dans le deuxieme, les
inclusions sont remplies par un polymere liquide (Cargille). Nous avons également étudié
I'effet de la symétrie du réseau, de la forme de la section des inclusions et de leurs propriétés
élastiques sur la vitesse effective du cristal phononique.

Le modéle que nous avons utilisé dans les chapitres précédents pour le calcul des
spectres de diffusion n’est valable que dans le cas des matériaux a indice de réfraction faible
(proches de celui de I’air). Dans le chapitre 5 nous avons présenté une méthode numérique qui
permet le calcul des spectres de diffusion Brillouin de la lumiere (BLS) quelle que soit la
valeur de I’indice de réfraction du matériau considéré. Nous avons appliqué cette méthode sur
une membrane de silicium. Nous avons analysé et discuté les spectres BLS obtenus a partir de
trois polarisations. Les résultats du calcul numérique ont montré un bon accord avec les

mesures expérimentales.
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Chapitre 1 : Introduction aux cristaux
phononiques : Historique, Applications et

Méthodes de calcul
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1.1 Cristaux phononiques : Etat de I'art
1.1.1 Historique

La propagation des ondes dans un milieu périodique présente des similarités quel que
soit le domaine de la physique concernée. La physique des semi-conducteurs est en effet
basée sur les interactions entre 1’onde représentant la densité de probabilité de présence d’un
électron et le potentiel périodique induit par le réseau cristallin. Cet électron ne peut exister
que dans des niveaux d’énergies bien déterminés séparés par des bandes interdites, qui
proviennent de la diffraction des ondes par la structure périodique et des phénomeénes
d’interférences destructives résultants. De la méme fagon, un matériau composite dont
I’indice de réfraction varie périodiquement dans les différentes directions de 1’espace peut
présenter des bandes interdites pour les ondes électromagnétiques. Ces matériaux portent le

nom de cristaux photoniques [1,2].

Par analogie avec les semi-conducteurs et les cristaux photoniques, des bandes
interdites peuvent exister aussi pour les ondes élastiques/acoustiques. Les cristaux
phononiques deviennent les analogues acoustiques des cristaux photoniques. Cependant, il
existe des différences importantes entre les ondes électromagnétiques et les ondes
acoustiques. Les ondes acoustiques ne peuvent pas se propager dans le vide, tandis que les
ondes ¢lectromagnétiques peuvent s’y propager. En outre, une onde acoustique dans un solide
cristallin peut avoir jusqu'a trois polarisations indépendantes (deux transverses et une

longitudinale) alors que 1’onde électromagnétique ne peut avoir que deux polarisations.

Les cristaux phononiques sont des matériaux artificiels présentant des variations
périodiques de leurs propriétés acoustiques (densité volumique et constantes élastiques) selon
une (1D), deux (2D) ou trois (3D) dimensions. La caractéristique principale de ce type de
matériaux est la possibilité de pouvoir interdire la propagation des ondes élastiques (ou
acoustique) dans des gammes de fréquences appelées bandes interdites. Dans un cristal
phononigue, la densité et les constantes élastiques sont des fonctions de la position, alors que
dans le cas d'un cristal photonique le seul parametre qui dépend de la position est l'indice de
réfraction. L'étude de la propagation des ondes élastiques dans les matériaux peériodiques
unidimensionnels appelés les super-réseaux a commenceée dans les années 1956 avec le travail
de Rytov [3]. Cependant, la notion de bande interdite phononique est apparue pour la
premiére fois en 1992 avec les travaux simultanés de Economou et Sigalas [4,5] d'une part et

de Kushwaha et al. [6] d’autre part. Dans leur premiére étude, Sigalas et Economou ont

14



montré, pour la premicre fois, I’existence des bandes interdites pour les ondes élastiques se
propageant dans des systémes périodiques composés de sphéres solides [4] (et éventuellement
liquides) placées périodiquement dans un matériau solide (liquide). Ils ont mis en évidence
I’effet du rapport des vitesses et des densités dans les deux matériaux sur la bande interdite
phononique. En particulier, ils ont montré que pour avoir une bande interdite, la densité
volumique des spheres doit étre supérieure a celle de la matrice, tandis que la vitesse doit étre
plus petite. Le deuxieme travail de ces auteurs [5] ainsi que celui de Kushwaha et al.[6], a été
réalisé sur une structure phononiques a 2D. Il s’agit d’un cristal phononique bidimensionnel
infini constitué de I'arrangement peériodique d'inclusions cylindriques dans une matrice. Dans
le cas de la propagation de l'onde élastique (acoustique) dans la direction perpendiculaire a
I'axe des cylindres, les modes propres de vibration se séparent en deux ensembles de
vibrations indépendantes. Dans le premier ensemble, les modes ont une polarisation mixte,
longitudinale et transverse horizontale, donnant lieu & des vibrations dans le plan
perpendiculaire & l'axe des cylindres. Dans le deuxieme ensemble, les modes ont une
polarisation purement transverse et la vibration associée se fait dans la direction parallele a
I'axe des cylindres. Kushwaha et al. ont mis en évidence la présence d'une bande interdite
dans un cristal phononique bidimensionnel infini constitué des cylindres d'aluminium (resp.
Nikel) insérés dans une matrice de Nikel (resp. Aluminium). Dans leur étude, ils ont tenu
compte uniquement des modes de polarisation purement transverse alors que Sigalas et
Economou ont tenu compte des deux polarisations (mixte et transverse) dans le cas d'un
cristal phononique 2D a base de matériaux solide ou fluide. lls ont montré que dans le cas des
matériaux fluides, la bande interdite est obtenue facilement contrairement au cas solide. Ceci
est due au fait qu'un milieu fluide ne peut supporter que les ondes de polarisation

longitudinale.

La démonstration expérimentale de I'existence des bandes interdites phononiques a été
réalisée pour la premiére fois en 1996 par Martinez-Sala et al. [7] sur la sculpture d'Eusebio
Sempere exposee a Juan March Foundation de Madrid. Cette sculpture consiste en une
distribution périodique de cylindres creux en acier inoxydable d'un diamétre de 2,9 cm selon
un réseau carré, la période de la cellule élémentaire du réseau étant de 10 cm. Les cylindres
sont fixés sur une plaque circulaire de 4 m de diameétre pouvant pivoter autour d'un axe
vertical (figure 1.1a). Les mesures de l'atténuation ont été effectuées pour les ondes sonores
de vecteur d'onde paralléle a la direction [100] (figure 1.1b). Comme le montre la courbe de

I'atténuation sonore obtenue, les auteurs ont attribué le pic observé a 1.67 KHz a une bande
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interdite. Aprés un an, Sigalas et Economou [8] ont étudié théoriquement la propagation des
ondes acoustique dans une structure phononique semblable a cette sculpture. A l'aide de la
méthode des ondes plane (PWE) et de la méthode de la matrice de transfert (TMM), ils ont

montré que le gap observé a partir de la sculpture Madrilene était un gap partiel (figure 1.2).
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Figure 1.1 : (a) Sculpture cinématique d'Eusebio Sempere. (b) Courbe d'atténuation en
fonction de la fréquence de I'onde sonore. Le vecteur d'onde est dans la direction [100]

comme indiqué dans I'encart.
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Figure 1.2 : Courbe de dispersion du cristal phononique 2D infini constitué de cylindres d'acier
inoxydable dans I'air. Le diamétre des cylindres est 2.9 cm et la période du cristal phononique

est de 10 cm.
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1. 1.2 Origine des bandes interdites phononiques

Une bande interdite phononique est définie comme une gamme de frequence dans
laguelle les ondes élastiques ne peuvent traverser le cristal phononique et se reflétent
complétement. Ces bandes interdites sont dues en générale au mécanisme de diffraction de
Bragg : au cours de leur propagation dans le cristal phononique, les ondes élastiques subissent
une réflexion partielle a chaque interface matrice/inclusion. Ainsi, les ondes réfléchies
interférent entre elles, soit de maniére constructive soit de maniére destructive. Si cette
interférence est constructive, toute 1’énergie de 1’onde originale est réfléchie et ’onde ne peut
pas se propager a travers le cristal phononique ce qui implique la présence d'une bande
interdite. Et si cette interférence est destructive, toute 1’énergic de 1’onde incidente est
transmise, on parle dans ce cas de bande passante. Selon la loi de Bragg, une interférence est
constructive si la différence de marche entre les ondes réfléchies sur les inclusions situées sur
deux plans successifs est égale a un multiple entier de la longueur d’onde ¢élastique. Cela veut
dire que la différence de chemin dépend du parameétre de maille du cristal phononique. On
met facilement en évidence qu’une interférence constructive se produit lorsque le paramétre
de maille est comparable a la longueur d’onde (a~ A/2). Ainsi, on peut créer une bande
interdite a n'importe quelle longueur d'onde que nous choisissons en changeant simplement la

taille de la cellule unitaire du cristal phononique.

L'une des applications possibles de ce type de matériaux est l'isolation phonique ou le
cristal phononique peut étre utilisé comme une barriére antibruit. Le son audible est composé
d’ondes acoustiques dont les fréquences sont comprises entre 20 Hz et 20 KHz, ce qui
correspond a des longueurs d'ondes allant de quelques dizaines de centimetres a quelques
meétres. Comme nous I'avons expliqué précédemment, pour que le cristal phononique puisse
bloquer ces ondes, il faut que le paramétre de maille associé soit comparable a la longueur
d'onde du son ce qui rend impossible la mise en ceuvre d'une telle structure phononique. Liu
et al. [9] ont proposé une nouvelle classe de cristaux phononiques capable de présenter des
bandes interdites avec un paramétre de maille deux ordres de grandeur inférieure a la
longueur d'onde du son. Il s'agit d'un matériau composite a trois phases constitué de sphéres
de plomb recouvertes d'une couche de caoutchouc (silicone), d'épaisseur 2,5 mm. Les spheres
ont été empilées selon un arrangement cubique simple de parametre de maille 1,55 cm et
insérées dans une matrice en époxy (figure 1.3a et 1.3b). Comme le montre la figure 1.3c, la
mesure expérimentale et le calcul théorique de I'amplitude du coefficient de transmission a

travers la structure phononique montrent deux gaps (bandes interdites). A I’aide de la
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méthode MST (Multiple Scattering Theory), ils ont montré que la largeur de ces deux gaps ne
dépendait pas du vecteur d’onde, contrairement aux gaps liés au mécanisme de Bragg. En
effet, les gaps créés par cette structure se produisent a la fréquence de résonance des spheres
recouvertes par la couche de silicone. Milton et Willis [10] ont montré qu’un tel cristal
phononique pouvait étre décrit par un modéle de type masse-ressort (spring-mass) dans lequel
la sphére rigide (plomb) représente la masse. Celle-ci est reliée a la matrice d’époxy,
également rigide, par la couche souple de silicone qui joue le réle du ressort. Ainsi, la couche
de silicone assure le mouvement relatif entre la masse et la matrice. Au voisinage de la
fréquence de résonance, le mouvement de la masse est déphasé par rapport a la force
appliquée sur la matrice rigide, entrainant une densité de masse effective négative. Etant
donné que la densité de masse est proportionnelle au vecteur d'onde acoustique, ce dernier
devient imaginaire et par conséquent I'amplitude de I'onde acoustique associée décroit au fur
et a mesure qu'elle pénetre dans le cristal phononique donnant ainsi une bande interdite. Dans
un autre papier, Liu et al. [11] ont montré que dans un tel cristal phononique a trois
composantes, il était possible de controler le mécanisme de formation de la bande interdite a
travers le changement de rigidité du matériau constituant la couche de revétement. Ils ont
montré qu’une bande interdite de type résonance locale était obtenue lorsque le matériau qui

constitue cette couche est souple et de type Bragg lorsque le matériau est rigide.

L'utilisation de la résonance locale dans la création des bandes interdites a ouvert une
nouvelle voie majeure dans la recherche sur les matériaux phononiques. Apres la proposition
initiale du matériau composite a trois phases, de nombreuses autres configurations de
matériaux périodiques a résonance locale ont été proposées. Parmi ces structures, on peut
citer : les matériaux binaires ou le matériau constituant I'inclusion est trés souple [12,13], les
cylindres ou les sphéres creux [14], les anneaux ou les sphéres fendus [15], les poutres ou les

plaques avec des masses suspendues [16-18], les surfaces avec des piliers [19-22]...
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Figure 1.3 : (a) et (b) Sphéres de plomb entourées d’une couche de caoutchouc (rubber) arrangés
selon un réseau cubique dans une matrice d'époxy. (c) Courbe théorique (ligne continue) et
expérimentale (points) représentant I'amplitude du coefficient de transmission. (d) Courbe de

dispersion de la structure phononique supposée infinie.

1.1.3 Applications des cristaux phononiques

La réalisation de cristaux phononiques pour les différents types d'onde élastiques, a
savoir les ondes de volume, les ondes de surface et les ondes de Lamb, a ouvert le champ des
applications réalistes en ingénierie et physique appliquée. La mise en évidence de la notion de
bande interdite a permis le contrdle et la manipulation des ondes autour du confinement ou du
filtrage mais aussi de créer des environnements sans vibration pour des systemes mécaniques
de haute précision [23], les structures antisismiques [24-26] et les systemes d'isolation

acoustique [9].

Les applications telles que la localisation et le guidage des ondes [27-29] sont
communes aux ondes élastiques et optiques. Le confinement (trapping) est réalisé en
introduisant un défaut dans la structure phononique qui peut se concevoir en enlevant ou en
modifiant les propriétés physiques ou géométriques d'une ou de plusieurs inclusions dans le
cristal phononique. Un défaut de la structure peut étre ponctuel ou linéaire, le premier se

19



comporte comme une cavité qui sert a localiser le champ élastique alors que le deuxieme peut
étre utilisé pour guider l'onde acoustique. 11 a ét¢ montré qu’il était possible d’obtenir une
transmission compléte de 1’onde acoustique aussi bien avec les guides d’onde linéaires que
des guides d’onde coudés [30]. Le couplage entre les défauts ponctuels (cavités) et les défauts
linéaires (guides d’onde) permet de produire d'autres applications comme le filtrage sélectif
ou le démultiplexage [31]. Par exemple, la présence d'une cavité sur le c6té du guide d'onde
permet de modifier la bande passante de ce dernier en introduisant un zéro de transmission a
la fréquence propre de la cavité. Nous définissons ainsi un filtre en réjection. Dans le cas ou la
méme cavité est introduite a I'intérieur du guide d'onde, il y aura un effet inverse, c'est-a-dire
que, parmi toutes les fréquences de la bande passante du guide d'onde, la seule fréquence qui
peut étre transmise est celle du mode propre de la cavité [32,33]. Nous définissons ainsi un

filtre sélectif.

Les cristaux phononiques représentent aussi une plateforme innovante pour la
détection de fluides biochimiques. Dans une telle structure, le liquide, qui représente I'analyte,
peut étre déposé dans les inclusions du cristal phononique [34,35]. Il peut également étre
déposé dans les défauts (cavité ou guide d'onde) [36-39]. Ainsi un changement dans la
composition de lI'analyte entraine un changement des propriétés phononique de la structure.
Par exemple, Manzhu et al. [40] ont mis en évidence théoriquement et expérimentalement la
propriété de détection d'un liquide a partir d'un cristal phononique sous forme d'une plaque en
acier percée de trous. En se basant sur le mécanisme de la transmission acoustique
extraordinaire, ces auteurs ont montré que la fréquence du pic de transmission résonnant était
sensible a la vitesse de propagation de 1’onde dans le liquide. Ainsi, la fréquence de ce pic a
pu étre utilisée pour mesurer la vitesse de I’onde puis pour en déduire les propriétés associées
a l'analyte, telles que le rapport molaire d'un des composants du mélange de deux liquides.
Lucklum et al. [41] ont démontré la propriété de détection a partir de la fréquence de
résonance d'une cavité sous forme d'une fente dans un cristal phononique constitué d'une

plaque en acier avec des trous arrangés périodiquement de part et d'autre de la cavité.

En électronique, une diode est un composant électronique bien connu qui permet au
courant électrique de passer dans un seul sens mais pas dans le sens oppose. Ce principe
fondamental, qui a conduit a une révolution dans I'électronique, a été démontré pour la
premiére fois pour les ondes acoustiques par Liang et ses collaborateurs [42,43]. Ces auteurs
ont proposé un modéle de diode acoustique construite a partir d'un cristal phononique a 1D

couplé a un milieu non-linéaire. Le cristal phononique sert de filtre acoustique pour produire
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différentes propriétes de transmission entre I'onde fondamental de fréquence o et la seconde
harmonique de fréquence 2. Le milieu non-linéaire est introduit pour briser le comportement
symétrique du cristal phononique. Ainsi, lI'onde acoustique incidente provenant du c6té du
milieu non-linéaire avec la fréquence o située dans la bande interdite (BI) du cristal
phononique 1D, est partiellement convertie a l'intérieur du milieu non-linéaire en une onde
secondaire de fréquence 2w. Etant donné que o se trouve dans la BI, I'onde correspondante
est réfléchie par le cristal phononique, alors que I'onde secondaire de fréquence 2w, située a
I'extérieur de la BI, peut traverser le cristal phononique. Maintenant si I'onde acoustique
incidente provient du c6té du cristal phononique, elle va étre totalement réfléchir car seule la
fréquence o est présente et le systéme se comporte comme un isolant acoustique. Par
consequent, ce systeme assure une propagation unidirectionnelle et non-réciproque de I'onde.
Li et al. [44], ont proposé un autre modele de diode acoustique a base d'un systéme
complétement linéaire. Ce dernier est constitué d'un cristal phononique a 2D et d’une

structure de diffraction qui joue le role du milieu non-linéaire.

Un autre domaine d’application des cristaux phononiques concerne la collimation et la
réfraction des ondes acoustiques. La collimation des ondes acoustiques a été démontrée dans
un film d'épaisseur fini contenant une fente entourée d'un réseau périodique de rainures.
L'interférence entre les ondes de surface diffusées par les rainures et l'onde acoustique
diffracté par la fente entraine I'émergence d'un faisceau collimaté en champ lointain [45]. Ce
phénomene de collimation a ¢té obtenue également a partir de 1’exploitation des bandes
interdites partielles et des bandes sourdes (deaf bands) d’un cristal phononique, qui imposent
aux ondes acoustiques de se propager dans des directions bien déterminés [46]. La réfraction
et la focalisation des ondes acoustiques ont fait 1’objet de nombreuses études grace a leurs
intéréts potentiels dans les domaines de I'imagerie et le contrdle non destructif. Par analogie
avec les systéemes optiques, il a été démontré que les cristaux phononiques pouvaient aussi
étre utilisés pour construire des dispositifs de réfraction acoustique [47]. Pour réaliser une
lentille convergente, il faut d’une part que le contraste d'impédance entre le cristal phononique
et l'air soit faible et d’autre part que le cristal phononique ait une forme lenticulaire (concave
ou convexe) [47,48]. En plus de la réfraction positive, les cristaux phononiques peuvent aussi
conduire a la réfraction négative. La mise en évidence de cette derniére est basée sur deux
mécanismes. Le premier se produit dans la bande la plus basse et les ondes incidentes et
réfractées restent du méme coté de la normale a l'interface [49,50]. Le cristal phononique se

comporte comme un matériau a main droite (indice de réfraction positif). Le deuxiéme
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mécanisme se produit dans les bandes supérieures [51] grace a l'effet de repliement des
bandes. L'indice de réfraction effectif est négatif et le vecteur d'onde est opposé au flux
d'énergie produisant un effet de réfraction négative semblable aux matériaux dits main

gauche.

Le couplage des ondes acoustiques ou élastiques avec d'autres types d'ondes telles que
les ondes électromagnétiques, offre une de nouvelles applications prometteuses des cristaux
phononiques [52]. Par exemple, un méme cristal peut étre congu pour présenter
simultanément des bandes interdites phononiques et photoniques dans les mémes gammes de
vecteurs d'ondes [53]. Le concept de bande interdite simultanée phononique/photonique a
donné lieu au cristal phoxonique [54] ou optomécanique [55,56]. Ce type de structures peut
étre utilisé pour induire une interaction optomécanique a travers la localisation simultanée des
deux types d’ondes dans une méme cavité [57-59]. Le couplage optomécanique pourrait étre
exploité pour réaliser des capteurs de déplacement hautement sensible, des filtres optiques

accordables [60] ou comme mécanisme de ralentissement de la lumiére [61].

1. 1.4 Cristaux hypersoniques a base de matériaux polymeres

Actuellement, les avancées technologiques ont permis la fabrication de matériaux
périodiques a des tailles inférieures au micron et aux fréquences acoustiques hypersoniques
qui trouvent des applications importantes dans le domaine des télécommunications, du
transport de la chaleur et du couplage optomécanique [62]. Pour ce faire, différents types de
matériaux ont été exploités, comme les semi-conducteurs [63—70] et les polymeres [71]. Les
semi-conducteurs sont caractérisés par leur fort contraste d'impédance acoustique et d’indice
de réfraction. Mais leur manipulation est relativement difficile, car ils nécessitent des
techniques de fabrication couteuses. Les polymeéres présentent un contraste d'impédance
acoustique et d'indice de réfraction faible. Cependant, ils présentent des avantages tels que
leur flexibilité mécanique ou encore leur faible colt de fabrication. Récemment, la
combinaison de ces deux types de matériaux, semi-conducteurs et polymeres, a été proposé
pour réaliser des cristaux hypersoniques hybrides. Dans cette section, nous exposons
différents travaux réalisés sur les cristaux hypersoniques a base de matériaux polymeres ou de

matériaux hybrides.
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1.1.4.1 Cristaux hypersoniques a 1D

Cheng et al. [72], ont présenté I'étude de la propagation des phonons hypersoniques
dans un super-réseau (SR) constitué de couches de PMMA (poly (methylmethacrylate)) et de
PC (poly(carbonate)). Ces auteurs ont montré que pour des périodes trés inférieures a la
longueur d'onde des phonons, le SR se comportait comme un milieu homogene dont les
propriétés mécaniques peuvent étre déterminées expérimentalement. La mesure expérimentale
des spectres BLS (Brillouin Light Scattering), avec différentes polarisations du champ
électrique de la lumiére diffusée, a permis de mettre en évidence I'effet de compactage du PC
et du PMMA a I’échelle nanométrique sur leurs propriétés mécaniques . Il a été montré que la
valeur du module de cisaillement (G = pc2) augmentait avec la diminution de I'épaisseur des
couches du SR, alors que celui de compression (M = pc?) reste constant. L'analyse par la
méthode des éléments finis (FEM) a été utilisée pour calculer les courbes de dispersion
phononiques et fournir une interprétation des modes de propagation observeés. La dépendance
en température de la vitesse de phase des modes observés par BLS a été exploitée pour
identifier la nature des modes de propagation observés et fournir une mesure de la
température de transition vitreuse des deux couches constituant le SR. A I'aide de la technique
acoustique picoseconde, Walker et al. [73] ont pu observer les modes associés au repliement
des branches du cristal hypersonique 1D constitué de cing périodes de PVP
(polyvinylpyrrolidone) et PS (polystyrene) fabriqué par la technique de sping-coating sur un
substrat de Si (Silicium).

Gomopoulos et al. [74] ont réalisé un super-réseau (SR) constitué de I'arrangement
périodique de 40 couches de PMMA et de SiO,-poreux déposées sur un substrat de verre
(Figure 1.4a). La mesure expérimentale par spectroscopie Brillouin (BLS) et le calcul
numérique (FEM) ont été effectués dans les deux directions, paralléle et perpendiculaire aux
couches du SR. Dans la direction parallele, la mesure expérimentale a montré 1’existence d’un
seul pic de diffusion Brillouin dont la fréquence présentait un comportement linéaire vis-a-vis
du vecteur d'onde g du phonon acoustique. Ceci montre que le SR se comporte comme un
milieu homogene dont la vitesse de propagation est déduite de la fréquence du pic observé.
Dans la direction perpendiculaire, ils ont démontreé I'existence d'une bande interdite autour de
la fréquence 15 GHz (indiquée par la région bleue sur la figure 1.4b). La nature des modes
observés a été identifiée a l'aide du calcul numérique. Le champ de déplacement associé aux
modes en dessous (au-dessus) de la bande interdite est concentré dans les couches rigides

(molles) de SiO, (PMMA). Pour les grandes longueurs d'onde, la comparaison de la vitesse de
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propagation des phonons dans les deux directions, paralléle et perpendiculaire aux couches, a
permis de mettre en évidence le caractére isotrope des propriétés élastiques du SR. L'effet de
la porosité de la couche de SiO; a également été étudié. Ceci se traduit par une diminution a la

fois de la fréquence et de la largeur du gap.
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Figure 1.4 : (a) Image SEM du SR constitué de 20 bicouches de PMMA et SiO,. (b) Courbes de
dispersion expérimentale (points) et théorique (lignes) du SR obtenues pour les deux directions
de propagation, parallele (carrés) et perpendiculaire (cercles) aux couches du SR.

En se basant sur cette structure, Schneider et al. [75], ont mis en évidence le caractére
robuste de la largeur du gap aux imperfections associées a la fabrication. La représentation
théorique des courbes de dispersion basée sur les fonctions de Green et des spectres
d’intensité BLS a permis de caractériser les propriétés élastiques et photo-élastiques des
couches du SR. Ces auteurs ont démontré également la possibilité de contréler la position et la
largeur de la bande interdite & travers la rotation du SR autour de la normale aux couches de
ce dernier. Les modes de cavité et de surface ainsi que leurs interactions lors de la variation de
I'épaisseur et de la position de la couche de cavité ont également été caractérisés [76]. Alonso-
Redondo et al. [77] ont proposé un systeme similaire capable d'inhiber la propagation a la fois
des phonons et des photons (UV). Ce systéme est obtenu en remplacant la couche de type
SiO; par du TiO,. Dans cette étude, I'effet des défauts structuraux sur la relation de dispersion
a été étudié. La caractérisation expérimentale et le calcul théorique ont montré que ce systeme
présentait une anisotropie des propriétés mécaniques. Une autre étude réalisée sur le systéme
multicouches a base de TiO; et de PMMA, ou les mesures ont été effectuées a l'aide d’une
technique photo acoustique [78]. Dans cette étude, les longueurs d'onde des phonons sondés

(6 um < A <30 pum) sont beaucoup plus grandes que la période du super-réseau (220 nm). Par
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conséquent, I'étude de la propagation des phonons avec des grandes longueurs d'onde, dans la
direction de la périodicité du SR, n'a pas pu révéler le comportement phononique, & savoir la
présence de la bande interdite. L'étude de la propagation des phonons dans cette région de
longueur d'ondes a permis de déterminer les propriétés mécaniques effectives du SR. En effet,
il a été montré que les modules d'élasticité (module de Young, module de cisaillement et le
module d'onde de compression) du SR tombent entre ceux des deux constituants (PMMA et
TiOy) et ils sont plus proches des modules d'élasticité de PMMA.

D'autre etudes sur les SRs a base des matériaux hybrides ont montré que de telles
structures pourraient également avoir un intérét important dans le domaine de la gestion
thermique [79]. En effet, étant donné que la conductivité thermique des matériaux
diélectriques dépend essentiellement des phonons [80], la présence des bandes interdites peut
réduire la propagation des phonons et donc la conductivité thermique. Cette derniere dépend
également de la diffusion au niveau des interfaces [62]. Ainsi la réalisation des systemes
multicouches a base des matériaux hybrides caractérisés par des propriétés acoustiques tres
différentes permet de produire ainsi un grand écart acoustique au niveau des interfaces, ce qui

conduit & une forte réduction de la conductivité thermique [81,82].

1.1.4.2  Cristaux hypersoniques a 2D

Gorishnyy et al. [83] ont étudié la relation de dispersion d'un cristal phononique a 2D
constitué des trous d'air arrangés suivant un réseau carré dans un film d'époxy déposé sur un
substrat semi-infini de verre (figure 1.5a). Le cristal hypersonique a été fabrique en utilisant la
lithographie interférentielle multifaisceaux. La mesure de la courbe de dispersion a été
réalisée par spectroscopie Brillouin. Afin d'éliminer les effets de la diffraction optique et de
minimiser la diffusion élastique de la lumiére, les échantillons ont été infiltrés avec un liquide
(phénylméthyle de silicone) d'adaptation d'indice de réfraction. La mesure expérimentale a
permis de mettre en évidence le phénomene de repliement des branches et la présence d'une
bande interdite au bord de la premiéere zone de Brillouin (figure 1.5b). A l'aide du calcul
numerique par la méthode des éléments finis, les auteurs ont montré que la bande interdite ne
concernait que les modes de polarisation quasi-longitudinale. Une étude similaire a été
réalisée avec une grande valeur de la période. Dans ce cas, la bande interdite est située en
dessous de la limite de détection BLS et la mesure expérimentale n'a permis d'observer que la

branche située au-dessus du gap [84].
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Figure 1.5 : (a) Image SEM du cristal phononique (vue de dessus). (b) Courbe de dispersion
mesurée dans la direction [10] du cristal phononique avec les trous remplis de phénylméthyle
silicone. La bande grise montre la bande interdite partielle.

Sato et al. [85] ont étudié les propriétés phononiques d'un cristal a 2D constitué d'un
réseau hexagonal de trous cylindriques dans un film d'oxyde d'aluminium anodique (AAO)
infiltrés par différentes types de polymeéres liquides (PDMS, PEG, PVDF melt). Dans cette
structure, les propriétés phononiques telles que la localisation et la propagation anisotrope ont
pu étre obtenues a travers le contrdle du contraste d'impédance et de densité élastique entre la
matrice "AAQ" et le polymeére liquide situé dans les trous. Il a été démontré également que la
courbe de dispersion était sensible a la transition de phase des polymeéres contenus dans les
trous du cristal hypersonique. Dans un autre travail, les mémes auteurs ont démontré, a travers
une mesure compléte de la relation de dispersion, que la structure précédente présentait des
bandes interdites partielles [86].

1.1.4.3 Cristaux hypersoniques a 3D

La majorité des cristaux hypersoniques tridimensionnels (3D) sont de type colloidal et
sont réalisés par la technique d’auto-assemblage. La premiére observation d’une bande
interdite hypersonique a été réalisée sur un cristal colloidal [87] défini par 1’arrangement
périodique selon un réseau cubique a faces centrées de nanoparticules de polystyréne (PS)
déposées sur un substrat de verre (Figure 1.6a). La mesure expérimentale de la relation de
dispersion a été effectuée a l'aide de la technique de spectroscopie Brillouin (BLS) (Figure
1.6b). Afin d'éliminer la diffusion multiple de la lumiére produite entre les nanoparticules, la
structure phononique a été infiltrée par des liquides d’adaptation d’indice de réfraction. Les
courbes de dispersion mesurées pour les échantillons infiltrés avec différents liquides (huile

de silicone, PDMS et glycérol) ont montré que la largeur de la bande interdite dépendait de la
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vitesse du son dans le liquide utilisé pour l'infiltration (Figure 1.6c). L’effet de la taille des
nanoparticules sur la fréquence centrale et la largeur de la bande interdite a été étudié, comme
le montre la figure 1.6d. La fréquence et la largeur de la bande interdite sont inversement

proportionnelles au diamétre des nanoparticules.
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Figure 1.6 : (a) Image par microscopie électronique a diffusion du cristal hypersonique constitué
de sphére PS (vue de dessus). (b) Géométrie de diffusion Brillouin utilisée pour la mesure de la
courbe de dispersion. k;, ks et g représentent respectivement le vecteur d'onde de la lumiere
incidente, diffusée et du phonon. (c) Courbe de dispersion du cristal phononique obtenue dans la
direction I'M. (d) Courbes de dispersion obtenues pour deux échantillons de nanoparticules de

diamétre respectifs 256 nm et 307 nm.

Un travail similaire a été réalisé par Still et al. [88] sur une structure colloidale
constituée de nanoparticules de PS infiltrées par du PDMS liquide. Contrairement aux cas
précédents, la mesure de la courbe de dispersion par spectroscopie Brillouin a permis de
montrer I'existence de deux gaps d'origines différentes (figure 1.7). Le premier, situé a haute
fréquence, est un gap de type Bragg. Il correspond au repliement des branches au bord de la
premiere zone de Brillouin (définie par la zone hachurée en noir sur la figure 1.7). Le
deuxiéme gap est un gap d'hybridation résultant de l'interaction entre les modes propres des
nanoparticules et les branches du milieu effectif. Le gap dit d'hybridation est présent dans la
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structure cristalline et amorphe, alors que le gap de Bragg ne peut exister que dans la structure

cristalline.
(a) (b)
O =300 nm
54 = Ps-hybrid 0 © . ]___
4] e S
3E S|P -
2‘ '/rﬂ':'l':'rg:- i an /r:\
-1 - Y
51 ~ e
5 0 —
= gl o Pso7 uuf,ﬁ L oI5
2] - = \\,ﬂu L o = =1
3] oano®™® | " 0u g i );—3
o] o J7) r—— i Sim2
14 __../'.":a#" o
7 ; S
0

0.000 0.005 0.010 0.015 0.020
g (nm I] DOS (a.u.)

Figure 1.7 : Courbes de dispersion obtenues pour deux échantillons cristallins (points rouges) et
amorphe (points noirs). Les zones hachureées représentent les bandes interdites de Bragg (noir)
et d'hybridation (verte). (b) Courbe de densité d'états (DOS).

Alonso-Redondo et al. [89] ont proposé une nouvelle stratégie pour la réalisation de
cristaux hypersoniques qui présentent des bandes interdites de type hybridation. En effet, ces
auteurs exploitent I'effet de discontinuité des composantes du champ de déplacement aux
interfaces entre les nanoparticules et le milieu constituant la matrice hote. Ainsi, en combinant
le calcul numérique et la mesure expérimentale par spectroscopie Brillouin, Schneider et
al. [90] ont pu caractériser les propriétés élastiques d'un cristal colloidal constitué de
nanoparticules de PS. Dans ce travail, ces auteurs ont mis en évidence l'effet de la forme

sphéroidale des nanoparticules sur leurs propriétés élastiques.
1.2 Théorie d*élasticité et méthodes de calcul
1.2.1 Théorie d"élasticité

1.2.1.1 Tenseurs des contraintes et des déformations

Lorsqu’un matériau est soumis a des forces externes, ces dernieres vont conduire a sa
déformation, entrainant des changements de taille et de forme. Du fait de cette déeformation,
des forces internes sont générées dans le milieu, appelées contraintes, qui tentent de ramener
le systéme a son état d'équilibre. Une contrainte dans un matériau cristallin est une quantité

qui dépend de la direction selon laquelle la force est appliquée. Ainsi, dans un matériau ayant
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une symétrie cristalline quelconque, les contraintes sont définies par un tenseur de rang 2
constitué de neuf composantes :
011 012 013
o =|021 022 0323 (1-1)
031 032 033
ou a;; sont les composantes du tenseur des contraintes. Le premier indice "i" indique la
direction selon laquelle la composante de contrainte agit, et le second indice "j" identifie
I'orientation de la surface sur laquelle la composante o;; est appliquée. Par exemple, dans le
cas d’un repere d’axe X, y, z, la composante g;, représente la composante parallele a la
direction x appliquée sur la surface perpendiculaire a la direction y. Le tenseur des contraintes
est symétrique (o;; = 05;), les composantes o;; telles que i = j, sont appelées contraintes
normales, les autres (i # j) sont les contraintes tangentielles ou de cisaillement. Dans un
liquide, il n’y a pas de contraintes de cisaillement et les contraintes normales sont égales entre

elles.

La deformation créée dans un matériau est définie également par un tenseur de rang 2
appelé tenseur de déformation €. Les composantes du tenseur de déformation &;; sont définies
par le changement relatif dans les composantes du champ de déplacement u; ou le gradient du
champ de déplacement du matériau deformé soumis aux contraintes. Les composantes du
tenseur de déformation sont données par la relation suivante :

_ 10w Oy _
eij_z axj+axl-) (1 2)

avec i, j = {1, 2, 3}. La relation ci-dessus n’est valable que pour les petites déformations.
Comme le tenseur des contraintes, le tenseur des déformations est symetrique (&; = &;;) et

comporte neuf composantes.

1.2.1.2 Loide Hooke

Un matériau est dit élastique s’il est capable de restaurer sa forme initiale apres la fin
de I’action des forces qui lui sont appliquées. Le caractére élastique d'un matériau peut étre
traduit par la relation linéaire entre les contraintes et les déformations. Cette relation est

définie par la loi de Hooke généralisée donnée par la relation suivante :
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0;j = Cijki€ni (1-3)

ouU C;j; est un tenseur de rang 4 appelé tenseur de rigidité et comprend 3* = 81 éléments (i, j,
k = {1, 2, 3}). Le tenseur de rigidité généralise le concept de la constante de raideur d'un
ressort simple a un milieu élastique tridimensionnel. Ses éléments sont appelés constantes
élastiques. Etant donné que les deux tenseurs des contraintes et des déformations sont
symétriques, les constantes élastiques C;jy, ne change pas lors d'une permutation des deux
premiers ou des deux derniers indices. Par conséquent, le tenseur de rigidité est aussi

symétrique :
Cijri = Cjirr = Cijik = Craij -

En appliguant la notation de Voigt (11 - 1,22 - 2,33 > 3,23 - 4,31 > 5,12 —» 6) eten
utilisant également la symétrie des tenseurs (13 <> 31, 23 <> 32, 12 <> 21), le nombre des
constantes élastiques indépendantes dans le tenseur de rigidité se réduit de 81 a 21 éléments.
Pour les deux tenseurs des contraintes et des déformations, le nombre des éléments
indépendants se réduit a 6 au lieu de 9, ainsi la relation (1.3) exprimant la loi de Hooke s’écrit

sous la forme suivante :

(

&
gz\

Ci1n Cip Ciz3 Cip Cis Gy
\ Cr1 Cyy Cuz Gy Gz Cyg /
| | Cs1 G323 C33 (34 C35 Cse &3
| = I (1-4)
&5
€6

foss9d

Le nombre de constantes élastiques dépend également de la symétrie cristalline du matériau.
Par exemple, un matériaux de symétrie cubique est décrit par trois constantes élastiques
indépendantes, C,4, C;, et C,4. Ce nombre se réduit encore a deux constantes élastiques pour

un matériau isotrope, a savoir C;; et C;,.

1.2.1.3 Equation du Mouvement

L'équation de propagation des ondes élastiques dans un milieu élastique est donnée par

la relation suivante :
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2 ..
a up 6611

atz ~ oxj (1-5)

ou p est la masse volumique et u; représente les composantes du champ de déplacement. En

utilisant la loi de Hooke cette équation devient :

ui _ 0 (O )
'DF T oxj (Cl}kl axl)' (1-6)

Si on considére la propagation d'une onde élastique dans un milieu homogéne, isotrope et
infini, la masse volumique p et les constantes élastiques C;j; sont des constantes et ne

dépendent pas de I'espace. La projection de I'équation du mouvement sur les trois axes X, y et

z d'un repere cartésien donne :
i} ou a ou du a u
—pw?u, = ar (C11 =+ C12 oy z + C12 3z ) + % (C44 £+ Cyy y) +5, (C44 £+ Cpa ax)

a ou ou 5} ou ouy ou ouy,
—szuy = o (C44 £+ Cya y) @(Clz *+ C11 ay X+ Cpp ) (C44 Y+ C44 )

ouy,

d 5} ou a ou ouy,
—pwiu, = a(CM + Cus ax) @(sz —Z 4+ Cyy ay) + a_z(Clz =+ C12 2y 2+ Cyy = ) :

Si on considére par exemple que la propagation de 1’onde élastique est dans la direction x, le
champ de déplacement créé par cette onde est donné par :

u;(x, t) = upget(@—kxx),

En remplagant I'expression du champ de déplacement dans les trois équations ci-dessus, on

obtient la relation de dispersion de lI'onde élastique dans ce milieu :
w = CT,LkX

avec .

_ @ _ [Cia _ w2 [Cyus
C, = kac—/p et CT_/kJZC_/p'

Par consequent, la courbe de dispersion qui représente les frequences propres du systeme en
fonction du vecteur d'onde, pour un milieu homogéne infini est isotrope ne présente que deux
branches non dispersives. 1l s'agit des deux vitesses longitudinale (C,) et transverse (C;). Pour
obtenir la courbe de dispersion dans le cas d'un cristal phononique ou la masse volumique p et

les constantes élastiques C;jy; ne sont plus des constantes mais dépendent de la position, il
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faut avoir recours a une méthode numérique qui permet de résoudre 1’équation et obtenir les

fréquences propres associées.

1.2.2 Méthodes de calcul

Plusieurs méthodes numériques ont été employées pour déecrire la propagation des
ondes élastiques/acoustiques dans les cristaux phononiques [91]. Parmi celles-ci, les méthodes
numeriques les plus répandues sont la méthode de décomposition en ondes planes (PWE), la
méthode des différences finies (FDTD) et la méthode des éléments finis (FEM). L'idée de
base de ces méthodes repose sur la résolution d’une équation différentielle a travers la
discrétisation du probléeme donné avec un nombre infini de degrés de liberté pour obtenir un
probléme discret ou un systeme d'équations avec seulement un nombre fini de degré de liberté
qui peuvent étre résolues numériquement. Notons que, dans le cas des structures périodiques,
le domaine de résolution de I'équation du mouvement se réduit a une seule période de la
structure, appelée cellule élémentaire, sur laguelle on applique les conditions périodiques de
Bloch.

La méthode de décomposition en ondes planes (PWE) est considérée comme la
premiere méthode utilisée dans le domaine des cristaux phononiques [4,23]. Le principe de
cette méthode est basé sur la décomposition en séries de Fourier du champ de déplacement
élastique et des propriétés mécaniques (densité volumique et constantes élastiques) dans le
domaine fréquentiel. On exprime ainsi ces grandeurs dans le référentiel défini par le réseau
réciproque du cristal phononique. Ainsi I'équation du mouvement s’exprime sous la forme
d'un systéme d'équations aux valeurs propres dont la taille de la matrice associée dépend du
nombre d’ondes planes pris en compte dans les séries de Fourier [92]. Cette méthode a montré
son efficacité dans le calcul des courbes de dispersion pour les systemes périodiques infini,
des systemes en plaque ainsi que les systemes qui présente des défauts [93,94]. Cependant, la
méthode de décomposition en ondes planes présente des problémes de convergence dans
I’étude de la propagation des ondes élastiques dans des systémes mixtes constitués de
matériaux de phases différentes (solide/liquide) ou dans les structures presentant un fort
contraste entre les parametres élastiques. En outre, la méthode PWE calcule la structure de
bande des ondes élastiques se propageant dans des systemes périodiques de taille infinie et ses
résultats ne peuvent pas étre comparés directement aux mesures de transmission dans les

systémes réels dont la taille est finie.
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La méthode FDTD est basée sur un double discrétisation, a la fois temporelle et
spatiale. Elle consiste a transformer I'équation du mouvement aux dérivées partielles en une
équation aux différences finies. En utilisant les développements limités des fonctions en série
de Taylor, chaque dérivée partielle (temporelle ou spatiale) dans les équations d'évolution des
composantes du champ de déplacement sera remplacée par un développement de Taylor au
second ordre. Contrairement a la méthode PWE, la méthode FDTD permet d'obtenir aussi
bien des courbes de transmission que des courbes de dispersion et ceci pour différents types
de cristaux phononiques, quelques soit leur nature (solide/solide, solide/liquide et
liquide/liquide) [95]. Dans le calcul du coefficient de transmission, la structure phononique
doit étre considérée de taille finie dans la direction de propagation de I'onde élastique et
limitée par deux milieux homogeénes, dont les propriétés élastiques correspondent a celles de
la matrice constituant le cristal phononique. Ces deux milieux sont utilisés pour I'émission et
la réception de I'onde élastique. En plus des conditions périodiques qui sont appliquées dans
les directions de périodicité du cristal phononique, des condition aux limites absorbantes
(PML : Perfect Matching Layer ou condition de Mur) sont appliquées dans la direction de
propagation afin d'éviter les réflexions aux niveaux des limites de la structure considerée [96—
99]. Ainsi le coefficient de transmission est obtenu a partir de la transformée de Fourier du
champ de déplacement transmis et normalisé par rapport au champ de déplacement transmis a
travers le milieu homogéne sans le cristal phononique. Dans le calcul de la courbe de
dispersion, une seule cellule élémentaire est considérée comme pour les ondes planes, et la
relation de dispersion est obtenue a partir de la transformée de Fourier du champ de
déplacement évalué en fonction du temps au niveau des points de la cellule élémentaire

échantillonnée [100].

Comme la méthode des differences finies, la méthode des éléments finis
(FEM) [101,102] discrétise I'espace du probléme en petites régions appelées éléments finis.
Ces ¢éléments finis sont interconnectés entre eux en des points appelés nceuds. Cependant, le
processus de discrétisation utilisé dans la méthode des élements finis est différent. Il est fonde
sur la reformulation de 1’équation aux dérivées partielles, appelée forme forte (strong form),
en une forme intégrale, appelée forme faible (weak form). Pour obtenir cette formulation, on

part de I’équation du mouvement (Eq. (1.6)) qu’on écrit sous la forme suivante :
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—w?u = V(CV(u)) (1-7)

OoU u est la solution de I’équation sur un domaine de résolution Q. Considérons une
fonction v, appelée fonction test ou fonction de pondération. Cette fonction arbitraire
appartient au domaine Q. En multipliant 1’équation (1-7) par la fonction test v et en intégrant

sur le domaine €, on obtient:
J V(CVu)vdr = [ w*vudr (1-8)

Puis, en appliquant le théoréme de divergence sur I’intégrale ci-dessus, on obtient la forme
faible de I’équation du mouvement :

J(CvwVvdr® + [, (CVw).nvdr? = [ pw*vudr’ (1-9)

La forme faible obtenue implique que 1’égalité des intégrales ci-dessus est vérifiee pour toutes
les fonctions ‘test’ définies sur le domaine Q. On peut remarquer que la forme faible tient
compte des conditions aux limites sur la frontiére (0Q) du domaine Q. Ces conditions sont
exprimées par le deuxiéme terme de I’intégrale. Avec la forme intégrale, il est maintenant
possible de discrétiser les équations du modéle mathématique pour obtenir les équations du
modéle numérique. Ainsi, le domaine Q est discrétisé¢ en éléments finis et la fonction u est
décomposee en une série de fonctions de forme (shape function) :

u=3L wo; (1-10)
Dans cette étape de discrétisation, la méthode des éléments finis s’appuie sur 1a méthode de
Galerkin. Cela implique que les deux fonctions u et v peuvent étre décrites avec les mémes
fonctions de forme @;. En remplacant I’expression de ces deux fonctions dans I’équation de la

forme intégrale on obtient la formule suivante :
(U (cve)ve; dr® + [, (CVe).nidr?)u;] = w? XN, [, 805 udr®  (1-11)

ou N représente le nombre de nceuds dans Q et u; les valeurs nodales a déterminer. Les
fonctions de forme @; sont connues et dépendent de 1’ordre de 1’élément considéré. Elles
peuvent étre par exemple des polynomes de Lagrange (linéaire, quadratique, cubique ...) ou

des polyndmes d’Hermite. Cette formule peut étre donnée sous la forme matricielle suivante :
KU = w*MU (1-12)

Les deux matrices K et M sont appelées respectivement matrice de rigidité et matrice de

masse et U est le vecteur des coefficients inconnues u;. Finalement, I’équation du mouvement
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se réduit & un probléme aux valeurs et vecteurs propres qui donnent respectivement les
courbes de dispersion et les cartes des champs de déplacement. La méthode des éléments finis
présente des avantages par rapport a la méthode des différences finis. Par exemple, elle
permet un maillage adaptatif conforme aux géométries courbées. Il est aussi possible d’affiner
le maillage localement pour tenir compte, par exemple, d’un contraste d’indice de réfraction

local pour les ondes électromagnétiques.

Dans le cadre de cette thése, tous les résultats présentés sont obtenus a I’aide du logiciel de

calcul commercial COMSOL Multiphysics, basé sur la méthode des élements finis.

1.3 Conclusion

Nous avons presenté dans ce chapitre une introduction aux cristaux phononiques, dans
laquelle les premiéres études théoriques et expérimentales réalisées sur ce type de structures
ont été cité. Nous avons eégalement défini les mécanismes de formation des bandes interdites
phononiques puis nous avons presenté différentes applications possibles des cristaux
phononiques. De maniére plus détaillée, nous avons exposeé les études réalisées sur les
cristaux phononiques hypersoniques a base de polymeres et des matériaux hybrides qui
constituent I’état de I’art de ce travail. Les études réalisées sur ces derniers ont permis de
mettre en évidence, dans la gamme des fréquences hypersonigues, des propriétés phononiques
telles que la formation de bandes interdites ou encore le phénomene de repliement des
branches de dispersion. Ces études ont permis également de caractériser les propriétés
mécaniques des matériaux constituants les cristaux hypersoniques considérés dans la suite de
ce rapport. Dans la deuxiéme partie du chapitre, apres avoir introduit quelques notions
d’¢lasticité, nous avons présenté des méthodes numériques utilisées pour la simulation de la

propagation des ondes élastiques dans les structures périodiques.
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Chapitre 2 : Propagation des ondes elastiques
dans un cristal phononique 1D a base de
materiaux hybrides

(organigue/inorganique)
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2.1 Introduction

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés a I'étude de la propagation des ondes
élastiques dans un cristal phononique 1D formé par des stries déposees périodiquement a la
surface d'un substrat semi-infini. Les études théoriques et expérimentales de la propagation
des ondes élastiques dans de telles structures avec une surface plane perturbée par un seul ou
un réseau périodique de stries ont commencé a la fin des années soixante-dix avant
I'émergence des cristaux phononiques [1,2]. Ces études présentent un intérét appliqué dans le
domaine électroacoustique puisque la rugosité de surface présente un mécanisme important
pour atténuer les ondes de Rayleigh [3,4]. En particulier, ces études ont permis de mettre en
évidence l'effet de la perturbation de la surface plane du substrat sur la propagation des ondes
de surface [5-21]. Par exemple, il a été démontré que contrairement au cas d’un substrat semi-
infini avec une surface plane ou seul le mode de Rayleigh caractérisé par une polarisation
sagittale peut exister, la surface périodiquement ondulée peut supporter des modes
supplémentaires de surface avec une polarisation transverse horizontale et d'autres avec une
polarisation sagittale. Le nombre de ces modes dépond de la géométrie des stries [7,14,22,23].
La présence d'un réseau périodique de stries a la surface d'un substrat semi-infini permet aussi
I'apparition de nouvelle fonctionnalités telles que le phénomene de repliement des branches au
bord de la zone de Brillouin et la formation des bandes interdites pour les ondes de
surface [24,25]. Ce phénomene de repliement est accompagné par une réduction de la vitesse
de groupe des modes de surface au fur et a mesure qu'on s'approche de la limite de la zone de
Brillouin [11,12]. D'autres auteurs [26,27] ont proposé des structures similaires formées d'un
substrat avec une vitesse €élevée et recouvert d'un film mince périodiquement structuré et
caractérisé par une faible vitesse. Ces structures ont permis de mettre en évidence une
conversion entre les modes de Rayleigh et les modes de Sezawa associés au film [26,27],
aussi l'interaction entre ces deux types de modes a permis I’ouverture des bandes
interdites [12,28]. Il est a noter également que 1’étude des ondes élastiques dans des stries
isolés avec différentes conditions aux limites a fait I’objet de plusieurs travaux théoriques et

expérimentaux [29-37] .

Les avancées technologiques en matiére de fabrication et de caractérisation ont permis
I'étude des structures périodiques a I'échelle submicrométrique. Parmi ces structures, on
trouve les cristaux phononiques 1D sous forme de stries arrangés selon un réseau périodique
unidimensionnel a la surface d’un substrat semi-infini [38-45]. Par exemple, Trzaskowska et

al. [46] ont étudié théoriqguement (méthode des éléments finis) et expérimentalement
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(spectroscopie Brillouin) la propagation des ondes élastiques dans un cristal phononique 1D a
ondes de surface. Ce cristal est constitué d'un substrat de silicium couvert d'une couche de

permalloy sur laquelle des nano-stries d'aluminium sont déposées (voir figure 2.1).

(b) sl

a

Figure 2.1 : (a) Image (SEM) du cristal phononique 1D constitué des nano-stries d'aluminium de
largeur modulée. (b) Schéma de la méme strcuture montrant les parameétres géométriques des

nano-stries.

Dans cette étude, les auteurs ont montré la possibilité d’ouvrir des bandes interdites
dans la direction paralléle aux stries a travers la modulation de la largeur des stries. Une autre
structure phononique similaire constituée de stries de sections pseudo-rectangulaires gravées a
la surface d'un substrat de silicium a été proposé par Graczykowski et al. [39]. A partir de la
technique de spectroscopie Brillouin et de la méthode des éléments finis, les auteurs ont pu
mettre en évidence des propriétés phononiques telles que le repliement des branches de
dispersion, la présence des bandes interdites et I'interaction des modes résonants localisés

avec les ondes de surface et de volume.

La majorité des cristaux phononiques 1D dédiés pour les ondes de surface sont a la
base des matériaux durs et peu de travaux ont été réalises sur des cristaux phononiques a base
de matériaux polymeéres [47-50]. Dans ce chapitre, nous présentons une étude a la fois
théorique et experimentale de la propagation des ondes élastiques dans un cristal phononique
a ondes de surface formeé par l'arrangement périodique unidimensionnel de nano-stries
d'époxy (époxy-POSS) déposées sur un substrat de verre [51,52]. Contrairement aux études
précédentes, les nano-stries d'époxy présentent un rapport d'aspect trés élevé
(Hauteur/Largeur = 11). De point de vue expérimental, les structures a base de matériaux

polyméres avec un aspect trés eleve, présentent un défi de fabrication a cause de leur tendance
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a s'effondre. De point de vue fondamental, ces structures permettent d'observer et de

manipuler les modes localisés qui tombent vers les basses fréquences.

L’objectif premier de ce chapitre est d’identifier par le calcul numérique les différents
modes de vibration obtenus dans les deux cas de propagation, a savoir paralléle et
perpendiculaire aux nano-stries d'époxy. Nous étudions ensuite l'effet des parameétres
géométriques sur les courbes de dispersion ainsi que le cas ou l'espace entre les stries est
rempli avec un polymeére liquide (Cargille). Les structures ont été réalisées expérimentalement
par la technique de lithographie holographique [53] et leur caractérisation a été réalisée par la
technique de spectroscopie Brillouin. Le second objectif, développé dans la deuxiéme partie
de ce chapitre, porte sur la comparaison directe des calculs numériques avec les mesures
expérimentales. Pour cela, nous avons développé un modele simplifié pour modéliser le
phénomene de la diffusion Brillouin de la lumiére. Grace a cette comparaison, nous avons pu
caractériser de facon détaillée les propriétés élastiques et photo-élastiques des nano-stries a

base des polymeres.

Il est important de noter que nous avons tenu compte, en deuxieme lecture, des effets
expérimentaux comme 1’évolution des propriétés mécaniques des nanostructures a base des
matériaux polymeres qui peuvent étre différents de ceux du matériau initialement prépare.
Cette évolution des échantillons est peut étre due aux conditions de fabrication ou encore a
I'environnement (température et humidité) [54-56] dans lequel les échantillons ont été
conservés. Par exemple, les stries avec un rapport d'aspect important telles que nous les avons
étudiées sont susceptibles de flamber en raison des contraintes appliquées sur les deux
surfaces horizontales des stries [57], ou sous l'effet des forces capillaires induites pendant
I'étape de séchage du processus de fabrication des échantillons [56,58]. L'échantillon que nous
avons étudié a été stocké dans le laboratoire dans des conditions d’humidité et de température
ambiante. Aprés quelques mois, 1’observation par microscopie a balayage de 1'échantillon a
montré un changement des propriétés géométriques des nano-stries. De ce fait, il est apparu

indispensable de tenir compte, a posteriori, de cette évolution dans les calculs numériques.
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2.2 Propagation des ondes élastiques dans un cristal phononique 1D a
ondes de surface

2.2.1 Présentation de la structure phononique

La structure phononique étudiée dans ce chapitre est constituée d'un arrangement
périodique unidimensionnel de stries d'époxy (époxy-POSS) déposées sur un substrat semi-
infini de verre (SiO,). Les figures 2.2a et 2.2b montrent respectivement le schéma 3D de cette
structure phononique et la cellule élémentaire utilisée pour le calcul numérique de la courbe
de dispersion. Le parameétre a correspond a la période de la structure, h et w représentent
respectivement la hauteur et la largeur de la section des stries. La structure est périodique dans
la direction vy, infini dans la direction x et semi-infini dans la direction z. L'analyse de la
courbe de dispersion a été effectuée pour des stries présentant un rapport d'aspect (h/w)
supérieur a 10. On peut noter que ce rapport n'a pas été considéré précédemment dans la
littérature. Les parametres physiques des matériaux constituants le cristal phononique sont

présentés dans le tableau 2.1.

)

Figure 2.2: (a) Schéma 3D de la structure phononiqgue. (b) Cellule élémentaire utilisée dans le
calcul de la courbe de dispersion, a est le parameétre de maille, w et h sont respectivement la

largeur et la hauteur de la section des stries.

Cr (m/s) C. (m/s) p (kg/m3)
Epoxy (POSS) 1350 2620 1190
Verre (SiO,) 3400 5670 2275
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Tableau 2.1: Vitesses transverse et longitudinal et densité volumique des matériaux constituant

le cristal phononique 1D (CP).

2. 2.2 Méthode numérique de calcul

Pour obtenir la courbe de dispersion qui présente les modes propres de vibration de la
structure phononique en fonction du vecteur d'onde, il faudra résoudre I'équation de

propagation des ondes élastiques donnée par 1’équation suivante :
—pw?u =Vo (2.1)

ou p représente la densité de masse, w la pulsation propre, ule vecteur champ de
déplacement, et o représente le tenseur des contraintes. Pour résoudre cette équation, nous
avons utilisé le modele Solid Mechanics disponible sur Comsol Multiphysics. Ce modele

permet de modéliser la propagation des ondes élastiques dans un milieu matériel.

En effet, le cristal phononique est une structure périodique. Le domaine de résolution
de I'équation de propagation (équation (2.1)) se réduit a une seule période de cette structure
périodique appelée cellule élémentaire (figure 2.2b). Pour décrire la périodicité de la structure,
on applique les conditions aux limites périodiques de Bloch sur les faces de la cellule
élémentaire suivant la direction de la périodicité. Ces conditions sont traduites par la relation
de phase suivante qui relie les champs de déplacement de deux faces opposées situées dans la
direction de la périodicité de la cellule élémentaire :

u(®) = u(® + a)e"tke (2.2)

ou 7 représente le vecteur position d’un point sur 1’une des deux faces liées par la condition
de periodicité de la cellule elémentaire, a la période de la structure et k le vecteur d’onde de
Bloch. Sur les faces qui sont en contact avec I'air, on applique les conditions aux limites libres

données par la relation suivante :
on=20 (2.3)
ou n représente la normal a la surface libre.

Le substrat de verre est considéré comme étant semi-infini. Pour modéliser le caractére
semi-infini du substrat, nous avons considéré une hauteur finie du substrat de verre (SiO;)
égale a "4h", sous laquelle nous avons ajouté un milieu artificiel de hauteur "h" dont les deux

vitesses transverse et longitudinale sont deux fois plus grandes que celles du substrat de verre
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(SiO,). La hauteur finie "4h" du substrat a été choisie élevée en comparaison avec les
longueurs d’ondes impliquées. De cette fagon, le mode de surface du bas de la cellule
élémentaire va apparaitre dans la zone radiative de la courbe de dispersion et ne viendra pas
perturber les modes de la surface supérieure. Dans la zone non-radiative de la courbe de

dispersion, on ne verra alors que les modes de la surface supérieure de la cellule élémentaire.

Apres avoir appliqué ces conditions sur la cellule élémentaire, on passe a I'étape du
maillage qui consiste a discrétiser le domaine d’étude en petits éléments connectées entre eux
par des nceuds. Dans cette étape, on doit tenir compte des conditions aux limites périodiques
appliquées sur la cellule élémentaire en mettant le méme maillage sur les faces liées par
I’équation (2.2). La forme des éléments de maillage est triangulaire sur les faces et
tétraédrique dans le reste de la structure. Les modes propres de la structure phononique sont
obtenus a partir de la variation de la valeur du vecteur d'onde de Bloch correspondant a la

direction de propagation de 1’onde élastique.

2. 2.3 Propagation des ondes élastiques dans la direction paralléle aux stries
2.2.3.1 Courbe de dispersion

La figure 2.3a donne la courbe de dispersion du substrat semi-infini de verre (SiOy)
dont la surface libre est uniforme, tandis que la figure 2.3b illustre la courbe de dispersion du
cristal phononique (CP) constitué du méme substrat (SiO;) avec des stries d'époxy déposées a
sa surface. La courbe de dispersion du CP est calculée pour une propagation des ondes
élastiques dans la direction paralléle aux stries. Dans cette direction de propagation, on ne
peut pas s’attendre a la formation de bandes interdites puisque le systéme ne présente pas de
périodicité dans cette direction. Dans cette étude nous nous sommes intéressés a I’analyse des
modes de surface dont la fréquence est située au-dessous de la vitesse transverse du substrat
de verre. Dans ce type de structure a ondes de surface, et pour séparer les modes de surface et
les modes de volume, on peut introduire la notion de zone radiative ou "céne du son" définie
par la zone de fréguence située au-dessus de la plus petite vitesse des ondes de volume du
substrat. 1l s'agit de la vitesse transverse (Ct = 3400 m/s) du son dans le substrat de verre
(SiOy) indiquée par la ligne rouge continue sur les deux courbes de dispersion de la figure 2.3.
Les modes situés dans la zone radiative sont des modes radiatifs ou résonants, ces modes

peuvent se propager dans le volume du substrat.
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Figure 2.3 : (a) Courbe de dispersion du substrat semi-infini de verre (SiO,). (b) Courbe de
dispersion calculée pour les 300 premiers modes de la structure phononique. (c) Carte du champ
de déplacement du mode de Rayleigh. (d) Carte du champ de déplacement d’un mode situé en

dessous de la vitesse transverse du verre.

Dans la zone non-radiative définie par la région au-dessous de la vitesse transverse du
substrat seul (Fig. 2.3a), la courbe de dispersion présente un seul mode qui est le mode de
Rayleigh (figure 2.3a). Une analyse de la carte du champ de déplacement de ce mode (figure
2.3c), montre clairement que ce dernier ne peut se propager que sur la partie superficielle du
substrat et décroit exponentiellement dans le volume du substrat. Dans le cas de la structure
avec des stries déposées a la surface du substrat (CP), la courbe de dispersion obtenue (figure
2.3b) montre un nombre important de modes liés a la structuration de la surface. Du fait de
leurs vitesses inférieures a celles du substrat de verre (SiO,), ces nouveaux modes sont des

modes guidés ou localisés dans les stries (figure 2.3d).

2.2.3.2 Analyse de la courbe de dispersion du cristal phononique

2.2.3.2.1 Méthode de sélection des modes

Comme nous l'avons vu auparavant, la courbe de dispersion obtenue pour le CP
montre un nombre important de modes. On peut noter également que la distribution du champ

de déplacement associé a ces modes est compliquée. En d'autre termes, les composantes du
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champ de déplacement associées a ces modes sont couplées entre elles (figure 2.3d). Afin
d'analyser ces modes, nous avons utilisé une méthode de sélection des branches de dispersion
(Band Sorting Method). Cette technique permet de sélectionner les modes selon les
composantes dominantes du champ de déplacement et le confinement spatial du champ de

déplacement dans les stries. Cette méthode est basée sur les deux expressions suivantes [59] :

I, o T 24y | a2
ny(w'CI) = - ( y )

- 2
J‘ﬂ‘unit cell(luX|2+|uy| +|uz|2)d'r3

(2.4)

Wserieluzl?ar?

Z
ﬂfunit cell(lux|2+|uy| +|uz|2)dT3

P(w,q) = (2.5)

Ces deux expressions permettent de diviser les modes en deux ensembles. Le premier est
obtenu par l'expression Py, (2.4) et représente les modes localisés dans les stries ou les
composantes principales sont u, et u,. Le deuxieme ensemble est obtenu en appliquant
I'expression P, (2.5) qui permet de sélectionner les modes localisés dans les stries avec une

forte composante u,.
2.2.3.2.2 Modes Ap-like et Sy-like

Nous avons appliqué cette méthode de sélection pour la courbe de dispersion de la
figure 2.3b. La figure 2.4a montre la courbe de dispersion obtenue avec la condition Py, >
80%. Cela signifie que 80% du champ élastique est présent dans la strie. Au-dela de limiter
considérablement le nombre de branches de dispersion, on peut remarquer sur la figure 2.4a
que les branches sélectionnées ont une forme similaire aux modes de Lamb d'une plaque
infini de méme épaisseur que celui des stries. A titre de comparaison, nous avons superpose
les courbes de dispersion de la plaque d'époxy de méme largeur que les stries (branches

rouges sur les figures 2.4a et 2.4b).
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Figure 2.4 : (a) et (d) Courbes de dispersion du cristal phononique (CP) (points noir) obtenues
par les deux conditions P,, (w,q) > 80% et P, (w,q) > 80% et de la plaque infinie (points rouges)
de méme largeur. (b) et (e) Cartes des champs de déplacement des modes Aq-like, Sq-like, SHo-
like et SH;-like et leurs harmoniques (c) et (f).

La figure 2.4b représente les composantes du champ de déplacement et leurs modules
pour deux modes appartenant & la premiére et a la deuxiéme branche de la courbe de
dispersion de la figure 2.4a pour la valeur du vecteur d’onde indiquée en rouge sur I’axe des
X. A partir de cette figure, nous pouvons remarquer que la vibration du mode de la premiére
branche (Ao-like mode) est antisymétrique. Ceci est clairement illustré a partir de la
composante u,, du champ de déplacement ou la couleur rouge montre que le mouvement des

deux faces latérales opposees de la strie se fait dans le méme sens. La vibration de ce mode
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est similaire a celle du mode de Lamb antisymeétrique Ao. De la méme facon, la vibration du
mode de la deuxieéme branche (So-like mode) est symétrique car le mouvement des deux faces
latérales opposées de la strie est déphasé. Il ressort de cette comparaison que la courbe de
dispersion présente des modes dont le comportement ressemble aux modes de Lamb de la
plaque infini de méme largeur que les stries. Par conséquent, par analogie avec les modes de
Lamb de la plaque infini, nous avons appelé ces modes Ap-like et Sp-like selon leur symétrie

de vibration par rapport au plan de symétrie des stries.
2.2.3.2.3 Modes SHp-like

La figure 2.4d présente la courbe de dispersion des modes SH avec la condition P, >

80%. Les modes sélectionnés par cette condition représentent le champ de déplacement avec
la composante u, prédominante, localisée dans les stries d'époxy. Sur la figure 2.4e, nous
avons présenté les modules et les composantes du champ de déplacement de deux modes
appartenant a la premiere et la deuxiéme branche. A partir de cette figure, on peut remarquer
gue ces modes sont bien localisés dans les stries et présentent respectivement un
comportement symétrique et antisymétrique par rapport au plan de symétrie (Oxz) des stries.
Ces modes sont de méme nature que les modes SH,, d’une plaque infinie (branches rouges)
d’épaisseur équivalente. Par analogie avec les modes SH, de la plaque infinie, nous avons

appelé ces modes (SHy-like).
2.2.3. 2.4 Modes de vibration d'ordre supérieur (harmoniques)

Dans I’analyse précédente, seule une partie des modes a été identifiée. Ces modes sont
les modes fondamentaux dont le comportement vibrationnel ressemble a ceux d'une plaque
infinie. Cependant, pour chague mode fondamental, il apparait une série de branches quasi
paralléles qui se décalent vers les hautes fréquences. Les figures 2.4c et 2.4f montrent les
modules du champ de déplacement des deux premieres harmoniques des modes Ao-like, So-
like, SHo-like et SH;-like. Comme le montre ces figures, ces modes présentent des ordres
supérieurs de vibration, en raison de la hauteur finie des stries, donnant lieu a des ondes

stationnaires dans la direction Oz.
2.2.3.2.5 Modes de coin

Comme nous l'avons montré ci-dessus, les modes situés au-dessous de la vitesse

transverse du substrat de verre (Ct = 3400 m/s) sont des modes localisés dans les stries. Pour
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donner une analyse plus détaillée de ces modes, nous avons représenté sur la figure 2.5a la
courbe des vitesses de phase en fonction du vecteur d'onde g pour les valeurs de la vitesse de
phase inféricures a 1500 m/s. On remarque 1’existence des modes au-dessous de la vitesse
transverse d’époxy, représentée par la ligne continue verte. Ces modes sont répartis en deux
ensembles qui tendent vers deux vitesses limites repérées par les lignes continues bleue et

rose.

Le premier ensemble est constitué des modes So-like, Ag-like et de leurs harmoniques.
Quand le vecteur d'onde q tend vers l'infini, la vitesse de cet ensemble de modes tend vers une
méme limite qui correspond a la vitesse des ondes de Rayleigh dans I'époxy (ligne bleu). Pour
les grandes valeurs du vecteur d’onde g, ces modes ne peuvent pas pénétrer dans le volume

des stries et restent confinés au niveau de leurs surfaces latérales.

Le deuxiéme ensemble est constitué de simplement deux modes. La figure 2.5b
montre les composantes du champ de déplacement et leur module associés a ces deux modes.
A partir de cette figure, on peut remarquer que le champ de déplacement associé a ces deux
modes est localisé dans les coins supérieurs des stries et montre un comportement symétrique
et antisymétrique par rapport au plan de symétrie (Oxz) de la strie. Lorsque le vecteur d'onde
tend vers I'infini, la vitesse de ces deux modes tend vers la méme vitesse qui est la vitesse des

ondes de coin [60,61] indiquée par la ligne rose (figure 2.5a).
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Figure 2.5 : (a) Courbe de vitesse de phase en fonction du vecteur d'onde. Les lignes verte, bleue
et rose représentent respectivement la vitesse transverse de I'époxy, la vitesse de Rayleigh et la
vitesse des modes de coin. (b) Modules et composantes du champ de déplacement des deux

modes de coin indiqués par une fleche rouge sur la courbe.

2.2.4 Propagation des ondes élastiques dans la direction perpendiculaire aux
stries.

La figure 2.6a représente la courbe de dispersion obtenue pour une propagation des
ondes élastiques dans la direction perpendiculaire aux stries. Ici encore, nous avons reporté
les vitesses longitudinales et transverses du verre (lignes continues rouges). Comme
précédemment, seules les modes qui tombent sous la ligne de la vitesse transverse du verre
sont non radiatifs ; ces modes sont localisés a la surface du substrat et dans les stries d’époxy.
Dans ce cas, en raison de la périodicité dans la direction perpendiculaire aux stries, il est
possible d’obtenir la formation de bande interdite. Contrairement au cas de la propagation
paralléle aux stries ou les modes obtenus ont un caractere propagatif, la courbe de dispersion
obtenue pour la direction perpendiculaire aux stries d'époxy (figure 2.6a) montre la présence
des branches plates dans la zone non radiative. Afin de connaitre I'origine de ces branches,
nous avons calculé les modes propres de vibration d'une strie isolée avec la base bloquée
(figure 2.6b). On peut noter que les modes de la strie isolée coincident avec les modes
correspondant aux branches plates du CP. Sur la figure 2.6¢ nous avons comparé les cartes du
champ de déplacement de trois modes (notés 1, 2 et 3) appartenant au CP avec trois modes
(notés 4, 5 et 6) de la strie seule de mémes fréquences. A partir de cette figure, on peut
remarquer clairement que les branches plates observées dans la courbe de dispersion du CP
correspondent aux modes propres d'une seule strie isolée avec la base bloquée. Certains de ces
modes du CP se couplent avec le mode de Rayleigh du substrat de verre (SiO,) et donnent
lieu a des bandes interdites pour les ondes de surfaces au voisinage de la vitesse transverse du

verre (figure 2.6a).
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Figure 2.6 : (a) Courbe de dispersion du cristal phononique 1D pour une propagation de I'onde
élastique dans la direction de la périodicité des stries d'époxy. (b) Courbe de dispersion pour une
seule strie avec la base bloquée. (c) Champ de déplacement des trois modes indiqués par les

accolades rouges sur les deux courbes de dispersion.

2.2.5 Effet des parametres géométriques sur la courbe de dispersion

Dans cette section, nous présentons les effets des parametres geométriques (hauteur et
largeur des stries) sur la courbe de dispersion du CP. Afin de suivre facilement I'évolution des
différentes branches vis a vis de la variation des parametres géométriques des stries, nous
avons choisi la direction de propagation perpendiculaire aux stries. Dans cette direction, les
modes sagittaux (uy et u,) sont découplés des modes transverses (uy). Nous avons également
considéré des hauteurs des stries relativement faibles pour limiter le nombre de modes dans la
zone non radiative. La Figure 2.7 montre les courbes de dispersion du CP calculées en
fonction des paramétres géomeétriques des stries (hauteur et largeur). La premiere ligne de la
figure 2.7 donne les courbes de dispersion pour différentes hauteurs des stries : h = 68 nm,
135 nm, 270 nm, 540 nm pour une largeur fixée & w = 250 nm. A partir de cette figure, on
peut observer que 1’augmentation de la hauteur des stries entraine un déplacement des
branches vers les basses fréquences. Ce comportement peut étre expliqué par le modele de
I'oscillateur harmonique ou la fréquence du mode propre est inversement proportionnelle a la
masse de la strie [62] (liée ici a sa hauteur). La deuxieme ligne de la figure 2.7 présente les
courbes de dispersion calculées pour des stries de méme hauteur h = 540 nm et pour
différentes largeurs : w = 150 nm, 200 nm, 250 nm, 300 nm. Contrairement au cas précédent

ou la variation de la hauteur des stries provoque le déplacement de I’ensemble des branches
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dans le méme sens, I'effet de la variation de la largeur des stries est différent et dépend de la
polarisation des branches de vibration. Afin de distinguer les branches présentes dans la
courbe de dispersion, nous avons utilisé la méthode de selection des modes basée sur la

relation suivante :

fﬂ_gtrieluilzdv

P
J.ﬂunit cell(luX|2+|uy| +|uz|2)dv

Pi(w,q) = (2.6)

aveci=x,vy, z.

Nous avons donné dans I’annexe Al la courbe de dispersion ou la valeur du parameétre
P;(w, q) définissant la polarisation du mode i est indiquée par une échelle de couleur. On peut
voir clairement que lorsque la largeur des stries augmente, les fréquences des branches de
polarisation transverse horizontale (composante u, prédominante) diminuent, tandis que les
branches de polarisation sagittale (composantes u,, et u, prédominantes) se déplacent vers les

hautes fréguences.

Enfin, on peut noter également la présence de bandes interdites indiquées par la
couleur verte. Certaines de ces bandes interdites tombent a des fréquences inférieures a celles
de Bragg, elles resultent de l'interaction entre les modes résonnant des stries et le mode de
Rayleigh.
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Figure 2.7 : Evolution des courbes de dispersion en fonction de la hauteur des stries pour une
largeur w = 250 nm (courbes en haut) et en fonction de la largeur des stries pour une hauteur

h =540 nm (courbes en bas).

2. 2.6 Effet de I'infiltration du CP par un polymére liquide (Cargille)

L'analyse des courbes de dispersion du CP dans les deux cas de propagation, paralléle
et perpendiculaire aux stries, nous a permis de montrer que les modes qui tombent dans la
zone non radiative (au-dessous de la vitesse transverse du substrat) sont des modes localisés
dans les stries. Dans le cas de la propagation parallele, les modes sont guidés dans les stries
alors que dans le cas de la propagation perpendiculaire, les modes sont plats et présentent une
vitesse de groupe nulle. Dans les deux cas, il n’y a pas d'interaction entre les modes de stries
voisines en raison de la séparation de ces derniéres par le vide. Dans cette section, nous nous
sommes intéressés a la méme structure phononique que précédemment, mais cette fois-ci

I’espace entre les stries est rempli par un polymere liquide (Cargille) (Figure 2.8a).
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2.2.6.1 Méthode de calcul

La figure 2.8 présente le schéma 3D et la cellule élémentaire du CP phononique ou
I'espace entre les stries est rempli par un polymere liquide (indiqué par la couleur verte sur la
figure 2.8) connu sous le nom "Cargille". Cette structure phononigque est composée de deux
milieux de natures différentes : solide et liquide. Aussi, pour le calcul des modes propres de
vibration, nous avons utilisé le modéle "Acoustic-Solide Interaction” disponible sur le logiciel
commercial "COMSOL Multiphysics". Ce modele permet le couplage entre les milieux fluides
(pression) et les milieux solides (élastiques). Les milieux solides, a savoir les stries d'époxy et
le substrat de verre sont définis par leurs vitesses longitudinales et transverses et leurs densités
volumiques. La partie liquide, quant a elle, est définie par sa vitesse acoustique (Cr = 1670

m/s) et sa densité volumique (pgr = 1000 kg.m™).

La propagation de Il'onde élastique dans la partie solide constituée par les stries
d’époxy et le substrat est décrite par I'équation (2.1). Dans la partie liquide, la propagation de

I'onde élastique est régie par I'équation relative a la pression :

Ap = —2w?p 2.7

Figure 2.8 : (a) Schéma 3D de la structure phononique constitué de stries d’époxy (orange) sur
un substrat de verre (gris). La structure phononique est infiltrée par du polymeére liquide
(Cargille) représenté en vert. (b) Cellule élémentaire utilisée pour le calcul de la courbe de

dispersion.

ou p représente la pression acoustique et ¢ la vitesse du son dans le liquide. A l'interface

solide/liquide les conditions de passage a l'interface sont traduites par la continuité des
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composantes normales de déplacement et des contraintes a l'interface solide/liquide. Ces

conditions sont données par les deux équations suivantes :

n.-Vp=-n Ou
{ APy (2.8)
on=pn
ou n est la normale a l'interface solide/liquide, o le tenseur des contraintes, et u les

composantes du champ de déplacement.

La pression acoustique des surfaces liquides en contact avec ’air est décrite par la condition

suivante :
p=0 (2.9)

2.2.6.2 Propagation parallele aux stries infiltrées par le Cargille

La figure 2.9 présente la courbe de dispersion de la structure phononique infiltrée par
le Cargille liquide pour une propagation paralléle aux stries. Dans cette figure, les lignes
rouges représentent les vitesses longitudinale et transverse des ondes élastiques dans le verre
(SiOy), les lignes vertes correspondent aux vitesses longitudinale et transverse dans I'époxy et

la ligne bleue représente la vitesse de 1’onde acoustique longitudinale dans le Cargille.

frequency (GHz)

0.000 0.005 0.010 0.015 0.020 0.025

Wave vector q ( nm'l)

Figure 2.9 : Courbe de dispersion calculée pour une propagation de I’onde élastique dans la
direction paralléle aux stries. L’espace entre les stries est infiltré par le polymere liquide

(Cargille). La ligne bleue correspond a la vitesse du son dans le Cargille.
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Nous retrouvons ici un nombre important de modes. Pour simplifier I'analyse de ces

modes, nous avons appliqué la méthode de sélection précédente basée sur I'équation (2.4).

Dans ce cas, les composantes du champ de déplacement dans la partie liquide sont déduites a

partir de la pression acoustique selon les équations suivantes

1 dp
Uy = ——
( X pw?ox

411 1 dp
I Y pw?ay

1 9p
kuz_pwzaz

(2.10)

La figure 2.10a, montre la courbe de dispersion dans laquelle nous avons gardé les

modes qui satisfont la condition P, (w,q) = 80%. Cette condition permet de séparer la

polarisation des modes et de ne conserver que les modes ayant un caractere fondamental de

vibration. Pour comprendre 1’origine de ces modes, nous avons calculé la courbe de

dispersion d’un super réseau constitué d’une alternance périodique de couches époxy/Cargille

avec le méme facteur de remplissage que celui du CP (courbes bleues).

(a) -Max  +Max
(0) (3 -
10 T T T
(|
8 i
)
o 6 Max
g‘ . Ux Uy U
S 4 £ )
g & | m
& ‘[: 0
2 1
0 T T T
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020 0.025 Ux Uy Uz

Wave vector q (nm” 1)

T. Displacement

o

-Max

Ux

+Max

Uy U

Uy U

Figure 2.10 : (a) Courbe de dispersion du CP infiltré par le Cargille (points noirs) obtenue par la

condition Py, (w,q) > 80 et de la structure multicouches époxy/Cargille (courbes bleues). (b)

Composantes et modules des champs de déplacement pour les modes fondamentaux des quatre

premiéres branches obtenues pour g = 0.0167 nm™.
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A partir de cette figure, on peut remarquer que les branches obtenues pour le CP sont
similaires a celles du super réseau infini. Sur la figure 2.10b, nous avons présenté les cartes du
champ de déplacement des modes appartenant aux quatre premiéres branches de la courbe de
dispersion du CP (figure 2.10a) et qui présentent une amplitude maximale de P, (w, q). Ces
modes présentent également un comportement symétrique et antisymétrique du champ de
déplacement par rapport au plan de symétrie des stries. A partir des courbes de dispersion des
couches individuelles d’époxy et de Cargille (voir Annexe A2), il est possible de comprendre
I'interaction entre les modes dans le systtme multicouche. Enfin, comme dans 1’étude
précédente, en raison de la hauteur finie des stries, chacun des modes fondamentaux est suivi

d'une série de modes d'ordre supérieur de vibration (harmoniques).

2.2.6.3 Propagation perpendiculaire aux stries infiltrées par le Cargille

Nous avons vu dans la section 2.2.4 que les courbes de dispersion du CP pour une
propagation perpendiculaire aux stries, présentent des branches plates dans la zone non
radiative. La forme plate de ces branches signifie que les modes correspondant sont non
propagatifs, leur vitesse de groupe est nulle et ils sont confinés dans les stries. En d'autre
terme, il n'y a pas d'interaction entre les stries du CP. Dans ce qui suit, nous présentons I'effet
de l'infiltration du CP par le Cargille sur la courbe de dispersion pour la propagation
perpendiculaire aux stries. Le calcul est réalisé avec des stries de hauteur faible (h = 540 nm),
afin de limiter le nombre de branches dans la zone non radiative. La figure 2.11 montre les
courbes de dispersion calculées pour une propagation dans la direction perpendiculaire aux
stries d'époxy et pour les hauteurs suivantes du liquide (Cargille) : h, = 0 nm, h. =270 nm et
h. =540 nm.
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Figure 2.11 : Courbes de dispersion pour une propagation dans la direction perpendiculaire aux
stries d’époxy de hauteur h = 540 nm et remplis de Cargille de hauteurs : h, =0 nm, 270 nm et
540 nm.

A partir de cette figure, nous pouvons constater que la présence du Cargille entre les
stries entraine l'apparition de nouveaux modes dans la zone non radiative. Ces modes
interagissent avec les modes localisés dans les stries et donne lieu & des modes dispersifs. Les

modes résultant de cette interaction diminuent en fréquence lorsque la hauteur augmente.

2.3 Realisation et caractérisation expérimentale du CP hypersonique
1D.

La préparation des échantillons a été réalisée par 1’équipe du Pr. Shu Yang (UPenn,
Université de Pennsylvanie, USA) et la caractérisation expérimentale par la technique de
spectroscopie Brillouin par 1’équipe du Pr. George Fytas (institut Max Planck a Mainz,
Allemagne). Nous expliquons dans les deux paragraphes suivants les éléments de fabrication
et de caractérisation utiles a [’analyse et a la comparaison des résultats obtenus

expérimentalement et théoriquement.

2.3.1 Fabrication de I'échantillon

Le cristal phononique hypersonique 1D a été fabriqué a I’UPenn par la technique de
lithographie holographique dont le processus est illustré sur la figure 2.12a. Cette technique
est basée sur le phénomene d’interférence de deux faisceaux laser (A = 532 nm) focalisées sur
une couche photosensible déposée sur un substrat de verre (SiO,). La couche photosensible
est constituée d'un matériau hybride (inorganique/organique) appelé époxy (epoxy-POSS)
(figure 2.12b) qui agit comme une résine négative. Ainsi, les parties non exposeées a la lumiere
et qui correspondent aux zones des franges sombres de la figure d’interférence résultante
(figure 2.12c) vont disparaitre apres post-exposition et développement de I'échantillon dans un
solvant (PGMEA, Sigma-Aldrich). Afin d'éviter I'effondrement des stries, I'échantillon a été
immergé dans une solution (IPA, Sigma-Aldrich). Aprés une opération de séchage sous une
température de 50°C, on obtient la structure phononique illustrée sur la figure 2.12d et qui
correspond a un arrangement périodique unidimensionnel de stries d'époxy déposees sur le
substrat de verre (SiO;). La période du réseau est contrdlée par I'angle d'incidence des deux
faisceaux laser et la hauteur des stries est déterminée par I'épaisseur de la couche
photosensible [53].
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Figure 2.12 : Procédure de fabrication du cristal phononique 1D. (a) Schéma de la procédure de
fabrication par HI (Lithographie Holographique). (b) Structure chimique du matériau hybride
(epoxy-POSS) constituant les stries. (c) Profile de I'intensité résultante de I'interférence de deux
faisceaux laser. Les stries correspondent a la zone ou I'intensité est supérieure au seuil
(threshold) indiqué par la ligne discontinue horizontale sur le profil d'intensité. (d) Image SEM
du cristal 1D.

2. 3.2 Caractérisation expérimentale par spectroscopie Brillouin

La détermination expérimentale de la courbe de dispersion du CP hypersonique a été
réalisée a l'aide de la technique de spectroscopie Brillouin. Les expériences ont été réalisées a
I’institut Max Planck de Mainz dans 1’équipe du Pr. Fytas. La figure 2.13a illustre le schéma
de la géométrie de diffusion considérée pour la mesure de la courbe de dispersion du CP. Ce
cristal est constitué d'un matériau polymeére transparent dans le visible ce qui permet la
mesure du spectre de diffusion par transmission (figure 2.13a). Les modes excités sont les
modes acoustiques dont le vecteur d'onde g est parallele aux stries d'époxy. A partir des
équations de conservation de I'énergie et de la quantité de mouvement, on peut déduire
I'expression du vecteur d'onde q du phonon acoustique responsable de la diffusion de la
lumiere dans le plan d'incidence (xOz). Le vecteur d'onde g des phonons acoustiques qui se

propagent le long des stries est donne par :

41T

q=- sin (g) (2.11)

ou A =532 nm est la longueur d'onde du faisceau laser et 6 représente I'angle d'incidence du
champ électrique avec 1’axe vertical (Oz). En ce qui concerne la polarisation des champs

électriques incident et diffusé, deux polarisations sont considérées dans cette expérience. Il
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s'agit des polarisations (VV) et (VH) ou la lettre V (resp. H) signifie que le champ électrique
est polarisé dans la direction normale (resp. parallele) au plan d'incidence (xOz). La premiére
lettre correspond au champ électrique de la lumiére incidente et la deuxieme a la lumiére

diffusée.

La figure 2.13b donne un exemple du spectre associé au vecteur d'onde g = 0.01 nm™,
mesuré dans le cas de la polarisation VV. A partir de cette figure, on peut remarquer la
présence de cing pics d’intensités différentes. Les positions de ces pics correspondent aux
fréquences de résonance de la structure phononique. A partir de ces spectres, on peut tracer la
courbe de dispersion a partir de la variation de 1’angle d’incidence du champ ¢lectrique avec
la normale et donc du vecteur d’onde q. La courbe de dispersion expérimentale est obtenue en
reportant les maximas des fréquences de résonance de la structure phononique en fonction des
vecteurs d'ondes associés (figure 2.13c). Sur cette courbe, les cercles noirs (bleus)
correspondent aux modes observés avec la polarisation VV (VH). On peut noter également
que les modes associés a la premiere branche de la courbe de dispersion sont observés aussi
en rétrodiffusion. A partir des deux figures 2.13b et 2.13c, on remarque que la position et
I'intensité des pics observés dépendent de la géométrie de diffusion, de la polarisation des
champs électriques incident et diffusee et de I'angle d'incidence. Les modes situés au-dessous
de la vitesse transverse du substrat du verre (SiO,) (indiqué par la ligne rouge sur la courbe de

dispersion), sont des modes localisés a la surface et dans les stries d'époxy.
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Figure 2.13 : (a) Schéma de la géométrie de diffusion (transmission) ou k;, ks et q représentent

respectivement le vecteur d'onde de la lumiere incidente, de la lumiere diffusée et du phonon, 6/2
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étant I"angle d'incidence. (b) Spectre de diffusion Brillouin associé & g = 0.01 nm™ mesuré pour
la polarisation VV. (c) Courbe de dispersion mesuré pour la polarisation VV (cercles noirs) et
pour la polarisation VH (cercles bleus).

Dans la région au-dessus de la vitesse transverse du verre (SiO,) apparaissent trois branches
de dispersion dont deux sont notées Pt et P.. Ces deux branches correspondent
respectivement aux repliements des deux vitesses transverses Cr et longitudinal C. du son
dans le substrat en raison de la périodicité de la structure. Ces deux branches sont décrites par

la relation de dispersion suivante :

w = clq| (2.12)

ou ¢ représente les vitesses Cret Cp et |q| = /q,? + q,2. Du fait de la périodicité du CP dans

la direction Oy, la composante du vecteur d'onde associée a cette direction s'écrit : q,, = q,, +

G,ouG = 27” désigne le vecteur du réseau reciproque. L'equation (2.12) devient :

F@ =£ Jat+ (g F L2 (2.13)

Les lignes continues sur la courbe de dispersion de la figure 2.13c sont obtenues a partir de
I'équation (2.13). L'intersection de ces deux branches avec l'axe des fréquences permet de
déterminer la valeur de la période du cristal phononique. Celle-ci est obtenue en remplagant qx

= gy = 0 dans I’équation (2.13).

2. 3.3 Modele numérique pour le calcul de I'intensité de diffusion Brillouin de la
lumiere (BLYS)

Contrairement aux calculs numériques ou la courbe de dispersion calculée montre un
nombre trés important de modes (figure 2.3b), la courbe de dispersion mesurée par diffusion
Brillouin de la lumiere (figure 2.13c) ne montre qu’un nombre réduit de branches de
dispersion. Cette réduction est due au fait que la technique de spectroscopie Brillouin ne rend
compte que des modes de résonances basés sur le phénomeéne de diffusion Brillouin de la

lumiere.

Dans les milieux diélectriques, ce phénomene est di a deux effets : (i) I'effet photo-
élastique et (ii) I'effet du mouvement des interfaces. Ici, les matériaux constituants la structure
phononigue étudiée dans ce chapitre sont transparents dans le visible (SiO, et POSS) et donc

présentent un contraste d'indice de réfraction faible. Dans ce cas, le systéme peut étre
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considéré comme étant un milieu homogéne de point de vue optique [63]. De ce fait, I'effet
dominant dans le phénoméne de diffusion Brillouin pour ce type de matériaux est I'effet
photo-élastique. Ce dernier traduit la modulation de I'indice de réfraction sous l'effet de la
déformation provoqueée par lI'onde élastique au cours de sa propagation (effet Pockels). Ainsi le
milieu se comporte comme un réseau de diffraction en mouvement avec une vitesse égale a
celle du phonon acoustique. En tenant compte de ces approximations, I'intensité du champ
électrique de la lumiére diffusée est donnée par I'expression suivante [63-65] :

I= |EjS|2 x |%fffeiafz:ijkl PijkzsklEiIdT3|2 (2.14)

ou I représente l'intensité du champ électrique de la lumiére diffusée, E/ et E]-S représentent

respectivement les champs électriques de la lumiere incidente et diffusée, g est le vecteur

d'onde du phonon acoustique, P, le tenseur des constantes phot-élastiques et Sy; = %(% +
oy
ok

de la lumiere diffusée est obtenue a partir de la condition de normalisation du champ de

) les composantes du tenseur de déformation. Le terme pe dans I'expression de l'intensité

déplacement déduite de I'expression de I'énergie statistique du mode phononique [64] :

fff pw?|ul?dr® < hw|n + 1/2|

1
haw_
ekBT—1
hautes températures kzT > hw, le terme a droite de I'équation ci-dessus devient :
1
(n + E) hw = kgT

Ainsi I'amplitude u, du champ de déplacement u est donné par :

oun= est la distribution de Bose-Einstein et kg la constante de Boltzmann. Pour les

kgT
w? [[[ plul2dr3

lug|? o

On normalise le champ de déplacement sur la cellule élémentaire tel que [ff plul?dr® = 1.

Dans le cas d'un matériau isotrope, le tenseur des constantes photo-élastiques P; jx; s’écrit :

Py, Py, P, O 0 0
/ P, Py P, 0 0 0 \
P _| P2 Pp Py 0 0 0|
ijkl o 0 0 P, 0O 0|
0 0 0 0 P, O
0 0 0 0 0 P,
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Le developpement de la relation (2.14) donne :

B2\ | (An An Ay (E
Ej,s o ;fffvelqr <A21 AZZ A23> E.{; dr3 (215)
E; Az Aszp  Asg E!
avec .
Aj1 = P11S11 + P12S52 + P13533
A1z = Azq = 2P44512
A1z = Azq = 2P 513 (2-16)

Azz = Azy = 2P4573
Az = P13811 + P11S22 + P13533
Aszz = P13811 + P12852 + P11533

Dans notre cas, les mesures expérimentales ont été réalisées pour les phonons acoustiques
avec des vecteurs d'onde contenus dans le plan parallele a la surface du substrat (plan (xOz)).
Ainsi, en se basant sur le schéma de la géométrie de diffusion présenté sur la figure 2.13a, on
peut déduire I'expression générale du vecteur d'onde du phonon acoustique. Son expression en
fonction des vecteurs d'ondes de la lumiere incidente et diffusée, est donnée par la relation

suivante :
2k; sin(6/2) cos (a)
q=ks—k;= (Zki sin(6/2) sin (a))
0

ou «a est I'angle entre la projection du vecteur d'onde de la lumiére incidente sur le plan (xOy)

et I’axe (Ox).

Dans le cas de la polarisation VV, les deux champs électriques incident et diffusé sont
polarisés dans la direction perpendiculaire au plan d'incidence. Ainsi l'intensité associée a

cette polarisation devient :

Iy «
|%fffsm.e el [{A4 sin(@) + A1, cos(a)} sin(@) + {4, sin(a) + A, cos(a)} cos(a)]Eodr3|2

(2.17)
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Dans le cas de la polarisation VH, le champ électrique incident est polarisé dans la direction
perpendiculaire au plan d'incidence, tandis que le champ électrique diffusé est contenu dans le

plan d'incidence. Dans ce cas I'intensité est donnée par :

Iyy <

|%fffsme eldr [{An sin(a) + A;,cos (a)} cos (g) cos(a) —

{A,; sin(a) + A,,cos ()} cos ( )sm(a) + {43 sin(a) + Az, cos (a)}sin (= )] Eydr3 |2

(2.18)

Dans ce qui suit, nous avons appliqué ces deux dernieres expressions pour le calcul de
I'intensité de diffusion Brillouin (BLS) pour différentes orientations du vecteur d'onde q du

phonon acoustique par rapport a la direction des stries (direction Ox).

2. 3.4 Comparaison des résultats expérimentaux et théoriques.
2.3.4.1 Polarisation VV

Comme nous l'avons mentionné dans la section 2. 3. 2, la mesure de la courbe de
dispersion a été effectuée pour les phonons acoustiques qui se propagent dans la direction
paralléle aux stries. Dans ce cas, I'angle o entre le vecteur d'onde q et I'axe Ox vaut 0 (figure
2.13a). Ainsi, dans le cas de la polarisation VV, l'intensité de diffusion Brillouin définie par

I'équation (2.17) devient :
duy ] au, 2
Iy & |— ML, 1 (p 2k + Py =Y “y +p, )Eodr3| (2.19)

La figure 2.14a représente la courbe de dispersion théorique obtenue a partir de
I’expression (2.19) et dans laquelle I’échelle des couleurs représente l'intensité de diffusion
Brillouin Iy obtenue avec le rapport des coefficients photo-élastiques P11/P12 = 0.1 (voir
annexe A3). Nous avons superposé a cette courbe la courbe expérimentale (points en orange).
Pour comprendre ce résultat et interpréter la nature des modes obtenus expérimentalement,
nous avons calculé la courbe de densité d'état des modes polarisés dans le plan (xy) (figure
2.14b). Cette courbe est obtenue a partir de I'expression Py, (2.4) appliquée au vecteur d'onde
g = 0.0135 nm™. Sur cette courbe, on peut observer au moins six pics que nous avions
identifié dans la premiére partie comme des modes A,-like et Sp-like. La figure 2.14c reporte
I'intensité de diffusion Brillouin Iy, dans laquelle il reste seulement trois pics de vibration, en

bonne adéquation avec le spectre de diffusion Brillouin représenté sur la figure 2.14d reporte
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la courbe de diffusion expérimentale. Pour connaitre la nature des modes, nous avons
représenté les modules et les composantes du champ de déplacement des deux modes associés
aux deux pics observés. Les deux modes principaux sont les modes Sy-like. Ce résultat se
comprend par une analyse simple. L'absence des modes A,-like dans le spectre de Iyy est due
au fait que les composantes de déformation présentes dans I'expression de I'intensité (relation

(2.19)) sont symétriques pour les modes An-like.
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Figure 2.14 : (a) Courbes de dispersion théorique (barre des couleurs) et expérimentale (points
en orange). (b) Courbe de densité d'état des modes dans le plan (xy) calculés pour q = 0.0135
nm™. (c) et (d) Spectres théorique (en rouge) et expérimentale (en noir) de I'intensité BLS
obtenues pour g = 0.0135 nm™. (e) Modules et composantes du champ de déplacement des deux

modes qui correspondent aux pics (1) et (2).

2.3.4.2 Polarisation VH

Dans le cas de la polarisation VH, c'est-a-dire lorsque le champ électrique de la
lumiere diffusée posséde deux composantes dans le plan (xz), et pour une propagation dans la
direction paralléle aux stries d'époxy (o = 0), I'expression de l'intensité de diffusion Brillouin,

déduite de I'expression (2.18) devient :
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Iyy & |%fffsm.e eld* p,, [cos (2) (aﬂ + aﬂ) + sin (g) (% + Z—I;f)] Eydr3 (2.20)

2

2)\ay ' ox |
Contrairement au cas précédent, et comme le montre la figure 2.15, le spectre calculé
de l'intensité Iy montre trois pics dont les deux premiers sont observés expérimentalement
(figure 2.15c et 2.15d). Ces pics correspondent aux modes antisymétriques A,-like. L'absence
des modes Sy-like dans le spectre de Iyy est due au fait que les composantes de déformation

qui apparaissent dans I'expression de l'intensité (relation (2.21)) sont antisymétriques pour les
modes Sp-like.
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Figure 2.15 : Courbe de dispersion théorique (color bar) et expérimentale (points rose). (b)
Courbe de densité d'état des modes dans le plan (xy), calculée pour g = 0.0135 nm™. (c) et (d)
Spectres théorique (ligne noire) et expérimental (bleu) d'intensité Iy obtenues pour g = 0.0135
nm™. (e) Module et composantes du champ de déplacement des deux modes qui correspondent

aux deux premiers pics observeés.

On peut noter également que la comparaison entre les spectres théoriques et
expérimentaux nous a permis d'estimer les propriétés physiques des stries : (i) les fréquences
des pics permettent de déterminer les valeurs des vitesses transverse et longitudinale des
stries, (ii) la comparaison de l'intensité relative des pics permet d'estimer le rapport des

coefficients photo-elastiques P11/P1,. Enfin, nous avons également calculé l'intensité BLS
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pour différentes valeurs de la hauteur (voir annexe A4). On peut noter que le nombre de
branches qui contribuent a la diffusion dépend de la hauteur des stries.

2.3.5 Effet de vieillissement des stries sur les propriétés mécaniques de la
structure phononique

Le vieillissement des stries peut étre dd a plusieurs facteurs tels que I'numidite, la
fatigue mécanique et la température [55,57,58,66,67]. La structure phononique a été déposée
dans le laboratoire a température (~ 23°) et une humidité ambiante. Aprés quelques mois, les
stries d'époxy commencent a présenter une forme ondulée dans la direction Ox et une forme
trapézoidale dans la direction Oz, comme le montre lIimage SEM de la figure 2.16a.
Expérimentalement, la mesure par spectroscopie Brillouin de la courbe de dispersion (Figure
2.16b) montre un décalage des branches vers les hautes fréquences (points en rose) par
rapport au cas précédent (points en vert). Afin de mettre en évidence 1’origine de ce décalage
vers les hautes fréquences, nous avons étudié les différentes formes observees dans la
structure et qui sont la conséquence du vieillissement. Nous détaillons ci-dessous les

hypotheses formulées.
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Figure 2.16 : (a) Image SEM de la structure vieillie. (b) Courbes de dispersion expérimentales
(polarisation V) de la structure phononique, obtenues avant (cercles en vert) et aprés (cercles

en rose) vieillissement.

2.3.5.1  Stries de forme ondulée

Comme nous l'avons montré dans la section 2.2.3.2, la courbe de dispersion de la
structure phononique présente des modes de type A-like, Sy-like et SH,-like comparable

qualitativement a ceux d'une plaque infinie de méme épaisseur que celle des stries. Nous
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avons vu également que les modes observés par diffusion Brillouin de la lumiére sont les
modes symétriques (Sp-like) pour la polarisation VV et les modes antisymétrique (An-like)
pour la polarisation VH. De ce fait, nous nous sommes contentés de 1’étude de l'effet de
I'ondulation sur la plaque infinie au lieu de la structure phononique constituée de stries. La
figure 2.17 présente le spectre de diffusion Brillouin calculé pour les valeurs de I'amplitude
d’ondulation : 8 =0 nm, 646 nm, 840 nm et pour les valeurs de la période de I'ondulation
suivantes : d = 4200 nm et 8400 nm. Ce calcul a été effectué pour les trois valeurs du vecteur
d'onde suivantes : g = 0.01 nm™, 0.0135 nm™ et 0.0167 nm™. Les trois spectres de la figure
2.17b sont calculés pour une période fixée a d = 8400 nm. Alors que ceux de la figure 2.17¢c
sont obtenus pour une amplitude d'ondulation fixée & 6 = 646 nm. A partir de ces figures, on
peut remarquer que I'ondulation de la plaque permet de diviser les pics en plusieurs pics avec
des intensités relativement faibles. Ceci est du aux fait que I'ondulation de la plaque a brisé la
symétrie des modes de la plaque. Par ailleurs cette forme ne permet pas d'avoir un décalage
des pics vers les hautes fréquences, mais au contraire I'ondulation de la plaque produit un
décalage des pics vers les basses fréquences surtout avec la période d = 8400 nm et
I'amplitude de I'ondulation 6 = 646 nm. Ces valeurs correspondent a celles estimées a partir de
I'image SEM du CP de la figure 2.17a. Par conséquent, la modulation dans la direction des
stries introduit une fragmentation des pics et un décalage vers les basses fréquences, ce qui est

en contradiction avec 1’observation expérimentale de la figure 2.16b.
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Figure 2.17 : (a) Image SEM de la structure phononique apreés dégradation. (b) et (c) Spectres
d’intensité BLS calculés pour une plaque ondulée ou & et d représentent respectivement

I'amplitude et la période d'ondulation de la plaque. Dans la colonne (b), la période est fixée a d =
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8400 nm et & varie entre 0 et 840 nm. Dans la colonne (c) I'amplitude est fixée & 646 nm et la

période varie entre d = 0 nm et d = 8400 nm.

2.3.5.2  Stries de forme trapézoidale

La figure 2.18 montre la courbe de dispersion des stries pour une forme trapézoidale
dont la largeur varie de w = 250 nm a w = 100 nm entre le bas et le sommet des stries. Le
résultat du calcul montre que la largeur de la branche associée au mode So-like augmente avec
le vecteur d’onde. Cette augmentation peut étre expliqué par une superposition des modes So-

like des plaques avec des largeurs comprises entre w = 250 nm et w = 100 nm.

10

Frequency (GHz)

0.000 0.005 0.010 0.015 0.020
Wave Vector q (nm-1)
Figure 2.18 : Courbe de dispersion avec I'intensité BLS calculée pour des stries de forme

trapézoidale dont la largeur varie entre w = 250 nm en bas des stries et w = 100 nm au sommet

des stries.

2.3.5.3 Stries en contact au sommet

Nous présentons sur la figure 2.19 les courbes de dispersion pour deux situations de
stries en contact (voir les figures insérées). Dans le premier cas, les stries sont en contact sur
le quart supérieur de la hauteur des stries (h/4). Dans le deuxieme cas, nous avons augmenté
la surface de contact entre deux stries sur la moitié de la hauteur (h/2). Dans le premier cas, on
obtient une duplication des modes sans décalage en fréquence. Par contre, le deuxiéme cas
donne un décalage important des modes. Dans ce dernier cas, la surface de contact entre les
stries est suffisante pour que la forme des branches ressemble aux modes de Lamb d’une
plaque d’épaisseur 2w. Toutefois, ce modele ne peut pas étre considéré pour interpreter le
décalage des branches mesurées pour la structure déformée car on ne peut pas voir un tel

contact sur I’image SEM de la figure 2.17a.
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Figure 2.19 : Courbes de dispersion théoriques (barres des couleurs) et expérimentales (cercles
en rose) pour les stries en contact a partir du sommet. La hauteur de contact est : (a) h/4, (b) h/2.

2.3.5.4  Effet de la variation des vitesses transverse et longitudinale

Dans les sections précédentes, nous avons étudi¢ ’effet du changement de la
géomeétrie sur les modes propres de vibration de la structure phononique. Le décalage observe
des branches expérimentales peut étre du également a un changement des propriétés
physiques des stries d'époxy. La figure 2.20 montre les spectres de diffusion Brillouin
calculés pour différentes valeurs des vitesses transverses et longitudinales. 1l en ressort que
I’augmentation de la vitesse transverse de 1’époxy provoque un décalage vers les hautes
fréquences du mode Sy-like . Pour le mode S;-like, le décalage en fréquence dépend de la
valeur du vecteur d’onde. Si on augmente la vitesse C, on obtient un décalage vers les hautes
fréquences des modes S;-like et S,-like tandis que le mode So-like ne varie pas. Notons que
pour les modes antisymétriques, 1’augmentation de la vitesse Ct permet un décalage vers les
hautes fréquences des modes antisymétrique (An-like) tandis que I’augmentation de la vitesse

Cy est sans effet remarquable.
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Figure 2.20 : Spectres d'intensité BLS calculés pour les valeurs de C_ = 2620 m/s, 2920 m/s et
3100 m/s et C+= 1350 m/s, 1450 m/s et 1650 m/s. Sur la colonne a gauche la vitesse longitudinale
est fixée a C_ = 2620 m/s, tandis que sur la colonne a droite la vitesse transverse est fixée a Cy=

1350 m/s. Les spectres sont tracés pour différentes valeurs du vecteur d’onde q indiquées a

droite.

2.3.5.5 Effet de la hauteur sur la dégradation de la structure

Afin de déterminer I'effet de la hauteur des stries, un autre échantillon avec des stries
plus petites (h = 2w) que I'échantillon précédent a eté fabriqué avec la méme technique et
placé dans le laboratoire sous les mémes conditions de température et d’humidité. Comme il
est illustré par I'image SEM de la figure 2.21a, les petites stries semblent insensibles a I'effet
du vieillissement. Nous pouvons constater I'absence de I'effet d'ondulation. Par contre, les
stries sont arrondies aux sommets et présentent une forme non rectangulaire, probablement
liés aux conditions de fabrications. L'absence de I'effet de I'ondulation sur les petites stries
peut étre expliquée par le fait que les contraintes exercées par le substrat empéchent

I'ondulation due au vieillissement.
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Figure 2.21 : Image SEM de la structure avec les petites stries.

La figure 2.22a donne les courbes de dispersion obtenues a partir de I'intensité de
diffusion Brillouin théorique (barre en couleur) et expérimentale (cercles en rose) de la
structure avec les petites stries (h/w = 2). Le bon accord entre les deux courbes de dispersion
(théorique et expérimentale) est obtenu pour des valeurs élevées des vitesses transverse et
longitudinale (soient C. = 2950 m/s et C+ = 1450 m/s) par rapport a ceux des grandes stries
(CL = 2620 m/s et Ct = 1350 m/s). On en déduit que les deux branches observées dans la
courbe expérimentale sont décrites par les modes symétriques de type S;-like et S,-like. La
figure 2.22b présente les spectres théorique (droite) et expérimental (gauche) pour le vecteur
d’onde q = 0.0135 nm™. Pour justifier ’absence du mode de type So-like dans les mesures
expérimentales, nous avons modifié le rapport P11/P1, entre les coefficients photo-élastiques.
Lorsque le rapport P11/P1, ~ 0.67, la réponse Brillouin du mode Sy devient faible (courbe en

bleue) en comparaison avec le rapport utilisé précédemment dans les stries a fort rapport
d’aspect P11/P12 = 0.1 (courbe discontinue en gris).
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Figure 2.22 : (a) Courbe de dispersion théorique (barre en couleur) et expérimentale (cercles en
rose). (b) Spectres expérimental (& gauche) et théorique (a droite) pour g = 0.0135 nm™, le
rapport des coefficients photo-élastiques P,1/P;, = 0.67 (ligne en bleu) et Py;/P1, = 0.1 (ligne

discontinue en bleu).

2.3.5.6 Infiltration de la structure phononique par un polymere liquide

Dans cette partie nous présentons les résultats de I'étude théorique et expérimentale de
la diffusion Brillouin de la lumiére dans le cas ou la structure phononique avec les grandes
stries est infiltrée avec du polymeére liquide (Cargille ou PDMS). Nous avons montré dans la
section 2.2.6 que la présence du Cargille liquide dans le cristal phononique, affecte les
courbes de dispersion dans les deux directions de propagation, i.e., parallele et
perpendiculaire aux stries. Afin de mettre en évidence la sensibilité des courbes de dispersion
phononiques a la nature du liquide infiltré, nous avons étudié ’infiltration par un autre

polymére liquide (PDMS) dont les propriétés physiques sont différentes de celles du Cargille.

Comme nous 1’avons vu précédemment, sous I’effet de la température ambiante et de
I’humidité, la structure phononique peut subir des dégradations et montrer des ondulations
aléatoires avec une période et une amplitude d’ondulation moyenne d = 8400 nm et
0 = 646 nm respectivement (Figure 2.17a). Par ailleurs, nous avons montré qu’avec de telles
périodes d’ondulations, on ne peut pas avoir un décalage suffisant en fréquence pour décrire
I’effet de la dégradation sur le spectre mesuré. Par conséquent, pour la simulation numérique
de cette partie, nous avons utilisé les paramétres géométriques et physiques de la structure
non dégradée. Pour le calcul de I’intensité BLS, nous avons utilis¢ la méme expression que
dans le cas de la structure non infiltrée (Eq. (2.19)), mais en tenant compte cette fois-ci d’un
parametre supplémentaire qui est le coefficient photo-élastique P du liquide. La figure 2.23a
présente le spectre de diffusion Brillouin théorique (courbe en bleu) et expérimentale (courbe
en rouge-noire) obtenu pour le vecteur d'onde g = 0.0167 nm™ dans le cas ou I'espace entre les
stries et remplie de Cargille. Le spectre théorique est calculé pour les valeurs suivantes du
rapport P/P1,: P/P1, = 1, 2, 4. Ainsi, a partir de cette figure, on peut remarquer que le spectre
expérimental est bien décrit par le spectre théorique pour une valeur du rapport P/Pyy
relativement grande (P/P1; > 2). C’est la raison pour laquelle, dans le calcul de l'intensité de
diffusion Brillouin présenté dans la suite, nous avons pris la valeur du coefficient photo-

élastique égale a P = 4P, pour les deux liquides (Cargille et PDMS).
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Figure 2.23 : (a) Spectre de diffusion Brillouin théorique (courbes en bleu) et expérimentale
(courbe en rouge-noire) du CP rempli de Cargille pour g = 0.0167 nm™. (b), (c) Courbes de
dispersion théorique (barre des couleurs) et expérimental (cercles en rose) obtenues pour la
structure des grandes stries remplies de Cargille pour les directions de propagation
perpendiculaire et paralléle aux stries respectivement. (d) Module et composantes du champ de
déplacement du mode observé (indiqué par la fleche blanche sur la courbe de dispersion) dans la
direction paralléle aux stries (q = 0.0167 nm™).

La figure 2.23b donne les courbes de dispersion théorique (barre des couleurs) et
expérimentale (points en rose) obtenues pour le CP rempli de Cargille pour une propagation
perpendiculaire aux stries. La courbe expérimentale montre une seule branche de dispersion.
A partir de la courbe de dispersion théorique on peut remarquer clairement que les branches
qui contribuent le plus a la diffusion Brillouin sont celles qui correspondent au repliement des
branches acoustiques du CP. La figure 2.23c présente les courbes de dispersions théorique
(barre des couleurs) et expérimentale (cercles en rose) obtenues pour une propagation de
I’onde élastique dans la direction parallele aux stries. Contrairement au cas des stries non
remplies ou la courbe de dispersion expérimentale présente au moins trois branches (de type

So-like, S;-like et S,-like), la courbe de dispersion expérimentale de la structure avec des
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stries remplies de Cargille montre une seule branche qui correspond & la deuxiéme branche de
la courbe de dispersion théorique. La premicre branche n’apparait pas dans la courbe
expérimentale, probablement a cause de sa proximité avec le pic de Rayleigh. A partir du
calcul des modules et composantes du champ de déplacement de I'un des modes associés a la
branche observée, on peut remarquer que les modes qui contribuent le plus a la diffusion sont
les modes de type symétrique ou la totalité du champ de déplacement est localisée dans la

partie liquide de la cellule élémentaire.

Pour ce qui concerne le cas de la structure remplie avec du PDMS (C. = 1000 m/s et
p= 965 kg.m?), la figure 2.24 présente les courbes de diffusion Brillouin théorique et
expérimentale correspondantes. Contrairement au cas précédent, la courbe de dispersion
expérimentale présente une branche presque plate qui n’est pas reproduite par le calcul de
diffusion. En effet, ce genre de branche plate a déja été observée dans le cas d’un cristal
phononique 2D remplis de PDMS [68]. Dans ce papier, il a été montré que 1’origine de cette
branche est due au fait que le PDMS forme une couche solide a l'interface solide/liquide. La
contribution solide vient d’une perte de mobilité des chaines macromoléculaires lorsque ces
derniéres s’approchent de I’interface solide. Pour cela, nous avons considéré que le PDMS
forme au niveau des surfaces latérales des stries une fine couche solide de PDMS d'épaisseur
10 nm avec une vitesse Ct = 250 m/s. Sur la figure 2.24a, nous avons présenté la cellule
élémentaire utilisée dans le calcul ou la couleur grise foncée représente les couches de PDMS
solide et celles en rouge correspondent au PDMS liquide. La courbe théorique résultante
(figure 2.24b) présente maintenant une branche plate qui est associée & une forte localisation

du champ de déplacement dans la couche de PDMS solide.
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Figure 2.24 : (a) Cellule élémentaire utilisée pour le calcul de la courbe de dispersion. Les lames
grises foncées entre le liquide et le solide correspondent & une fine couche PDMS solide. (b)
Courbes de diffusion Brillouin théorique (barre des couleurs) et expérimentale (cercles en rose)
obtenues pour la structure remplie de PDMS liquide avec une couche PDMS solide d'épaisseur
10 nm de chaque cOté des stries. La vitesse transverse de la couche de PDMS solide est prise
égale a Cyayer = 250 m/s.

Nous avons egalement étudié le cas ou les stries sont partiellement infiltrées. Ces
résultats sont présentés sur la figure 2.25. En plus des modes observés précédemment, le
spectre obtenu pour la structure a moitié remplie, montre deux branches supplémentaires dont
I’une ressemble au mode de type So-like et I'autre correspond au mode de coin des stries. Leur

intensité est plus grande que celles observées dans le cas de la structure totalement remplie.
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Figure 2.25 : (a) Courbe de dispersion obtenue avec l'intensité I\, pour la structure phononique
totalement remplie et (b) a moitié remplie de Cargille liquide. (1) - (4) Modules du champ de

déplacement des modes qui contribuent au spectre de diffusion Brillouin de la lumiere.

2.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié la propagation des ondes élastiques dans un cristal
phononique 1D a ondes de surface constitué de matériaux hybrides (organigue/inorganique).
Nous avons montré que la présence des stries sur la surface du substrat semi-infini permettait
la création de nouveaux modes de surface, contrairement au cas de la surface uniforme d’un

substrat semi-infini ou il ne peut exister qu’un seul mode de propagation de type Rayleigh. A
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I'aide d'une méthode de sélection des modes, nous avons pu identifier la nature des différents
modes présents dans la zone non radiative de la courbe de dispersion.

Lorsque la direction d’excitation est parall¢le au réseau de stries et pour des stries de
haut rapport d’aspect (h/w > 10), les modes se séparent en deux grandes ensembles : (i) le
premier est constitué de modes fondamentaux qui ressemblent aux modes de la plaque
équivalente infinie et que nous avons nommes de type Ap-like, Sp-like et SH,-like selon leur
polarisation. Chacun de ces modes est suivi d'une série de modes d'ordre supérieur de
vibration qui sont a l'origine de la hauteur finie des stries. (ii) Le deuxieme ensemble est
constitué par deux modes de coin, respectivement symétrique et anti symétrique par rapport

aux plan de symétrie de la strie.

Dans la direction perpendiculaire au réseau de stries, la courbe de dispersion
correspondante montre la présence des branches plates dans la zone non radiative. Ces
branches plates sont a l'origine des modes propres des stries qui interagissent avec le mode de
Rayleigh du substrat de verre (SiO,) et donnent lieu a des bandes interdites situées en dessous

de celle de Bragg.

Nous avons également étudié l'effet de l'infiltration des stries par des polymeres
liquides. L’infiltration du réseau de stries modifie la courbe de dispersion. Les modes présents
sont des modes qui résultent de I'interaction des modes des stries avec les modes du liquide.
Ils présentent également un caractere fondamental qui ressemble a celui du super-réseau infini
constitué de l'arrangement périodique de deux couches Epoxy/Cargille. Comme

précédemment, chacun de ces modes est suivie des modes d'ordre supérieur de vibration.

Enfin, nous avons développé un model analytique simplifié qui nous a permis de
décrire numériquement I'intensité de la lumiere diffusée d’origine photo-€lastique. A l'aide de
ce modéle nous avons pu faire une comparaison directe avec les mesures expérimentales et
estimer les propriétés physiques des stries d'époxy et des polymeres liquides infiltrés (Cargille
et PDMS). Nous avons également mis en évidence l'effet de vieillissement des stries sur les

propriétés mecaniques des cristaux phononiques a base de ces stries.
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Chapitre 3 : Propagation des ondes élastiques
dans un super-réseau semi-infini a base
des matériaux hybrides (PMMA/BaTiO3)
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3.1 Introduction

Les cristaux phononiques unidimensionnels (1D) sont d’une grande importance en
sciences des matériaux. Ces structures, appelées super-réseaux (SRs), sont formées par
I’alternance d’une ou plusieurs couches ¢lastiques et/ou acoustiques selon la direction de
croissance des couches [1-4]. Les couches qui constituent les SRs peuvent étre de type solide-
solide ou solide-fluide [3,4]. Aprés la proposition de ces structures par Esaki en 1970 [5],
I’étude des excitations ¢élémentaires (phonon, photon, magnon, polariton, €lectron,...) dans
ces systtmes a connu un grand essor [4,6-10]. Parmi ces excitations, les phonons
acoustiques [4] ont fait I’objet de plusieurs études depuis la démonstration expérimentale par
Narayanamurti et al. [11] de l'existence d'une bande interdite pour les phonons acoustiques
dans un SR a base de GaAs/AlGaAs suivie par la premiére observation par Colvard et al. [12]
du doublet associé aux phonons acoustiques longitudinaux repliés par la diffusion Raman
pour un SR a base de GaAs/AlAs. La propriété essentielle de ces matériaux périodiques est
I’existence de bandes interdites (gaps) induits par la différence entre les propriétés
acoustiques des couches qui constituent ces systemes. Ces propriétés ont été réalisées avant
méme la prédiction théorique de bandes interdites phononiques dans les structures a 2D et
3D [13-17].

Plusieurs travaux théoriques et expérimentaux ont été consacrés a 1’étude des
structures de bandes des SRs a base de matériaux solide-solide de type semi-conducteurs,
métalliques ou hybride (organique/inorganique) [18-27]. L’introduction d’inhomogénéités
dans ces structures telles que la surface libre [2,3,25,28-45], I’interface avec un autre
substrat [30,31,34,44,45] ou encore la présence d’une cavité [43,46-54], peut, sous certaines
conditions induire des modes de défauts dans les bandes interdites. Les structures
multicouches périodiques a base de lames solide-fluide avec et sans défauts ont également fait
I’objet de plusieurs travaux théoriques et expérimentaux [1,55-63]. Différents types de
structures lamellaires ont été proposées pour des applications telles que les miroirs
omnidirectionnels [64—67], les cristaux hypersoniques pour favoriser 1’interaction acousto-
optique [51-53], la transmission acoustique unidirectionnelle (diode acoustique) [68,69], la
diminution de la conductivité thermique [70], les résonateurs optomécaniques [71,72] et les
capteurs [73,74]. L'avantage des systéemes a 1D réside dans le fait que leur conception est plus
facile a réaliser. Par ailleurs, il est possible de réaliser des calculs analytique et numérique
relativement simples qui permettent de comprendre en détail les différentes propriétés
physiques.
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Par ailleurs, la combinaison des polymeres de type organique avec les matériaux
inorganiques dans la réalisation des super-réseaux (SRs) a permis d'améliorer et d'élargir le
contraste des impedances acoustique et optique dans les super-réseaux. Par exemple, N.
Gomopoulos et al. [22] ont mis en évidence la présence d'une bande interdite pour un systeme
multicouche constitué de I'arrangement périodique de 20 couches de SiO, poreux et de
PMMA. A laide de la méthode d'analyse par éléments finis et de la technique de
spectroscopie Brillouin, ces auteurs ont montré d’une part la présence d'une bande interdite
dans la gamme des fréquences hypersoniques, et d’autre part I'effet de la porosité de la couche
de SiO, sur la largeur et la fréquence de la bande interdite. D. Schneider et al. [24] ont réalisé
une étude théorique et expérimentale de la propagation des phonons hypersoniques dans deux
directions, paralléle et perpendiculaire aux couches d'un super-réseau (SR), constitué de
I'alternance périodique de 20 couches de PMMA et de SiO, poreux. Dans cette étude, ces
auteurs ont montré la possibilité de contréler la position et la largeur du gap par la rotation de
la structure autour de la normale au plan sagittal du super-réseau. lls ont également montré le
caractére robuste de la largeur du gap vis-a-vis de la variation de I'épaisseur des couches du
super-réseau (SR). Dans la méme structure, D. Schneider et al. [25] ont mis en évidence des
modes de défaut, tels que les modes de cavité et les modes de surface par variation de
I’épaisseur de certaines couches du SR. Alonso-Redondo et al. [26], ont remplacé la couche
du matériau inorganique (SiO,) par une couche de TiO,. Grace au double contraste des
propriétés élastiques et optiques que présente la couche de TiO, par rapport a celle de SiO»,

cette structure a permis d'obtenir un gap a la fois phononique et photonique.

Ce chapitre a pour objectif de déterminer les propriétés élastiques, photo-élastiques et
optiques du SR hybride a base de PMMA et de BaTiOs (titanate de baryum) [75]. Ce dernier
matériau (BaTiO3) de par son caractére ferroélectrique et ses propriétés élastiques (vitesses et
masse volumiqgue) tres élevées par rapport au PMMA, entraine une réduction de la vitesse
effective du SR. La détermination des propriétés du BaTiO;z est réalisée a travers la
comparaison entre les calculs numériques et les mesures expérimentales des courbes de
dispersion phononiques, des courbes de transmission optiques et des spectres de diffusion
Brillouin de la lumiere. Pour ce faire, nous allons utiliser le modele numérique de la diffusion
Brillouin de la lumiére présenté dans le chapitre 2. Dans ce travail, nous allons tout d'abord
commencer par la détermination de I'indice de réfraction de la couche de BaTiO3 a partir de la
courbe de transmission optique. Ensuite, nous allons determiner, a partir des courbes de

dispersion phononique, les propriétés élastiques de la couche de BaTiOs. Cette détermination
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est rendue possible grace au fait que, pour la propagation dans la direction perpendiculaire
aux couches, les différentes polarisations sont découplées et les pics associés aux modes
purement longitudinaux ne dépendent que de la vitesse longitudinale du super-réseau. Enfin,
grace a la courbe de dispersion associée a la direction parallele, nous avons pu déterminer la
vitesse transverse acoustique de cette couche. Nous avons également déterminé la nature des
modes observés ainsi que l'effet de l'infiltration du polymére PMMA dans la couche de

BaTiO; sur ses propriétés élastiques.
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3.2 Présentation de la structure phononique

Les réalisations et caractérisations experimentales ont été effectuées par I'équipe de
George Fytas, notamment par Elena Alonso-Redondo pour la caractérisation par la technique

de spectroscopie Brillouin et par Hannah Huesmann pour la fabrication de I'échantillon.

Le super-réseau étudié dans ce chapitre est a base des matériaux hybrides
(PMMA/BaTiOg). Cette structure a été realisée par la technique de Spin Coating [76] (figure
3.1a). Il s’agit d’une technique simple et rapide de déposition de couches minces, basée sur la
force centrifuge induite par le mouvement de rotation d'un support tournant (spin-coater) avec
une vitesse réglable par l'utilisateur. Les matériaux constituants le SR sont en genéral
contenus dans un solvant. La fabrication commence par la déposition du substrat de verre
(SiOy) sur le support tournant. Ensuite, le matériau constituant la premiere couche est dépose
sur le substrat sous forme de liquide (solvant) et grace a la grande vitesse de rotation du
support (5000 tr/min, 20 s), la force centrifuge induite va uniformiser la quantité du liquide
contenant le matériau sur toute la surface du substrat sous forme d'une couche d'épaisseur
uniforme. Aprés chaque formation d'une couche, I'échantillon est soumis & une opération de
séchage pour évaporer le solvant a température de 100°C pendant une durée de 15 min [77].

En répétant la méme procédure, on obtient la structure du SR présenteé sur la figure 3.1b.

Figure 3.1: (a) Schéma du procédé de déposition des couches minces par la technique de Spin
Coating. (b) Image SEM du super-réseau constitué des couches de PMMA et BaTiOs. (c) Image
TEM des nanoparticules de BaTiO; dans la couche hybride de type BaTiOs.
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Les paramétres géométriques du SR ont été caractérisés a l'aide du microscope
électronique a balayage (SEM). Comme l'illustre I'image SEM de la figure 3.1b, Ce SR est
constitue de I'empilement périodique de 20 couches de PMMA/BaTiO3 déposees sur un
substrat suffisamment épais de verre (SiO,). L'épaisseur totale des 20 couches est estimée a
h= 1410 nm ce qui correspond a une période a = 141+15 nm. Les épaisseurs des deux
couches sont estimées respectivement a dpmma = 74+12 nm et dgarios = 67410 nm. Notons
que, lors du processus de fabrication, le titanate de baryum (BaTiOs3) est déposé sous forme de
nanoparticules dans de I'éthanol (20 g/l de I'éthanol), lors de la déposition de la couche de
PMMA. Ce dernier remplit I'espace libéré par I'éthanol apres I'opération de séchage. Ainsi, la
couche de type BaTiO;3 est en réalité une couche hybride constituée de nanoparticules de
BaTiO3; et de PMMA. Pour déterminer la morphologie de ces nanoparticules, ces derniéres
sont déposées sur une grille de cuivre recouverte de carbone d'un microscope électronique a
transmission (TEM) (figure 3.1c). L'image donnée par ce dernier montre que les
nanoparticules de BaTiO3 ont une forme sphérique dont le diamétre est estimé a (7 + 1) nm.
Les parametres élastiques et les indices de réfraction des couches de PMMA, BaTiO;
brut [78] et du substrat de verre sont donnés dans le tableau 3.1. Par contre, les parameétres
élastiques et I'indice de réfraction de la couche hybride de BaTiO3z ne sont pas définis. Par
consequent, dans la suite de ce chapitre et a l'aide de la comparaison entre les courbes de
dispersion et les spectres d'intensité de diffusion Brillouin théoriques et expérimentaux de la
lumiere, nous allons déterminer les parameétres élastiques et I'indice de réfraction de la couche
de BaTiOs.

Parameétres PMMA Sio, BaTiO; (brut)
p (kg/m?) 1190 2200 6012
CL (m/s) 2800 5660 5910
Cr (m/s) 1400 3250 3050
n 1.49 15 2.46

Tableau 3.1 : Parameétres élastiques et optiques de la couche de PMMA, du substrat de verre
(SiO,) et du BaTiO; brut

3.3 Caractérisation experimentale et calcul numérique des spectres
Brillouin

La détermination expérimentale des modes propres du super-réseau a été réalisée par

la technique de spectroscopie Brillouin. En ce qui concerne le calcul numerique, nous avons
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utilisé le modéle présenté dans le chapitre 2 et calculer les courbes de dispersion et les
spectres de diffusion Brillouin de la lumiere. Ces calculs permettent de comparer non
seulement les courbes de dispersion théoriques et expérimentales, mais aussi les intensités des
spectres de diffusion. Dans ce travail, la mesure des spectres de diffusion Brillouin a été

effectuée selon les deux géométries de diffusion suivantes :

Géometrie de transmission : Comme il est illustré sur la figure 3.2a, le spectre de diffusion
est obtenu a partir de la lumiere collectée de l'autre coté du substrat de verre (SiOy), apres
avoir traversé le super-réseau. Les modes propres excités par cette géométrie correspondent
aux phonons acoustiques qui se propagent dans la direction parallele aux couches du super-

réseau pour lesquels le vecteur d'onde associé est donné par la relation suivante :

am . 6

qy = Tnsm (E) (3.1)
Il est a noter que dans cette géométrie, le vecteur d’onde est indépendant de I’indice de
réfraction optique du matériau. A = 532 nm représente la longueur d’onde de la lumiére
incidente utilisée et 6 I’angle de diffusion définie par I’angle entre les lumieres incidente et

diffusée. Son expression en fonction de 1’angle d’incidence a est donnée par la relation :
0 =2a (3.2)

Les champs électriques de la lumiere incidente et diffusée sont polarisés dans la direction
perpendiculaire au plan d'incidence (xOz). On note VV la polarisation correspondante. Dans

ce cas, I'expression de l'intensité de diffusion Brillouin de la lumiere devient :

I(q,w) = |%ff eltxpy, (52 4+ 22) Eodr2|2 (3.3)

Z

Géomeétrie de réflexion : La figure 3.2b présente le schéma de la deuxiéme géométrie de
diffusion utilisée dans cette expérience. Le spectre associe est obtenu par l'analyse de la
lumiere diffusée dans la direction de la lumiére réfléchie. Les modes propres excités
correspondent aux phonons acoustiques qui se propagent dans la direction perpendiculaire
aux couches du super-réseau, ou le vecteur d'onde acoustique est donné par la relation

suivante:

q; = 4THW/nZ — sin (a)? (3.4)
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A partir de cette relation, on peut remarquer qu’en plus de 1'angle de diffusion 6, le
vecteur d'onde acoustique associé a cette direction dépend de l'indice de réfraction du super-
réseau. Par ailleurs, les épaisseurs des couches du super-réseau sont relativement faibles par
rapport & la longueur d'onde de la lumiére incidente A = 532 nm. Ainsi dans le calcul, le
super-réseau est considéré comme un milieu homogéne caractérisé par un indice de réfraction
effectif ner. On note également que les mesures ont été effectuées avec la polarisation VV
pour les champs incident et réfléchi. Dans ce cas, lI'expression de l'intensité de diffusion

Brillouin s'écrit sous la forme suivante :

1 w) = |2 1f e97p,, (22) Bodr?| 35

a . . b . ) )
() Géomeétrie de Transmission (b) Géométrie de Réflexion

ES

Ei

Figure 3.2: Schémas des géométries de diffusion Brillouin considérées pour la mesure des
courbes de dispersion acoustiques dans les deux directions, paralléle (a) et perpendiculaire (b)

aux couches du super-réseau.

3.4 Transmission optique

Comme nous l'avons déja mentionné dans la section précédente, le vecteur d'onde
acoustique associé a la direction de propagation perpendiculaire aux couches du SR dépend
de l'indice de réfraction optique effectif du super-réseau, ne. Ce dernier est donné en fonction

des indices de réfraction des deux couches selon la relation suivante :

_ [demma o dgato3 5
neff—\/ 2 1°pmma T —— N%Baro;, (3.6)
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OU npyma=1.49 [24] et np,4ri0, représentent respectivement les indices de réfraction des deux
couches PMMA et BaTiO3. Dans cette relation, I'indice de réfraction de la couche hybride de
type BaTiO3; n'est pas connu. Pour ce faire, une mesure de la courbe de transmission
photonique du super-réseau a été effectuée sous incidence normale a 1’aide d’un spectrométre
(Cary 5G Varian). Ce resultat est illustré sur la figure 3b ou la courbe de transmission (en bleu
ciel) présente un gap photonique autour de la longueur d'onde Az = 430 nm. A partir de cette
courbe et en se basant sur la loi de Bragg-Snell donnée par Az = 2ngga, nous avons déduit la
valeur de l'indice de réfraction effectif, estimée a ngg = 1.53. A partir de 1’équation (3.6), on
peut determiner l'indice de réfraction de la couche BaTiOs, a savoir ng,r;o, = 1.58. La
largeur mesurée du gap photonique est en bon accord avec celle donnée par la relation
suivante [7] :

AN = 4)ysin™? (M) ~ 50 nm (3.7)

NBaTio; tNPMMA

La figure 3.3a montre le schéma de la géométrie utilisée pour calculer la courbe de
transmission photonique. Dans ce cas, lI'onde électromagnétique (OEM), lancée a partir de
I'air, est enregistrée dans le substrat de verre, apres avoir traversé le super-réseau. Par ailleurs,
comme le montre la figure 3.3b, la courbe de transmission expérimentale n'atteint pas I'unité a
cause de l'effet d'absorption des nanoparticules de BaTiOs;. Cet effet a été pris en
considération dans le calcul numérique en ajoutant une partie imaginaire dans l'indice de
réfraction de la couche de BaTiOs. Ainsi, la courbe de transmission théorique obtenue (courbe
en noir) montre un bon accord avec le spectre expérimental. A partir de la figure 3.3b, on peut
remarquer que le minimum de transmission n’atteint pas zéro. Ceci est di au nombre fini de
couches et le faible contraste de I'indice de réfraction entre les deux couches constituant le

super-réseau.
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Figure 3.3 : (a) Schéma de la géométrie utilisée pour le calcul de la transmission optique a
travers le super-réseau. (b) Courbe de transmission théorigue (ligne noir) et expérimentale

(ligne bleu ciel).

3.5 Propagation perpendiculaire aux couches
3.5.1 Courbe de dispersion

La mesure expérimentale par spectroscopie Brillouin des modes qui se propagent dans
la direction normale aux couches ont permis d’obtenir deux pics dans la deuxiéme zone de
Brillouin (indiqués par les cercles gris sur la figure 3.4). Par ailleurs, il a été montré dans des
travaux similaires [24,26] que les pics observés dans cette direction de propagation tombent
autour de ceux d'un super-réseau infini et correspondent aux modes longitudinaux dans le cas
de la polarisation VV. Pour un super-réseau infini et dans le cas de la propagation
perpendiculaire aux couches, les modes de polarisation longitudinaux se découplent des
modes de polarisation transverses. Dans le cas des modes longitudinaux, la relation de

dispersion du super-réseau supposé infini est donnée par:
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wd i wd 1,7 ; Z . wd i . wd
cos(ka) = cos (ﬂ) cos (M) - BaTiO3 PMMA)Sln ( BaTlOS)Sln ( PMMA)
Cy,BaTio3 CLpPMMA 2 “ZpMmMA  ZBaTio3 Cy,BaTio3 CLpPMMA

(3.8)

ou k étant le vecteur d'onde de Bloch de la structure périodique de parameétre de maille "a",
Zgatio, = PCLBatio, €t Zpmma = PCLpmma représentent respectivement les impeédances
acoustiques des couches BaTiO3; et PMMA et w représente la pulsation du phonon acoustique.
Dans le but dobtenir une bonne description théorique de la courbe de dispersion
expérimentale, nous avons procédé a un ajustement des parametres physiques et géométriques
du super-réseau. Etant donné que les parameétres élastiques de la couche de PMMA sont déja
définis [24], les parametres a ajuster dans la relation de dispersion (Eg. (3.8)), sont la vitesse
CLpaTio3 €t les épaisseurs des deux couches du super-réseau dg,rios €t dpmma. Les figures
3.4a et 3.4b présentent les courbes de dispersion théoriques (points colorés) et expérimentales
(cercles gris) du super-réseau considéré infini, constitué de l'alternance périodique des deux
couches PMMA et BaTiOs. Sur la figure 3.4a nous avons présenté les courbes de dispersion
obtenues pour différentes valeurs des épaisseurs des deux couches (PMMA et BaTiO3) tout en
gardant la période "a=dg,Ttio3tdpmma’ du super-réseau égale a 141 nm. A partir de cette
figure on peut remarquer que la variation relative des épaisseurs des deux couches affecte peu
les positions des branches. Ainsi, les résultats des calculs présentés dans la suite ont été

obtenus avec les épaisseurs dg,rios = 67 nm et dpyma = 74 nm.
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Figure 3.4: Structure de bandes théorique (points colorés) et expérimentale (cercles gris) du
super-réseau infini constitué de I'alternance périodique des deux couches PMMA et BaTiOs. Les
courbes théoriques sont calculées en fonction (a) des épaisseurs des deux couches (b) de la vitesse

longitudinale de la couche BaTiOs.

Sur la figure 3.4b, nous avons présenté les courbes de dispersion du super-réseau
obtenues pour trois valeurs de la vitesse Cpgario3= 2400 m/s, 2570 m/s et 2700 m/s. Nous
pouvons constater que la variation de cette vitesse conduit & un déplacement de la branche
supérieure tandis que la branche inférieure semble ne pas étre sensible a cette variation. Ainsi
la vitesse longitudinale de la couche hybride de BaTiOs, qui permet davoir un bon accord
entre le calcul numérique et les mesures expérimentales est égale a Cy gario3= 2570 m/s avec
une masse volumique pgatios égale & 3300 kg/m®. On peut noter également que la vitesse
effective du super-réseau, évaluée au niveau de la premiére branche aux basses fréquences et
aux grandes longueurs d’ondes est égale a Cy, .rf, = 2390 m/s. Comme le montre la figure
3.4, la courbe de dispersion du super-réseau présente un gap phononique (indiqué par la zone
orange) dont la longueur d’onde au centre est A = 280 nm. Ce gap phononique est situé autour
de la méme longueur d’onde associée au centre du gap photonique (A = 282 nm). Cette

propriété rend ce systéme intéressant pour une utilisation en tant que cristal phoxonique.

3.5.2 Spectres de diffusion Brillouin

Dans les deux sections précédentes, nous avons pu estimer les valeurs de l'indice de
réfraction optique et la vitesse longitudinale Cp, gatio3 de la couche hybride de BaTiOs et ce a
partir des courbes de transmission photoniques et des courbes de dispersion phononiques.
Dans cette section, nous présentons une comparaison entre les spectres de diffusion Brillouin
théoriques et expérimentaux. Grace a cette comparaison nous allons déterminer les propriétés

photo-élastiques du SR.

3.5.2.1 Validité du calcul numérique de la diffusion Brillouin

Pour le calcul des spectres de diffusion Brillouin dans la direction de propagation
perpendiculaire aux couches, nous avons considére le systeme réel constitué de 10 bicouches
(PMMA/BaTiOg3) déposés sur un substrat semi-infini de verre (SiO). Afin de vérifier la
validité du calcul numérique, nous avons comparé le résultat du calcul numérique obtenu par
éléments finis a l'aide du logiciel COMSOL Multiphysics avec celui obtenu par I'approche
analytique, basée sur les fonctions de Green [4]. La figure 3.5 présente les spectres de
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diffusion Brillouin obtenus par les deux méthodes, analytique et numérique. Comme I’illustre
cette figure, on peut observer que la méthode numérique donne des résultats similaires a ceux
obtenus par la méthode analytique malgré une faible différence au niveau de I’intensité

relative des pics probablement dle aux erreurs numeriques.

g, = 0.0323 nm™
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Figure 3.5: Comparaison entre le calcul numérique par éléments finis (COMSOL Multiphysics)
et analytique (fonction de Green) des spectres de diffusion Brillouin pour une propagation
perpendiculaire aux couches du super-réseau et pour deux valeurs du vecteur d’onde, q, =

0.0323 nm™ et g, = 0.0294 nm™.

3.5.2.2  Spectres de diffusion Brillouin théoriques et expérimentaux du super-réseau

La figure 3.6a présente les spectres théoriques et expérimentaux obtenus pour les trois
vecteurs d'onde suivants : g, = 0.0305 nm™, 0.0313 nm™ et 0.0317 nm™. Les pics
expérimentaux sont décrits par des fonctions Lorentziennes (lignes rouges). Pour tenir compte
de I’élargissement expérimental, les pics théoriques (lignes bleues) sont obtenus en appliquant
un produit de convolution par une fonction gaussienne sur le résultat obtenu par I’expression
de I’intensité de diffusion (Eq. (3.3)). Comme l'illustre cette figure nous avons obtenu un bon
accord entre les intensités relatives des pics théoriques et expérimentaux avec un rapport des
coefficients photo-élastiques Ppmma/Peatios = 1. La figure 3.6b présente la distribution spatiale
du champ de déplacement associé aux deux modes observés pour le vecteur d'onde ;=
0.0313 nm™. Pour le premier mode (f = 5.17 GHz), le maximum du champ de déplacement est

partagé entre les deux couches du super-réseau, tendis que pour le deuxiéme mode situé a la
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fréquence f = 13.92 GHz, le champ de déplacement correspondant est localisé dans les
couches de PMMA.

Afin de savoir plus sur l'origine de I'intensité des pics observés dans cette direction de
propagation, nous avons calculé l'intensité de diffusion Brillouin en tenant compte de la
contribution des deux couches séparément. La figure 3.6¢ présente le spectre de diffusion
associé au vecteur d'onde g, = 0.0313 nm™ obtenu dans les deux cas suivants : Ppyma = O
(ligne verte) et Pgatioz = 0 (ligne orange). Nous avons également présenté dans le tableau 3.6d
les valeurs du champ électrique diffusé (Es) pour les deux modes liés aux deux pics observes
dans ce spectre (g, = 0.0313 nm™). A partir de la figure 3.6c on peut remarquer que le premier
pic est d0 principalement a la contribution de la couche de PMMA, tandis que le deuxiéme
pic est d0 a la contribution des deux couches. On peut voir également a partir des valeurs du
champ diffusé présentées dans le tableau de la figure 3.6d, en comparaison avec les pics
expérimentaux de la figure 3.6a, que le premier pic résulte essentiellement de la couche de
PMMA, tandis que le deuxieme pic correspond a une interférence constructive des deux

champs diffusés.
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Figure 3.6: (a) Spectres de diffusion théoriques (ligne bleues) et expérimentaux (lignes rouges et
noires). (b) Distribution spatiale du champ de déplacement élastique dans le super-réseau. (c)
Spectre de diffusion calculé pour g, = 0.0313 nm™. (d) Valeurs du champ électrique diffusé
obtenues pour les deux modes de fréquences f =5.17 GHz et f = 13.92 GHz ayant le maximum de

contribution dans les deux pics observés pour le vecteur d*onde g, = 0.0313 nm™(figure 3.6(c)).

3.6 Propagation parallele aux couches du super-réseau

3.6.1 Courbe de dispersion

La figure 3.7 présente les courbes de dispersion expérimentales (cercles roses) et

théoriques (points noirs) obtenues pour une propagation dans la direction paralléle au couches

96



du super-réseau. Dans cette direction de propagation, les modes sagittaux (ux, U;) sont
découplés des modes transverses (uy). La premiere observation que nous pouvons faire a
partir de cette figure est que parmi tous ces modes obtenus par le calcul numérique, la mesure
par spectroscopie Brillouin ne permet d'observer que quelques modes. Ces derniers sont situés
en dessous de la vitesse transverse du substrat de verre (SiOy), indiquée par la ligne rouge sur
la courbe de dispersion. Cela signifie que ces modes sont localisés dans les couches du super-
réseau et ne peuvent pas pénétrer dans le volume du substrat de verre (SiO3). On peut noter
que les modes observés sont situés autour de la vitesse effective du SR indiquee par la ligne
bleu dans la courbe de dispersion. Etant donné que la vitesse longitudinale et la masse
volumique de la couche BaTiO3z sont déja définies. Ainsi, avec la valeur de la vitesse
longitudinale effective du SR estimé a C; .¢r,, = 2620 m/s et en se basant sur les expressions
obtenues en régime des grandes longueurs d’ondes pour les propriétés effectives des SRs [79],
nous avons pu estimer la valeur de la vitesse transverse de la couche de BaTiO3 & Cr garios =
1400 m/s. On peut noter également que la vitesse effective C,.rf, obtenue dans cette
direction est plus grand de ~ 8% de celle obtenue dans la direction perpendiculaire aux
couches du SR ( Cpeff,1 = 2390 m/s).

Frequency (GHz)

0.000 0.005 0.010 0.015

Wave vector q_ (nm'l)

Figure 3.7: Courbes de dispersion théorique (points noirs) et expérimentale (points verts)

obtenues pour une propagation dans la direction paralléle aux couches du super-réseau.
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3.6.2 Spectres de diffusion Brillouin théoriques et expérimentaux

La figure 3.8a présente les spectres de diffusion théoriques (lignes bleues) et
expérimentaux (lignes noires) obtenus aux vecteurs d'ondes paralléles aux couches gy = 0.003
nm™, 0.006 nm™, 0.007 nm™, et 0.01 nm™. Dans cette direction, I’intensité relative des pics
n’est pas sensible a la variation du rapport des coefficients photo-élastiques (Ppmma/Pgatios)
contrairement au cas des spectres associés a la direction normale aux couches du super-réseau
(voir annexe B). Ainsi le calcul des spectres de diffusion a été effectué avec le méme rapport
des coefficients photo-élastiques utilisé dans la direction perpendiculaire aux couches du
super-réseau. Avec ces parametres élastiques et photo-élastiques, la figure 3.8a montre que le
résultat du calcul numérique est en accord avec la mesure expérimentale. On note que pour les
vecteurs d’onde relativement petits le spectre de diffusion Brillouin présente deux pics avec
des intensités quasiment égales. Lorsqu’on se déplace vers des valeurs de vecteur d’onde
relativement grandes, I’intensité de I'un des deux pics (celui a basse fréquence) diminue et

devient faible par rapport a I’autre.

Comme nous l'avons vu dans la courbe de dispersion de la figure 3.7, les modes
associés a cette direction de propagation montrent un caractére dispersif. Pour mettre en
évidence cette dispersion des modes, nous avons représenté la vitesse de phase en fonction du
vecteur d'onde (figure 3.8b). Dans cette figure, les cercles roses représentent les mesures
expérimentales, les couleurs sur les branches théoriques représentent l'intensité de diffusion
Brillouin calculée. A partir de cette figure, on peut voir clairement que I'effet dispersif des
modes qui contribuent a la diffusion de la lumiére n’apparait que pour les vecteurs d'onde
inférieurs a gy = 0.01 nm™. Au-del3, le caractére dispersif des modes devient de moins en
moins prononcé et les modes qui contribuent a la diffusion tendent vers une méme limite,
definie par la vitesse effective du super-réseau Cp.rr = 2620 m/s. L'effet dispersif des
modes n'a pas été observé dans les études précédentes réalisées sur des systemes similaires
[24,26] car dans celles-ci, les mesures des spectres de diffusion Brillouin ont été réalisées aux
grands vecteurs d'ondes (qy > 0.01 nm™) pour lesquels les modes qui contribuent & la diffusion

tendent vers la vitesse effective du super-réseau.

98



j uqx = 0.007nm1t |

gx= 0.006 nm™

BLS Intensity (a.u)
Phase veclocity (m/s)

‘ | 000  0.005 0.010 0.015
1 5 3 4 5

Frequency (GHz)

Wave vector gy (hm™)

Figure 3.8: (a) Spectres de diffusion Brillouin obtenus a différentes valeurs du vecteur d’onde
paralléle g,. (b) Courbe de vitesse de phase en fonction du vecteur d'onde gy, les points blancs
correspondent aux valeurs expérimentales et les couleurs sur les branches représentent

I'intensité de diffusion Brillouin calculée.

Afin de mieux comprendre la nature des modes associés a la direction de propagation
paralléle aux couches du super-réseau, nous avons représenté sur la figure 3.9a la courbe de
dispersion correspondante dans laquelle I’échelle de couleur permet de distinguer les modes
selon leur localisation spatiale et leur composante de déplacement dominante. Cette sélection
a été obtenue en utilisant la méthode présentée dans le chapitre 2. On désigne par la couleur
rouge les modes localisés dans les couches du super-réseau et qui sont caractérisés par une
composante longitudinale (ux) dominante. La figure 3.9b montre la distribution spatiale du
champ de déplacement de 1'un des modes observés dans le spectre de diffusion Brillouin
associé au vecteur d'onde gy = 0.0051 nm™. Ainsi, & partir des deux figures 3.9a et 3.9b, on
peut déduire que les modes observés dans les spectres de diffusion Brillouin de la lumiére
(figure 3.8a) correspondent a des modes guidés de caractere longitudinal dont le champ de
déplacement est localisé dans le super-réseau. Ce type de modes a été observé précédemment
dans d’autres structures comme un film de ZnSe déposé sur un substrat de GaAs [80] ou une
structure en bicouche de GaN-AIN déposée sur un substrat de Si[81]. On peut noter

également que pour des valeurs élevées du vecteur d'onde g, les modes longitudinaux guidés
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ne sont plus liés a I’interface entre le super-réseau et le substrat de verre (SiO,) et peuvent

exister méme dans le cas du super-réseau sans le substrat (voir Annexe B3).

(b)

Superlatticed

Substrate

Frequency (GHz)

NITHEESTE ‘ Uy Uz

0
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020

Wave vector q (nm'l)

Figure 3.9 : (a) Courbes de dispersion théorique (courbes colorées) et expérimentale (cercles
roses). (b) Distribution spatiale du champ de déplacement associé au vecteur d’onde ¢, = 0.0051
nm™ et la fréquence f = 2.20 GHz.

Dans ce type de structures constituées d’une couche élastiquement faible déposée sur
un substrat rigide, les modes situés en dessous de la vitesse transverse du substrat de verre
(Si0,), indiquée par la ligne rouge sur la figure 3.9a, sont désignés comme des modes guidés
de Sezawa [3,82]. Comme [I’illustre la figure 3.9a, Ces derniers présentent une polarisation a
caractere longitudinal au voisinage de la vitesse C;, .rf (branches rouges) et une polarisation
transverse autour de la vitesse transverse effective Cr ¢ (branches bleues). Dans notre cas
les modes observés par spectroscopie Brillouin sont les modes de Sezawa de caractére
longitudinal (figure 3.9b). Un exemple de carte du champ de déplacement donné pour un
mode situé proche de Cresr est présenté dans la figure 3.10. A partir de cette figure, on
remarque que ce mode présente un caractere transverse de vibration. On note que les modes
de Sezawa de caractére transverse ont été observé dans le cas d’un film de carbure de

tungsténe déposé sur un substrat de silicium [82].
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Figure 3.10 : Cartes du module et des composantes du champ de déplacement associés au mode
propre de vecteur d'onde gy = 0.005 nm™ et de fréquence f = 1.25 GHz.

3. 6.3 Effet de la périodicité sur la courbe de dispersion

Dans le but de mettre en évidence l'effet de la périodicité des propriétés élastiques du
super-réseau sur la courbe de dispersion associée a la direction de propagation paralléle aux
couches, nous avons analysé les modes propres de vibration d'un film homogene de méme
épaisseur que celle du super-réseau. Les parameétres élastiques de ce film correspondent aux
parametres élastiques effectifs du super-réseau, déterminés dans la limite des grandes
longueurs d’onde [79]. Les figures 3.11a et 3.11b présentent respectivement les courbes de
dispersion du super-réseau et du film homogéne ou la couleur rouge sur les branches définit
les modes guidés longitudinaux (LGM) dans les deux systémes. Dans cette section, nous
allons limiter notre analyse aux modes situés dans la zone non radiative de la courbe de
dispersion, définie par la partie en dessous de la zone grise. On peut remarquer que ces deux
systemes (super-réseau et film homogene) présentent un comportement similaire aux basses
fréquences et pour les vecteurs d'ondes inférieurs & g, = 0.01 nm™. A titre d'exemple, nous
présentons sur les figures 3.11c et 3.11d les distributions de champ de déplacement associées
a deux modes de chaque systéme obtenus au méme vecteur d'onde gx = 0.005 nm™. A partir
de ces figures, on peut observer que, dans le cas du super-réseau, les oscillations des modes
sont plus larges que les épaisseurs des couches du super-réseau d'ou la similarité observee
entre les courbes de dispersion des deux systéemes. Dans la région des vecteurs d'ondes
supérieurs & g, = 0.01 nm™, les deux séries de courbes de dispersion ne sont plus similaires
surtout pour des fréequences supérieures a 4 GHz. Comme le montrent les figures 3.11e et

3.11f, les oscillations liees aux modes de cette région de la courbe de dispersion sont
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relativement comparables aux épaisseurs des couches du super-réseau ce qui prouve 1’effet de

la structuration périodique des couches et donc la différence entre les deux courbes de

dispersion.
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Figure 3.11 : Courbe de dispersion du (a) super-réseau, (b) film homogéne. Module des
composantes du champ de déplacement des modes du super-réseau (c-¢€) et du film homogéne (d-
f) pour les vecteurs d’onde q = 0.005 nm™ (c, d) et g = 0.015 nm™ (e, ).

3.7 Etude de la vitesse effective de la couche hybride de BaTiO;

A partir de la comparaison faite dans les paragraphes 3.5 et 3.6 entre les calculs
théoriques et les mesures expérimentales des courbes de dispersion, nous avons pu estimer les
propriétés élastiques de la couche hybride de type BaTiOsz, a savoir les deux vitesses
transverse (Cr gatios = 1400 m/s) et longitudinale (C. gatios = 2570 m/s). Cependant, la
vitesse longitudinale de cette couche hybride de BaTiO3; présente une valeur inférieure a
celles de PMMA et de BaTiO3; brut. Cette valeur de vitesse est inattendue selon la loi de
Wood des milieux effectives [24] qui stipule que la valeur de la vitesse de la couche hybride
de BaTiO; doit correspondre a une interpolation entre les deux vitesses des milieux
constituant la couche hybride.

Pour vérifier cette observation, une mesure expérimentale de la vitesse effective a été
réalisée sur un film constitué de nanoparticules de BaTiO3 insérées dans une couche de
PMMA. Afin de mesurer les propriétés du volume et éviter l'apparition de modes de
surface [83], I'épaisseur du film (5 um) est choisie plus grande que celle du super-réseau (1,41
pm). Ainsi le spectre de diffusion Brillouin résultant ne montrera qu'un seul pic lié a la vitesse
longitudinale du film. Pour le calcul numérique, nous avons considéré un film constitué de
nanoparticules de BaTiO3 dans du polymere PMMA organisé selon une maille cubique a face
centrée (CFC), ou les nanoparticules de BaTiO3 occupent les sommets et les faces du cube
constitué de PMMA (figure 3.12b). La figure 3.12a présente la courbe de la vitesse
longitudinale effective expérimentale (cercles noirs) et théorique (lignes colorées) obtenues
pour le film en fonction de la fraction volumique ®g,1io3 des nanoparticules de BaTiOg3. La
valeur de la vitesse est calculée dans les deux directions [111] et [100] et aux faibles vecteurs
d'onde. Les parametres élastiques utilisés dans le calcul numeérique sont présentés dans le
tableau 3.2.

En partant d’une fraction volumique ®g,tios = 0.2, on peut remarquer que la vitesse
effective expérimentale (cercles noirs) commence a diminuer pour atteindre des valeurs plus
faibles par rapport a celles des constituants (Tableau 3.2). On peut remarquer également que
le calcul numérique de la vitesse effective longitudinale dans les deux directions [100] et

[111] confirme qualitativement cette diminution de la vitesse ; cependant le minimum de la
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vitesse atteint par les mesures expérimentales reste beaucoup plus important que celui obtenu

par le modele numérique.

CL (m/s) Cr (mls) p (kg/m®)
BaTiO; brut | 5910 3050 6012
PMMA 2800 1400 1190
Tableau 3.2: Paramétres physiques utilisés pour le calcul de la vitesse du milieu effectif
(PMMA/BaTiO3).
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Figure 3.12 : (a) Courbe de la vitesse longitudinale effective expérimentale (cercles noirs) et
théorique (lignes et cercles colorés) du film constitué des nanoparticules de BaTiO; et du
PMMA. (b) Schéma de la maille CFC. (c) La maille CFC avec des sphéres de vide (sphére

vertes).

Afin de trouver une explication de cette diminution importante de la vitesse effective
expérimentale par rapport au calcul numérique, nous avons considéré le modéle présenté par
le schéma de la Figure 3.12c. Ce modeéle est constitué de la méme maille CFC, le PMMA a
été mis en transparence pour mettre en évidence les sphéres de vide, mais cette fois-ci avec
des spheéres de vide (sphere vertes) déposées de la fagon suivante : une sphere au centre de la

maille et 8 autres spheres déposées sur les quatre diagonales du cube ou la distance entre deux

N , - N - . Lav2 . A / ' N
spheres consecutives sur la méme diagonale est égale a —, Ou "a" représente I'arréte du cube.

Dans ce calcul nous avons considéré trois valeurs du rayon des sphéres de vide Ry = 0.13a,
0.19a et 0.21a. Pour les valeurs du rayon Ry telles que les sphéres de vide et les sphéres de

BaTiOj3 se chevauchent entre elles, on suppose que I'espace de ce chevauchement reste occupé
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par les sphéres de BaTiOs. Sur la courbe de la vitesse effective de la figure 3.12a nous avons
présenté un exemple de calcul (cercles rouges et verts) pour le facteur de remplissage ®gatios
= 0.45. On peut noter une diminution importante de la vitesse effective en fonction de Rv.
Ainsi, on peut déduire de cette comparaison que la diminution tres importante de la vitesse

effective du film pourrait s’expliquer par la présence d’espaces vides dans le film.

Par ailleurs, Schneider et al [24] ont étudié une structure similaire a la notre. Cette
structure est constituée de I'empilement périodique de 20 couches de PMMA et de p-SiO; (p
indique poreuse). Malgreé la similarité entre les vitesses de BaTiOg3 et SiO,, dans leur étude, ils
ont montré que la couche hybride de type p-SiO, présente une vitesse (Ci, p-sio2 = 3100 m/s)
comprise entre les vitesses de SiO; et de PMMA. Afin de mieux comprendre la différence
observée entre les deux structures, nous avons fait le méme modéle que dans la partie
précédente en considérant une structure périodique avec une maille CFC ou les nanoparticules
de SiO, occupent les sommets et les centres des faces de la maille constituée de PMMA. La
figure 3.13 présente la courbe de la vitesse effective en fonction de la fraction volumique @
sio2. Contrairement au cas précédent (BaTiO; et PMMA), la vitesse effective montre une
courbe croissante pour le milieu constitué des nanoparticules de SiO, et du PMMA et les
valeurs de la vitesse effective restent toujours comprises entre celles des deux constituants
(CL, sio2 = 5600 m/s et C_ pmma = 2800 m/s). Ainsi a partir de ce résultat on peut conclure que
le paramétre responsable des valeurs faibles de la vitesse effective pour le milieu a base de
BaTiO3; et PMMA est la masse volumique qui présente une valeur trés grande pour le BaTiO3
(6012 kg/m®) par rapport & celle du SiO, (2000 kg/m®).
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Figure 3.13 : Vitesse longitudinale effective en fonction de la fraction volumique de ®s;o, des

nanoparticules de SiO, dans le PMMA.

3.8 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons étudié la propagation des phonons hypersoniques dans un
super-réseau constitué de 10 bicouches de PMMA/BaTiO3; déposées sur un substrat semi-
infini de verre (SiO,). La couche hybride de BaTiO3 est en fait constituée de nanoparticules
de BaTiOg infiltrées par le PMMA. La mesure de la courbe de dispersion dans les deux
directions, parallele et perpendiculaire aux couches du super-réseau, a été realisee par la
technique de spectroscopie Brillouin. Pour le calcul numérique, nous avons utilisé la méthode
des éléments finis avec laquelle nous avons développé un modéle simplifié du calcul de

I'intensité de diffusion Brillouin basé sur I'effet photo-élastique.

A partir des comparaisons théoriques et expérimentales des courbes de dispersion
phononiques et de transmission photonique, nous avons pu estimer les propriétés élastiques,
photo-élastiques et optiques du super-réseau. Nous avons pu également identifier la nature des
modes observés par spectroscopie Brillouin. Dans la direction paralléle aux couches du super-
réseau, les résultats ont montré la présence de modes dispersifs que nous avons identifié
comme étant des modes guidés de type Sezawa de caractére longitudinal. Dans la direction de
propagation perpendiculaire aux couches du super-réseau, nous avons montré que ce dernier
présentait une bande interdite relativement large. Le super-réseau présente également un gap
photonique dont le centre est proche de celui du gap phononique, ce qui permet au super-
réseau de se comporter comme un cristal phoxonique. Nous avons également mis en évidence
des propriétés physiques telles que le caractére anisotrope des propriétés élastiques du super-
réseau. Enfin, nous avons montré que la couche de BaTiO3 présentant dans le multicouche
présentait des vitesses plus faibles que celle du BaTiOs, pur. Nous avons montré que ceci était
dd a l'infiltration du PMMA dans la couche de BaTiOs.
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Chapitre 4 : Structure de bandes d'un cristal
phononique 2D réalisé par la technique
de polymérisation a deux photons induite

par laser femtoseconde
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4.1 Introduction

Contrairement au cas des deux chapitres précédents ou nous avons étudié des cristaux
phononiques 1D, la structure phononique étudiée dans ce chapitre présente une double
périodicité des propriétés élastiques. Il s'agit d'un cristal phononique a 2D organisé sous la
forme d'un réseau carré d'inclusions cylindriques gravées dans une matrice. Sous certaines
conditions géomeétriques et physiques des éléments constituants (inclusions et matrice) du
cristal phononique 2D, cette double périodicité peut conduire a la création d'une bande
interdite pour toutes les directions de propagation paralleles au plan de la périodicité. Les
cristaux phononiques 2D a base d'inclusions cylindriques ont fait I'objet de nombreuses études
théoriques [1-9] et expérimentales [10-17]. Il a été montré que I'existence et la largeur des
bandes interdites dépendaient de plusieurs parameétres géométriques et physiques du cristal
phononique 2D [18], & savoir : la nature solide-solide [11], fluide-fluide [19,20] ou fluide-
solide [12,21,22] du cristal phononique, du contraste entre les propriétés élastiques (masses
volumiques et constantes élastiques), des inclusions par rapport a la matrice [23], de la
symétrie du réseau (carre, triangulaire, hexagonal,...) ainsi que la forme des inclusions [24]

(circulaire, carré,...) et du facteur de remplissage [3].

Differents types de défauts tels que les cavités et les guides d'onde simples ou coudés
peuvent étres créés dans ce type de structures, a travers I'omission ou la modification (de la
géomeétrie ou des propriétés physiques) d'une seule ou de plusieurs inclusions dans la structure
phononique 2D. En fonction de leurs propriétés élastiques et géométriques, de tels défauts
peuvent donner lieu a des modes situés a l'intérieur de la bande interdite, correspondant a des
modes localisés ou guidés dans le cristal phononique. Ces modes de défauts ont permis
d'envisager des applications telles que le guidage [25,26], le filtrage [27,28] et le
démultiplexage [21,29]. Les cristaux phononique 2D a base de matériaux mixtes (solide-
fluide) ont présenté aussi une nouvelle plateforme dans le domaine des capteurs et de la
détection des fluides biochimiques [30,31]. Ce type de structures peuvent également présenter
des propriétes de bandes interdites a la fois pour les phonons et les photons. L'existence des
bandes interdites pour les deux ondes, électromagnétique et élastique, a conduit a la
localisation simultanée de la lumiere et du son dans une méme cavité permettant ainsi

d’exalter leur interaction [32,33].

Les cristaux phononiques a 2D a base d'inclusions cylindriques de dimension

submicrométrique ont fait I'objet d’études théoriques et expérimentales [34—36]. Par exemple,

111



Gorishnyy et al. [37] ont mis en évidence la présence d'une bande interdite pour les phonons
hypersoniques dans un cristal phononique constitué d'inclusions cylindriques remplies de
liquide (phenylmethyle silicone) arrangées suivant un réseau carré dans un film d'époxy. Dans
ce travail, le calcul numérique par éléments finis a été réalisé avec un facteur de remplissage
différent de celui de I'expérience. Ainsi la comparaison entre le calcul numérique et la mesure
expérimentale n'était pas directe. Kargar et al. [38] ont présenté les résultats de la mesure des
spectres de diffusion Brillouin réalisée par la technique de spectroscopie Brillouin-
Mandelstam sur un cristal phononique 2D constitué d'inclusion dair arrangées suivant un
réseau hexagonale dans un film d'oxyde daluminium. En raison de la nature semi-
transparente du film d'oxyde d'aluminium, les pics observés dans ces spectres ont été attribués
aux deux mécanismes associés a l'interaction lumiere-matiére : il s'agit de I'effet du
mouvement des interfaces et de I'effet photo-élastique. Dans cette étude, a l'aide du calcul
théorique, ils ont mis en évidence I'effet du diamétre d'inclusions sur la vitesse effective et sur
la conductivité thermique. Graczykowski et al.[39], par la technique de spectroscopie
Brillouin en rétrodiffusion et par la méthode des éléments finis pour le calcul numérique, ont
mis en évidence le phénomeéne de repliement des branches aux bords de la premiere zone de
Brillouin de la structure périodique, constituée d'inclusions cylindriques arrangées selon un

réseau carré dans une membrane de silicium.

Depuis la premiére réalisation du cristal phononique a bande interdite
hypersonique [40], différentes techniques et méthodes ont été utilisées pour la fabrication des
cristaux phononiques de paramétre de maille submicrométrique [37,41-48]. La lithographie
par faisceau d'ions ou d'électrons est une technique puissante pour la fabrication des cristaux
phononiques 2D a base de matériaux semi-conducteurs [49,50]. Les techniques d'auto-
assemblage des nanoparticules et la lithographie interférométrique ont permis la fabrication de
cristaux phononigues bidimensionnels a base de polymeéres. La technique de polymérisation a
deux photons est considérée comme la technique la plus précise pour la fabrication des
matériaux polyméres nano-structurés a trois dimensions avec une grande résolution. Cette

technique a éte utilisée pour la fabrication des cristaux photoniques.

Dans ce chapitre, nous allons présenter I'étude de la propagation des ondes elastiques
dans un cristal phononique a deux dimensions a base de matériaux hybrides, réalisé pour la
premiére fois par la technique de polymérisation a deux photons (2PP). Ce dernier est
constitue d'inclusions cylindriques de section carrée arrangées suivant un réseau carre dans un

film suffisamment épais de Propoxyde de Zirconium (ZPO). Le film de ZPO est déposé sur
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un substrat semi-infini de verre [51]. L'objectif de cette étude est, d'un coté la caractérisation
des propriétés élastiques et photo-élastiques du matériau nano-structuré. Cette caractérisation
se fera a travers une comparaison directe entre le calcul numérique et la mesure expérimentale
des courbes de dispersion et des spectres de diffusion Brillouin. Pour cela, nous avons
appliqué le modele de la diffusion Brillouin que nous avons élaboré dans le deuxiéme
chapitre. D'un autre coté, nous allons analyser la nature vibratoire des modes observés par
spectroscopie Brillouin dans le cas des deux échantillons suivants : le premier avec des
inclusions dair et le deuxieme avec des inclusions remplies par un polymere liquide
(Cargille). Nous allons également étudier I'effet de la symétrie du réseau, la forme de la
section des inclusions et leurs propriétés élastiques sur la vitesse effective du cristal

phononique.
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4.2 Preésentation de la structure phononique

La préparation des échantillons a été réalisée par I'équipe du Prof Zhandos N. Utegulov
(Université Nazarbayev, Kazakhstan) et la caractérisation expérimentale par Spectroscopie

Brillouin par I'équipe du Prof. George Fytas (Institue Max Planck, Mainz).

Le cristal phononique 2D que nous allons étudier a été réalisé par la technique de
polymérisation a deux photons, basée sur le phénoméne non linéaire d'absorption a deux
photons. 1l s'agit d'une technique d'écriture directe par laser permettant ainsi la fabrication des
micro-objets avec une résolution inférieure & 100 nm. A l'aide d'un microscope, le faisceau
laser (517 nm, 60 fs, 76 MHz, 70 mW) est focalisé sur un trés petit volume du matériau
photosensible. Ce dernier étant transparent pour le rayonnement laser utilisé, seule
I'absorption a deux photons peut déclencher un processus de photo-polymérisation le long du
trajet du faisceau laser. Ainsi, la structure est révélée a laide d'un traitement de I'échantillon
dans du 1-propanol permettant de retirer le matériau qui n'a pas été expose a la lumiére du
laser [52].

La figure 4.1 présente le schéma a 3D ainsi que I'image obtenue par microscopie
électronique a balayage de la structure phononique réalisée. Comme l'illustre cette figure, le
cristal phononique est constitué d'inclusions d'air cylindriques de section carrée arrangées
suivant un réseau carré dans un film de propoxyde de zirconium (ZPQO) d'épaisseur h = 6 pm.
La période de la structure est a = 740 nm et le facteur de remplissage est f = 0.46, définie
comme ¢étant le rapport entre la surface de I’inclusion et celle d’une cellule élémentaire. La
structure est périodique dans les deux directions Ox et Oy et semi-infinie dans la direction Oz.
Les propriétés élastiques (constantes élastiques et densité) associées au film nano-structuré
seront déterminées a partir de la description théorique des courbes de dispersion et des

spectres de diffusion Brillouin expérimentaux.
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Figure 4.1: (a) Représentation schématique a 3D, et (b) image par MEB (vue dessus) du cristal
phononique a 2D.

4.3 Calcul de la courbe de dispersion

Comme l'illustre la figure 4.1a, I'épaisseur du film nano-structuré de ZPO (propoxyde
de zirconium) (6 um) est largement plus grande que la période du cristal phononique (a = 0,74
um). Pour réduire le temps de calcul et éviter I’apparition de modes du substrat semi-infini,
nous allons donc considérer le cristal phononique comme étant infini dans la direction z. Dans
ce cas, les modes polarisés dans le plan (xoy) seront découplés des modes polarisés dans la
direction z [1]. Par la suite nous avons limité notre étude aux modes polarisés dans le plan
(xoy). Etant donné que le cristal phononique est périodique dans les deux directions x et y, le
domaine de calcul est limité a la cellule élémentaire indiquée par le cadre rouge sur la figure
4.2a. Les conditions périodiques de Bloch sont appliquées en limite de cellule afin de décrire
le caractere périodique de la structure phononique. Par ailleurs, pour un réseau périodique de
maille carrée, la premiére zone de Brillouin est illustrée sur la figure 4.2b. Compte tenu de la
symeétrie, le calcul de la courbe de dispersion se fera sur la premiére zone irréductible de
Brillouin définie par la région bleue.

115



(b) Ady

I = (0,0)
M=E5
o 3 X=(C,0

Figure 4.2 : (a) Schéma du cristal phononique de maille et d’inclusions carrée, infini dans la
direction z ; la cellule unitaire utilisée dans le calcul est indiquée par le cadre rouge. (b)
Représentation de la zone de Brillouin du cristal phononique a maille carrée, la zone bleue

correspondant a la premiére zone irréductible de Brillouin.

La figure 4.3a présente la courbe de dispersion du cristal phononique a 2D obtenue
dans les trois directions I'X, I'M, et XM de la premiére zone irréductible de Brillouin. A titre
de comparaison, nous avons également calculé la courbe de dispersion dans le cas des
inclusions de section carré tournée de 45° par rapport la direction x (figure 4.3b) et de celles
avec une section circulaire (figure 4.3c) toute en gardant le facteur de remplissage égale a f =
0.46. Les paramétres élastiques utilisés pour le calcul des courbes de dispersion associé a ces
trois structures sont donnés dans la Iégende de la figure 4.3. A partir de cette figure, on peut
remarquer que la courbe de dispersion du cristal phononique 2D est sensible a la forme et a
I’orientation des inclusions. En effet, les structures avec les inclusions de section carré
(tournés de 45°) et circulaires présentent des bandes interdites absolues (indiquées par les
bandes grises sur les figures 4.3b et 4.3c), tandis que la structure avec les inclusions de
section carrée ne présente pas de bandes interdites absolue. On peut cependant noter la
présence de quelques bandes interdites partielles (indiquées par les bandes vertes sur la figure
4.3a) dans la direction T'M.
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Figure 4.3 : Courbes de dispersion du cristal phononique 2D formé d’inclusions cylindriques de
section (a) carrée, (b) carrée tournée de 45° par rapport a la direction du réseau et (c) circulaire.
Le facteur de remplissage est f = 0.46. Les paramétres physiques du matériau utilisés dans le
calcul sont C+ =1700 m/s, C_=2900 m/s et p = 1190 kg/mg.

Nous avons aussi étudié le cas ou les inclusions du cristal phononique sont remplies
avec un polymere liquide (Cargille). La figure 4.4 montre la courbe de dispersion du cristal
phononique 2D avec des inclusions de section carrée remplies de Cargille, défini par sa
vitesse acoustique Cr = 1670 m/s et sa masse volumique p = 1030 kg/m>. On peut remarquer
que la présence du Cargille dans les inclusions permet de multiplier le nombre de branches
dans la courbe de dispersion. On peut noter également la présence d'une bande interdite

partielle dans la direction I'M indiquée par la bande verte sur la courbe de dispersion.

Il est & noter que des structures similaires a la notre ont déja fait 1'objet d’études
théoriques. Vasseur et al [6], ont mis en évidence I'effet de la section (carré et circulaire) des
inclusions et de leur composition par rapport a la matrice sur les propriétés de dispersion. Ils
ont remarqué que pour avoir des bandes interdites absolues, il fallait que les constantes
élastiques et la masse volumique des inclusions soient plus grandes que celles de la matrice et
non l'inverse. C. Goffaux et J. P. Vigneron [22] ont montré également que, dans une structure
périodique de cylindres de section carrée déposes selon un réseau carré dans l'air, la largeur de
la bande interdite dépendait de I'angle de rotation des cylindres par rapport a la direction du
réseau. Ainsi, le maximum de largeur du gap est obtenu quant les cylindres de section carrée

sont tournés de 45° par rapport a la direction du réseau.
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Figure 4.4 : Courbes de dispersion du cristal phononique 2D avec les inclusions remplies de

Cargille

4.4 Caractérisation expérimentale

La figure 4.5a présente le schéma de la géométrie de diffusion utilisée pour la
détermination expérimentale des courbes de dispersion du cristal phononique 2D par la
technique de spectroscopie Brillouin. Etant donné que les matériaux constituants le cristal
phononique sont transparents pour la lumiere du laser utilisé, I'analyse de la lumiére diffusée
est effectuée en transmission. Les deux champs électriques de la lumiére incidente et diffusée
sont polarisés dans la direction perpendiculaire au plan d'incidence. La polarisation est notée
VV pour (Vertical-Vertical)). Avec cette géométrie, on excite les modes acoustiques dont le

vecteur d'onde est donné par la relation suivante :
am . 6
q= %sm (5) 4.1)

Ou A =532 nm est la longueur d'onde du laser utilisé pour la mesure et 6 I'angle d'incidence.
Dans ce cas, le vecteur d'onde du phonon acoustique est contenu dans le plan (xoy), faisant
I'angle o avec la direction x (figure 4.5b). On peut noter que dans le cas de cette géomeétrie, le
vecteur d'onde ne dépend pas de l'indice de réfraction. Ceci peut étre démontré a partir de la
condition de continuité des composantes tangentielles du champ électrique aux interfaces

(ZPOlverre et verre/air) conduisant a I'égalité suivante :

41 =42 =q (4.2)

Ou g, et g, représentent respectivement les vecteurs d'onde acoustique dans le film de

propoxyde de zirconium et le substrat de verre. La mesure expérimentale a été réalisée sur

118



deux échantillons : le premier avec des inclusions d'air et le deuxieme avec des inclusions

remplies de Cargille.

Incident light
(a) i O b y
: A
Crystal X
. Substrat 4
z 04
(0] >
OL) X ] 1 i .
' k_<j I ® X
® H : (T}I 1 {_} y

y
Scattered light

Figure 4.5 : (a) Schéma de la géométrie de diffusion Brillouin utilisée pour la mesure
expérimentale des courbes de dispersion du cristal phononique 2D. (b) Représentation du

vecteur d’onde ¢ des modes excités par cette géométrie, contenu dans le plan (xOy).

4.5 Calcul numérique des spectres de diffusion Brillouin de la lumiére

Comme nous l'avons indiqué précédemment, les matériaux constituants le cristal
phononique sont transparents. Aussi, pour avoir une comparaison directe avec les mesures
expérimentales, nous avons utilisé le modele de la diffusion Brillouin présenté dans le
chapitre 2. Ce modeéle permet d'exprimer l'intensité de diffusion Brillouin de la lumiere en

fonction de I'effet photo-élastique. On rappelle I'expression de cette intensité :

2 R 2
[=[E}|" « |iffunit cer1 € ¥ ikt Pijra S E{ dS (4.3)

Le film de ZPO étant considéré isotrope, I'expression de l'intensité de diffusion Brillouin (eq.

4.3), pour la polarisation VV, se met sous la forme suivante :

Ilyy = |%ffuc !9 [{A; sin(a) +A;, cos(a)} sin(a) + {A,; sin(a) +A,, cos(a)} cos(a)]E0|2

(4.4)

Ou o repréesente I'angle entre le vecteur d'onde g du phonon acoustique et la direction X, et ou

les expressions associées aux termes A;; sont données dans le chapitre 2.
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4.6 Cristal phononique 2D avec des inclusions d'air

La figure 4.6a représente la courbe de dispersion mesurée par spectroscopie Brillouin
pour une propagation des phonons acoustiques dans la direction TM du cristal phononique a
2D avec des inclusions d'air. Les deux lignes bleues, continue et discontinue, représentent
respectivement les deux vitesses, transverse (Ctg = 3390 m/s) et longitudinale (C ¢ = 5660
m/s) du son dans le substrat de verre. Les cercles colorés représentent la courbe de dispersion
expérimentale. On peut noter que les modes situés en dessous de la vitesse transverse du
substrat de verre sont des modes non radiatifs, c'est-a-dire que ces modes ne peuvent pas se
propager dans le volume du substrat et sont localisés dans le film de "ZPO". La figure 4.6b
présente les spectres de diffusion Brillouin associés aux vecteurs d’onde contenus dans la
zone orange, indiquée sur la courbe de dispersion (Figure 4.6a). Comme on peut le voir,
I'intensité des pics dépend du vecteur d'onde et de la fréquence. Par exemple, l'intensité du pic
indiqué par la fleche noir et associé a la branche noire de la courbe de dispersion diminue au
fur et a mesure que le vecteur d'onde augmente, tandis que pour le deuxiéme pic indiqué par
la fleche rouge et associé a la branche rouge de la courbe de dispersion, on remarque un

comportement inverse ou l'intensité du pic augmente avec l'augmentation du vecteur d'onde.

@°T 1 (b)
!
!
1] f 2, o q=0.0057 nm™
/] o
N !0 ° S -1
5 ;| ’; ° ° i < g =0.0051 nm
= /o =
2 ! foap o < 2 q=0.0045 nm™
=21 ] =
2 i 1
- / - g =0.0041 nm
i o9
141/ 9 -
1/ ° |
/ W g =0.0037 nm™
0 1 substrate
0.000  0.004  0.008  0.012 0

1 2 3 4
Frequency (GHz)
Wave vector q (nm” 1)

Figure 4.6 : (a) Courbe de dispersion mesurée dans la direction I'M pour le cristal phononique
constitué d’inclusions carrées d’air. (b) Spectres de diffusion Brillouin associés a la zone orange

de la courbe de dispersion.
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4.6.1 Propriétés élastiques du film nano-structuré de ZPO

Comme nous l'avons indiqué précédemment, les propriétés élastiques et photo-
élastiques du film nano-structuré de ZPO ne sont pas définies, puisqu'elles dépendent des
conditions de fabrication. A partir du calcul numérique des courbes de dispersion, nous allons
procéder a un ajustement des deux vitesses, transverse et longitudinale, du film nano-structuré
permettant de décrire les branches expérimentales (figure 4.6a). Avec une telle géomeétrie de
diffusion (figure 4.5a), les modes observés dans le cas de la polarisation VV sont les modes

de polarisation quasi-longitudinale [34].

La figure 4.7 présente les courbes de dispersion théoriques (branches colorees) et
expérimentales (cercles pleins colorés) obtenues pour une propagation des ondes élastiques
dans la direction I'M. Les courbes présentées sur la premiere ligne de la figure 4.7 sont
calculées pour trois valeurs de la vitesse transverse C+ = 1200 m/s, 1400 m/s et 1700 m/s avec
une vitesse longitudinale fixée a C. = 2900 m/s. Pour les courbes de dispersion présentées sur
la deuxiéme ligne de la figure 4.7, les courbes sont calculées pour trois valeurs de la vitesse
longitudinale C, = 2700 m/s, 2900 m/s, 3100 m/s avec la vitesse transverse fixée a Ct+ = 1700
m/s. Les couleurs sur les branches théoriques représentent la polarisation des modes, ou la
couleur rouge indique la polarisation longitudinale et la couleur bleue représente la
polarisation transverse. Cette représentation a été obtenue en utilisant la méthode de sélection

des modes introduite dans le chapitre 2 et basée sur I'expression suivante :

2dr2
PX — fo_c|Ux| dr
[fy c(ux|?+luyl?)dr?

(4.5)

dans laquelle X représente la direction parallele a la direction du vecteur d'onde du phonon
acoustique, ux (resp. uy) représente la composante du champ de déplacement longitudinal
(resp. transverse). Dans le cas de la propagation des ondes élastiques dans la direction I'M, les
deux composantes du champ de déplacement ux et uy sont données sous la forme suivante :

(ux+tuy) (ux—uy)
Uy = Ty et uy = Ty (4.6)
Ou ux (uy) représente la composante de déplacement paralléle a la direction x (y).

La premiére observation qu'on peut faire a partir de cette figure est que la majorité des
modes présents sur la courbe de dispersion est caractérisée par une polarisation mixte (a la

fois longitudinale et transverse), a I'exception des deux branches sans fréquence de coupure,
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au voisinage du point I' (g = 0 nm™). Celles-ci présentent respectivement un caractére

transverse et longitudinal lié aux deux vitesses effectives du cristal phononique. Pour

déterminer les valeurs optimales des deux vitesses transverse et longitudinale du film nano-

structuré, on doit déterminer parmi les courbes de dispersion théoriques de la figure 4.7

laquelle permet de décrire au mieux les branches expérimentales. Pour cela, nous

considérerons les deux premiéres branches expérimentales de la figure 4.6a (cercles noirs et

rouges). Par comparaison entre les courbes théoriques et expérimentales (figure 4.7), on peut

déduire que les valeurs des vitesses les mieux adaptées au film nano-structuré sont : Cy =
1700 m/s et C = 2900 m/s.
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Figure 4.7 : Courbes de dispersion théoriques (branches continues) et expérimentales (cercles
pleins) obtenues pour une propagation des ondes élastiques dans la direction I'M du cristal
phononique & 2D constitué d’inclusions carrées d’air. Les couleurs sur les branches théoriques
représentent la polarisation des modes, donnée par le parameétre Py. Sur la premiére ligne, la
vitesse longitudinale est fixée a C. = 2900 m/s et sur la deuxiéme ligne, la vitesse transverse est
fixée a C+ =1700 m/s.

4.6.2 Propriétes photo-élastiques du film nano-structuré de ZPO

Nous allons maintenant déterminer les coefficients photo-élastiques du film nano-
structuré (ZPO) a partir de la comparaison des intensités relatives des pics présents dans le
spectre de diffusion Brillouin. En ce qui concerne le calcul numérique, I'intensité de diffusion
Brillouin est obtenue par I'expression (4.4). Sachant que les mesures ont été faites dans la
direction I'M, le vecteur d'onde du phonon acoustique fait I'angle a. = 45° avec la direction x
(figure 4.5b). Dans ce cas, lI'expression (4.4) de l'intensité de diffusion Brillouin devient :

1 - duy 0 duy, 0 2
= |5, e[ (Pra + Puo) (52 + 52) — 2Pee (G2 + 50| Bods|  (47)

ox

A partir de cette expression, on peut remarquer que l'intensité de diffusion Brillouin 1LY est la
contribution de deux termes. Le premier est associé a la somme P;; + P;, et dépend des
composantes diagonales du tenseur de déformation. Le deuxiéme, quant a lui, est associe a la
constante photo-élastique P, et dépend des composantes non diagonales du tenseur de
déformation. Le film nano-structuré étant isotrope, les trois coefficients photo-élastiques cités
ci-dessus sont reliés par la relation suivante : P;; — P, = 2P¢,. Dans la comparaison des

intensités relatives des pics de diffusion Brillouin, le seul paramétre a faire varier est le

rapport P /(P11 + Pi2).

La figure 4.8 présente les spectres de diffusion Brillouin expérimentaux (courbes
rouges et noires) et théoriques (courbes bleues) obtenues pour les trois vecteurs d'onde q =
0.0041 nm™, 0.0045 nm™, et 0.0057 nm™ associés a la direction TM. Les spectres théoriques
sont calculés pour les valeurs du coefficient photo-élastique P, suivantes 0, £0.1, +0.2 et
+0.3 tout en gardant la somme P;; + P;, = 1. Comme nous I'avons indiqué précédemment, la
comparaison des intensités relatives des pics sera limitée aux deux premiers pics
expérimentaux indiqués par les fleches noires et rouges (figure 4.7). On remarque (figure 4.8)
que l'intensité des différents pics dépend du vecteur d'onde, de la fréquence ainsi que du

rapport des coefficients photo-élastiques Pys/(P;; + P;2). Par exemple, le premier pic
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expérimental (indiqué par la fleche noire) provient de la contribution des deux pics notés 1 et
2. Lorsqu'on augmente la valeur du rapport Pge/(P;1 + P;2), l'intensité du pic 1 diminue en
méme temps que l'intensité du pic 2 augmente. Quant au deuxieme pic expérimental (indiqué
par la fleche rouge), le pic 3 associé a ce dernier diminue avec l'augmentation du rapport Pgs/
(P + Py,). A partir de cette figure, on peut deduire que les spectres associés a la valeur du
rapport Pys/(Py1 + P12) = —0.2 permettent de décrire au mieux les spectres expérimentaux.

En COﬂSéquence, Nous aurons PlZ/(Pll + PIZ) = 0.7 et Pll/(Pll + P12) = 0.3

1

grm = 0.0057 nm™*

T

Intensité BLS (a.u)

0 1 2 3 4 0 1 2 3 4 0 1 2 3 4
Frequency (GHz) Frequency (GHz) Frequency (GHz)

Figure 4.8 : Spectres de diffusion Brillouin théoriques (lignes bleues) et expérimentaux (lignes

rouges) obtenus dans la direction I'M. Les spectres théoriques sont calculés pour les valeurs de
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Pes suivantes : 0,+ 0.1, + 0.2, + 0.3. Les fleches noires et rouges indiquent les pics associés aux

deux branches, noires et rouges, de la figure 4.6a.

Sur la figure 4.9, nous présentons les deux courbes de dispersion, théorique (lignes
continues) et expérimentale (cercles pleins) obtenues dans la direction I'M du cristal
phononique a 2D. Les couleurs sur les branches de la courbe théorique représentent I'intensité
de diffusion Brillouin LY. Les propriétés élastiques et photo-élastiques utilisées dans ce
calcul sont ceux déduites de la comparaison faite précédemment. Pour mieux comprendre la
nature des modes observés par spectroscopie Brillouin, nous présentons sur la figure 4.9b un
exemple de spectre de diffusion Brillouin théorique (courbe bleue) et expérimental (courbe
rouge et noire) pour le vecteur d'onde g = 0.0057 nm™ ainsi que les cartes du champ de
déplacement (figure 4.9c) des modes 1, 2, et 3 associés aux deux premiers pics du spectre
expérimental. A partir des cartes du champ de déplacement, on remarque que le mode 2 est
fortement longitudinal alors que les modes 1 et 3 possédent une polarisation mixte. Les
vibrations de ces deux derniers correspondent a un mouvement de dilatation/contraction
successif des deux cotés de la cellule élémentaire tandis que les coins restent quasiment fixes.
Quant au mode 2, caractérisé par une polarisation longitudinale, la vibration de ce dernier est
similaire a celles des deux modes 1 et 3, mais les coins de la cellule élémentaire se déplacent.
La contribution de ces modes a I’intensité 153 de diffusion Brillouin de la lumiére (Eq. 4.7)
agit essentiellement sur le premier terme de 1L pour les modes 2 et 3, et sur le deuxiéme
terme de 1LY pour le mode 1. On peut noter aussi que les modes 1 et 2 associés au premier pic
expérimental changent de comportement vibratoire. En effet, lorsqu'on s'éloigne de la limite
de la premiére zone de Brillouin vers le centre défini par le point I" de la courbe de dispersion,
la polarisation du mode 1 devient longitudinale tandis que celle du mode 2 devient mixte (voir
figure 4.7).
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Figure 4.9 : (a) Courbes de dispersion théorique (ligne continues) et expérimentales (cercles
pleins colorés) du cristal phononique 2D constitué d’inclusions carrées d’air obtenue dans la
direction M en fonction de I'intensité de diffusion Brillouin LM donnée sous forme de couleurs.
(b) Spectres de diffusion Brillouin théorique (courbe bleue) et expérimental (courbe noire et
rouge) obtenus pour g = 0.0057 nm™ dans la direction M. (c) Cartes du champ de déplacement

des modes 1, 2 et 3.

4.7 Cristal phononique 2D avec des trous remplis de Cargille

Dans le cas du film nano-structuré avec des inclusions dair, la mesure par
spectroscopie Brillouin de la courbe de dispersion n'a été possible que dans la direction T'M.
La raison vient du fait que, dans la direction T'X, les effets de la diffraction optique et de la
diffusion élastique de la lumiére cachent les pics d’origine phononique [37]. Nous nous
intéressons ici & D'infiltration de 1’échantillon précédent avec du Cargille (liquide). Du fait de
son indice de réfraction (nc = 1.513) proche de celui du film de ZPO (nz = 1.51), cet
échantillon permet d'éliminer les effets de la diffraction optique. Ainsi, la mesure par

spectroscopie Brillouin de la courbe de dispersion pour cet échantillon a pu étre réalisée dans

les deux directions, T X et ' M.

Pour tenir compte de la contribution du liquide (Cargille) dans l'intensité de diffusion
Brillouin, on considére que la déformation dans le liquide résulte uniquement de la dilatation.
Ainsi, les constantes photo-élastiques associées se résument a P1; = Py, = P et Pgg = 0. Dans ce
cas, l'expression de l'intensité de diffusion Brillouin dans le cristal phononique avec des

inclusions remplies de Cargille devient :
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Dans la direction I'M (@ = /4) :

IVV -

o) = 2P (52 + 20| Bods + 2 ff,

duy

| ffsohd el [(Pﬂ +Pi2) (al;x ay el [ZP (% +

1qu1d

a“Y)] EOdS| (4.8)

Et dans la direction I'X (o = 0) :

IF{(I - |iffsolid eld [P12 = +P11 dy ]EOdS te -U Liquid qu[ (aal;" auy)] E dS| (4'9)

Dans les deux expressions ci-dessus, le coefficient photo-élastique P du Cargille n'est
pas defini. Il constitue donc un parametre ajustable dans le calcul de I'intensité de diffusion
Brillouin. Nous gardons ici, pour le cristal phononique a 2D, les parametres élastiques et
photo-élastiques déterminés précédemment. Quant au Cargille, il est défini par sa masse
volumique pc = 1000 kg/m®, sa vitesse de compression Cc= 1670 m/s et son coefficient
photo-élastique P. La figure 4.10 représente les spectres de diffusion Brillouin expérimentaux
(lignes noires et rouges) et théoriques (lignes bleues) associés aux vecteurs d'onde g = 0.0037
nm™ et 0.0057 nm™ pour la direction I'X et q = 0.0061 nm™ et 0.0071 nm™ pour la direction
I'M. Le calcul a été effectué pour les trois valeurs du coefficient photo-élastique P du Cargille
suivantes : P =4, 1 et P = -4. Comme l'illustre cette figure, un bon accord avec les spectres

expérimentaux est obtenu avec la valeur P/(P11+P12) = 4.
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Figure 4.10 : Spectres de diffusion Brillouin expérimentaux (lignes noires et rouges) et
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théoriques (lignes bleues) obtenus pour deux vecteurs d’onde dans chacun des deux directions

I'’X et I'M et pour trois valeurs du coefficient photo-élastique P du Cargille.

La figure 4.11 représente les courbes de dispersion théoriques (lignes continues) et
expérimentales (cercles pleins roses) du cristal phononique 2D avec des inclusions remplies
de Cargille. Deux valeurs de la vitesse transverse du cristal phononique (Ct = 1400 m/s et
Ct= 1700 m/s) sont considérées pour le calcul des courbes de dispersion dans les deux
directions I'M et I'X. Les couleurs sur les branches théoriques représentent l'intensité de
diffusion Brillouin. Comme le montre cette figure, I’accord avec les mesures expérimentales
dépend de la branche de vibration considérée. Dans la direction I'X (figure 4.11a et 4.11c), la
courbe associée a la vitesse Ct = 1400 m/s décrit mieux les branches expérimentales situées
aux basses fréquences, tandis que les branches expérimentales situés aux hautes fréquences,
sont mieux décrites avec la vitesse Ct = 1700 m/s. Quant a la direction T'M (figure 4.11b et
4.11d), les branches situées aux basses fréquences sont bien décrites par les deux vitesses,
alors que les branches situées aux hautes fréquences ne sont en accord ni avec C+ = 1400 m/s
ni avec Ct = 1700 m/s. Pour améliorer I'accord avec les résultats expérimentaux, nous avons
examiné le cas de la solidification du Cargille. Pour cela, nous avons supposé que le Cargille
formait une couche mince (~ 10 nm) solide a l'interface Cargille/ZPO avec une vitesse
transverse relativement faible Ctc = 100 m/s. Cette couche permet de créer de nouvelles
branches, généralement plates dans la courbe de dispersion. Pour autant, avec cette hypothése,
nous n’avons pas obtenu une amélioration entre le calcul numérique et la mesure
expérimentale (Voir Annexe). On note également que les films nano-structurés utilisés dans
cette expérience ne sont pas les mémes et leur fabrication peut tolérer des valeurs des vitesses

un peu différentes.
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Figure 4.11 : Courbes de dispersion théoriques (lignes continues) et expérimentales (cercles
pleins roses) obtenues dans les deux directions I'X ((a) et (c)) et I'M ((b) et (d)). Les couleurs sur

les branches représentent les intensités de diffusion Brillouin IV et I,

Sur la figure 4.12 nous avons représenté les courbes de dispersion expérimentales et
théoriques (4.12a et 4.12d) ainsi que des exemples de spectres de diffusion Brillouin (4.12b et
4.12¢) et les cartes des champs de déplacement correspondant (4.12c et 4.12f). Ces résultats
sont donnés pour les deux directions I'X et I'M. Les cercles roses sur les courbes de
dispersion représentent les mesures expérimentales, les couleurs sur les branches théoriques
représentent la polarisation des modes. Comme dans le cas précédent, a partir de ces deux
courbes de dispersion on peut remarquer que le caractére quasi-longitudinal et quasi-
transverse des modes apparait seulement pour les branches situées aux basses fréquences.
Pour les frequences relativement élevées, les branches présentent une polarisation mixte. On
note également que le gap partiel observé expérimentalement dans la direction I'M ne

concerne que les modes ayant un caractere quasi-longitudinal.
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Dans la direction I'X (figure 4.12b), le spectre théorique (courbe bleue) et
expérimental (courbe rouge) de diffusion Brillouin obtenus pour le vecteur d'onde q = 0.0031
nm™ présentent un pic situé a la fréquence f = 1.02 GHz. A partir de la carte du champ de
déplacement du mode associée a ce pic, on remarque que ce mode présente un caractere
longitudinal. On note également que la contribution de ce mode a l'intensité de diffusion
Brillouin est due essentiellement a la partie liquide du cristal phononique. Pour le vecteur
d'onde g = 0.0057 nm™, le spectre de diffusion Brillouin théorique présente trois pics 1, 2 et 3,
tandis que le spectre expérimental ne montre que deux pics associés aux pics 2 et 3 du spectre
théorique. Le premier pic 1 n'est pas visible dans le spectre expérimental du fait probable de
sa position proche du pic de Rayleigh. On note que le pic 2 (premier pic expérimental) résulte
de la contribution de deux modes de fréquences f = 1.42 GHz et 1.63 GHz, alors que le pic 3
(deuxiéme pic expérimental) est associé a un seul mode, situé a la fréquence f =2.30 GHz.
Les cartes des champs de déplacement associées aux trois pics montrent que ces modes

présentent un caractere quasi-longitudinal de vibration.

Dans la direction M (figure 4.12d, 4.12¢ et 4.12f), nous avons également analysé les
spectres de diffusion Brillouin pour les deux vecteurs d'onde g = 0.0031 nm™ et q = 0.0061
nm™ associés & cette direction de propagation (figure 4.12e). Le spectre obtenu pour le
vecteur d'onde g = 0.0031 nm™ présente un seul pic résultant de la contribution de deux
modes de fréquences f = 0.98 GHz et f = 1.03 GHz. Les deux modes ont une polarisation
quasi-longitudinale. Quant au deuxiéme vecteur d'onde g = 0.0061 nm™, le spectre théorique
correspondant présente trois pics notés 1, 2 et 3 dont les deux derniers sont observés
expérimentalement et chacun de ces deux pics est di a la contribution de deux modes (f =
1.73 GHz et 1.89 GHz pour le premier pic expérimental et f = 2.21 GHz et 2.31 GHz pour le
deuxieme pic expérimental). Comme le montrent les cartes des champs de déplacement, tous
ces modes ont une polarisation mixte a I'exception des deux modes associés au pic 1 qui ont

une polarisation quasi-longitudinale.
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Figure 4.12 : Courbes de dispersion théoriques (lignes continues) et expérimentales (cercles

pleins roses) obtenues pour les directions I'X (haut) et I'M (bas). Les couleurs sur les courbes

théoriques indiquent la polarisation des modes. (d) et (e) Spectres de diffusion Brillouin obtenus

pour les vecteurs d'onde indiqués par les lignes pointillées sur les courbes de dispersion. (c) et

(f) : cartes des champs de déplacement associées aux pics observés sur les spectres (b) et (e).
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4.8 Etude de l'effet de la géométrie et des propriétés élastiques du
cristal phononique sur la vitesse effective

Dans cette section, nous présentons I'étude de I’effet des parametres géometriques et
physiques des inclusions ainsi que la symétrie du réseau sur la vitesse effective du cristal
phononique a 2D. Pour ce faire, nous avons considéré deux formes d’inclusions : les
inclusions de section carrée et les inclusions de section circulaire. Pour les propriétés
physiques des inclusions, nous avons consideré trois cas : les inclusions d‘air, les inclusions
remplies de Cargille et les inclusions remplies de PDMS (polymere liquide). Les parameétres

élastiques des matériaux utilisés dans ce calcul sont rassemblés dans le tableau 4.1.

Matériau CL (m/s) Cr (m/s) p (kg/m®)
ZPO (Matrice) 2900 1700 1190
Cargille (inclusion) 1670 - 1030
PDMS (inclusion) 1000 - 989

Tableau 4.1: Propriétés élastiques des matériaux constituant la structure phononique a 2D.

La figure 4.13 montre les courbes représentant I'évolution de la vitesse effective Ces
(normalisée par rapport a la vitesse du film de ZPO (C. = 2900 m/s)) en fonction du facteur
de remplissage obtenue dans les deux directions I'X et I'M de la structure phononique et pour
des inclusions de section carrée (figure 4.13a et 4.13b) et circulaire (figure 4.13c et 4.13d).
Les couleurs sur les lignes indiquent la nature des inclusions : air (lignes bleues), Cargille
(lignes orange) et PDMS (lignes vertes). La fleche noire sur les graphes indique le facteur de
remplissage de la structure phononique étudiée précédemment. Comme l'illustre cette figure,
la vitesse effective dépend de la direction de propagation, de la section des inclusions et du
liquide gu'elles contiennent. En effet, la vitesse effective obtenue dans la direction I'X est plus
grande que celle obtenue dans la direction I'M. On remarque également que l'infiltration par
le PDMS permet de diminuer la vitesse effective par rapport a celle de la structure
phononique avec des inclusions d'air alors que I’infiltration avec du Cargille permet, dans
pratiqguement tous les cas, d'augmenter cette vitesse. Toutefois, dans le cas de la direction I'X,
I'effet du Cargille sur la vitesse effective dépend du facteur de remplissage. Comme le montre
la courbe de la figure 4.13a, dans le cas de la structure phononique avec des inclusions de
section carrée présentant des facteurs de remplissage supérieurs a 0.6, la structure phononique
avec les inclusions remplies de Cargille présente une vitesse effective inférieure a celle de la

structure phononique avec des inclusions dair.
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Figure 4.13 : Evolution de la vitesse effective en fonction du facteur de remplissage calculée dans
les deux directions I'X et I'M, dans le cas des inclusions de section : (a) et (b) carrée et (c) et (d)

circulaire.

Afin de mettre en évidence I'effet de la symétrie du réseau sur la vitesse effective, nous
avons étudié le cas du réseau triangulaire d'inclusions de section circulaire avec et sans
Cargille inséré dans une matrice de ZPO dont la cellule élémentaire est présentée sur la figure
4.14b. La figure 4.14a représente I'évolution de la vitesse effective en fonction du facteur de
remplissage obtenue dans les deux directions I'X et 'K de la premiere zone irréductible de
Brillouin du réseau triangulaire (figure 4.14c). La couleur orange représente le cas des
inclusions remplies de Cargille et la couleur bleue représente le cas des inclusions d'air.
Comme l'illustre cette figure, dans le cas du réseau triangulaire, la vitesse effective présente

un comportement isotrope contrairement au cas du réseau carré.
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Figure 4.14: (a) Evolution de la vitesse effective en fonction du facteur de remplissage pour un
réseau hexagonal de cylindres. (b) Cellule élémentaire utilisée pour le calcul de la vitesse

effective. (c) Premiére zone de Brillouin du réseau triangulaire.

4.9 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié la propagation des ondes élastiques dans un cristal
phononique hypersonique bidimensionnel. Ce dernier est constitué d'un arrangement
périodique d'inclusions cylindriques de section carrée, suivant un réseau carré, dans un film
suffisamment épais de propoxyde de zirconium, déposé sur un substrat semi-infini. L'étude
théorique par €léments finis et expérimentale par spectroscopie Brillouin des courbes de
dispersion de cette structure phononique, nous a permis d'une part de déterminer les propriétés
élastiques et photo-élastiques du film nano-structuré de ZPO et d’autre part d’analyser le

comportement vibratoire des modes observés par spectroscopie Brillouin.

Dans la derniere partie de ce chapitre, nous avons mis en évidence l'effet de la
symétrie du réseau, la forme des inclusions ainsi que leurs propriétés élastiques sur la vitesse
effective. Nous avons montré que le réseau carré permettait de produire une anisotropie dans

la vitesse contrairement au cas du réseau triangulaire.
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Chapitre 5 : Méethode de simulation numérique
de la diffusion Brillouin de la lumiere :
Effet photo-élastique et effet de

mouvement des interfaces
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5.1 Introduction

Dans les chapitres précédents, nous avons étudié la propagation des ondes élastiques
dans les cristaux phononiques a une et a deux dimensions constitués de matériaux hybrides
(organique/inorganique). Les modes propres liés a ce type de structures ont été déterminés
expérimentalement par spectroscopie Brillouin. Contrairement au calcul numérique qui
permet de déterminer tous les modes propres de la structure phononique, nous avons vu que le
spectre mesuré expérimentalement ne montrait qu’une partie des modes. Afin de pouvoir
déterminer leur nature, nous avons utilisé un modéle simplifié pour le calcul des spectres de
diffusion Brillouin de la lumiére (BLS). Dans ce modele, nous avons supposé que le
phénomene de la diffusion inélastique de la lumiére par les phonons était dd uniquement a
I'effet photo-élastique. Or, dans le cas des matériaux a fort contraste d'indice de réfraction,

cette hypothese est insuffisante.

En réalité le phénoméne de diffusion inélastique de la lumiere dans les milieux
diélectriques est basé sur deux mécanismes : l'effet photo-élastique (PE) et l'effet de
mouvement des interfaces (MI). Ces deux effets viennent de la variation locale de la
permittivité diélectrique. Celle-ci est provoquée par la déformation du milieu par le phonon
acoustique. Le premier effet est directement lié a la déformation phononique dans le volume
du matériau via le tenseur de Pockels [1]. Le deuxieme effet se produit a la frontiére entre
deux milieux et résulte du mouvement des interfaces au cours de la vibration acoustique [2].

Cet effet devient important pour de fort contraste d'indice de réfraction entre les deux milieux.

Les cristaux phoxoniques [3-8] sont des milieux périodiques ayant la particularité de
présenter des bandes interdites a la fois phononique et photonique. Ceci a ouvert la possibilité
au control simultané des deux types d'ondes (électromagnétique et élastique) avec la méme
structure périodique. Cette double fonctionnalité a également permis de faire des cristaux
phoxoniques une nouvelle plateforme pour I’interaction optomécanique. L’introduction d’un
défaut tel qu’un guide ou une cavité dans le cristal phoxonique a permis de créer des modes
localisés associés aux deux ondes, élastique et électromagnétique [9]. Le confinement
simultané des deux champs, optique et élastique, dans un petit volume du cristal phoxonique a
favorisé l'interaction optomécanique entre les deux ondes avec un taux de couplage plus
important que dans les matériaux massifs [10]. Le couplage optomécanique dans les cavités
phoxoniques est défini par I'amplitude de modulation du mode photonique de la cavité sous

I’effet du mode phononique de la méme cavité, ceci a travers les deux mecanismes cités ci-
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dessus (M1 et PE). Plusieurs travaux théoriques et expérimentaux ont été consacrés a I'étude
de [linteraction optomécanique dans des cavités phoxonique dans des structures
multicouches [11-15], a 2D [16-22] et ou encore dans des guides [23-31]. On peut citer par
exemple les travaux de Rolland et al. [16] et El-jallal et al. [17], réalises sur un cristal
phoxonique infini a 2D. Ces auteurs ont mis en évidence I'effet de la distribution spatiale, la
symeétrie et la dégénérescence des modes de la cavité sur le taux de couplage optomécanique.
Ils ont montré que le couplage optomécanique dépendait du choix des modes phononiques et
photoniques de la cavité. En outre, I'effet photo-élastique et I'effet du mouvement des
interfaces peuvent contribuer différemment en agissant de maniere constructive ou destructive

selon qu’ils sont en phase ou en opposition de phase.

La détermination théorique du taux de couplage optomécanique dans les cavités
phoxoniques a été effectuée au moyen de deux méthodes [32]. La premiere consiste a utiliser
la théorie de perturbation de premier ordre [2] ou le taux de couplage optomécanique est
défini par le décalage de la fréquence du mode photonique de la cavité induit par le
mouvement du point zéro du résonateur mécanique (la cavité). Son expression est obtenue a

partir des champs élastique et optique de la cavité, soit [25,26,33] :

(E|S¢|E)
9rE = _%IVE-—;dV h/2Mefr Q) (5.1)
¢, (U.R)(AcEZ-Ac~1D2)dS
Iur = _g v fVEf'l)dV — J1/2M,Q (5.2)

ou gpg et gy représentent respectivement les taux de modulation par effet photo-élastique et
par effet de mouvement des interfaces. w et Q sont les fréquences angulaires des modes
photonique et phononique, E est le champ électrique et D est le champ de déplacement
électrique , U est le champ de déplacement normalisé, n est le vecteur unitaire normale a la
interface, As =&, —¢&, et A7l =g, 1 —¢,71 ol & et &, représentent les permittivités
diélectriques des matériaux des deux cotés de l'interface. de = —gon*p;jxiS OU Piji
représente les composantes du tenseur photo-élastique, n l'indice de réfraction et S,
représente les composantes du tenseur de déformation. M.rr est la masse effective du

résonateur mécanique (cavité), elle est liee au champ de déplacement normalisé par M,¢r =
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pr||U||2dV ou p est la masse volumique du matériau. Ainsi, le taux de couplage

optomécanique est donné par g = gpg + G-

La deuxieme méthode est une méthode de simulation [26,34] dans laquelle le taux de
couplage optomécanique dans la cavité est obtenu a partir de I’amplitude de modulation de la
fréquence du mode photonique de la cavité par le mode phononique de la méme cavité. Dans
cette méthode basée sur I’approximation quasi-statique, la fréquence du mode photonique de
la cavité est calculée pour plusieurs instants de la période acoustique pour lesquels le profil de
déformation de la cavité est considéré immobile. Cette considération est justifiée par le fait
que la fréquence du mode photonique (200 THz) est tres grande devant la fréquence du mode
phononique (GHz). Dans cette méthode, il est nécessaire de donner I'amplitude de la
déformation acoustique a l'intérieur de la cavité. Cette derniére doit avoir la valeur la plus
petite possible pour que la méthode de simulation soit équivalente a la méthode des
perturbations citée ci-dessus et qu’elle soit proche des valeurs expérimentales de la
déformation acoustique (entre 10 et 10°). L'avantage de cette méthode par rapport a la
premiére est la possibilité d'étudier les effets non-linéaires qui peuvent se produire lors de

I'interaction optomeécanique [17].

Le travail exposé dans ce chapitre contribue a I’extension de cette deuxiéme méthode
au phénomeéne de diffusion Brillouin de la lumiére a travers le calcul de modulation des
propriétés optiques, telles que les coefficients de transmission et de réflexion par les phonons
acoustiques. Nous avons appliqué cette méthode sur le cas relativement simple d’une
membrane de silicium pour laquelle nous avons analysé et discuté les spectres BLS obtenus a
partir de trois polarisations du champ électrique de la lumiére incidente et diffusée. Les

résultats du calcul numérique sont comparés aux mesures expérimentales.
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5.2 Théorie de la diffusion Brillouin de la lumiére

La figure 5.1 montre le schéma de la diffusion Brillouin produit par I’interaction de la
lumiére avec les modes de Lamb d’une membrane de silicium. A titre illustratif, nous avons
schématisé des ondulations sur la membrane pour mettre en évidence I'effet de la propagation
du phonon acoustique de vecteur d'onde q et de fréquence angulaire Q dans la membrane. La
lumiere est envoyée a partir de l'air et arrive sur la membrane avec un angle d'incidence 6. Le

champ électrique correspondant est donné par I'expression suivante :

E_f — A_’lei(k,lcx+kéz—wt) (5.3)

ou ﬁreprésente le champ électrique incident et A; son amplitude, kL et kI sont les
composantes du vecteur d'onde et w correspond a la pulsation de I'onde incidente. La présence
des phonons va induire une modulation de la permittivité diélectrique de la membrane. Cette
derniére va se comporter comme un réseau de diffraction pour la lumiére. Par conséquent, le

champ électrique est diffusé dans plusieurs directions. A la sortie de la membrane, le champ

électrique total E,,; s'écrit sous la forme suivante :
Etot — Et’ + ﬁ — Zn A—’tnei[(kx$nq)x+k?—wt] (5.4)

ol Et représente le champ électrique transmis & travers la membrane non déformée, et ES
correspond au champ électrique diffusé a cause des phonons. Le développement de cette

équation donne :

_ i . _— ., _ . 201 —_— . 212 —_— _: PR—
Etot =e Lwtelkxx[AtoelkZz +Atlequelkzz +At2612qxelkzz + "'+At_1e quelkz z 4

At_ze—iqueikz‘zz] (5.5)

Le premier terme Atoeikzz représente le champ transmis (E!) a travers la membrane non

deformée et les autres termes (A_tn)e"”qxeikgz) correspondent aux ordres de diffraction de la
lumiere liée a la présence des phonons acoustiques dans la membrane. En effet, puisque le
phonon introduit une modulation de la forme de la membrane avec le vecteur d'onde q, la
composante du vecteur d'onde paralléle a la membrane doit étre egale au vecteur d’onde ky

initial a un multiple de g prés. Pour chaque valeur ky + ng de la composante parallele du
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vecteur d’onde, la composante perpendiculaire k, doit s'adapter sachant que la fréquence de la
lumiére ne change pas avec la modulation de la permittivité diélectrique. Les valeurs des k;

doivent alors vérifier la condition suivante :

w? = c*k? = ¢? [(—kX +nq)? + kgn)z] (5.6)
Champ électrique Champ électrique
réfléchi incident
ER (k' w) o , E'(Kw)
- — —— =
Z 1 Phonon (q , Q)
y | ™
o X ¥
Champ électrique Champ électrique
transmis : diffusé
tcyl
E (k , W) : ES(kS, W)

Figure 5.1 : Schéma de la géométrie de diffusion de la lumiére a travers une membrane de

silicium.

5.3 Meéthode de simulation numérique de la diffusion Brillouin de la
lumiere

5.3.1 Principe de la méthode

Du point de vue de la méthode, nous utilisons le module Solid Mechanics disponible
sur COMSOL Multiphysics, a 1’aide duquel on commence a calculer le mode phononique de
vecteur d'onde q et de fréquence angulaire Q = 2xzF ainsi que le champ de déformation
élastique défini par les trois composantes (uy(q, Q), uy(q,Q),uz(q,Q)). Ensuite, on
discrétise la période T de la déformation acoustique en un nombre fini d’instants Qt (avec

0<t<T= %”). Pour chaque intervalle de temps Qt de la période acoustique T, on calcul le

coefficient de transmission photonique a travers la membrane déformée. A la sortie de la
membrane, on détecte le champ électrique a 1’aide d’un détecteur en champ lointain, placé
suffisamment loin de la sortie de la membrane pour éviter les effets de champ proche
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caractérisé par les composantes du champ électrique évanescentes dont le vecteur d'onde k;
est complexe. Cette détection doit se faire sur une longueur égale a la période acoustique 27/q
puisque, au-dela, le champ électrique est répété périodiquement. A partir de la transformée de
Fourier appliquée au champ électrique dans la zone de transmission de la membrane, on peut
déduire pour chaque mode phononique (g, Q2), l'intensité de diffusion associée a chaque
composante ky + nq du champ électrique. Notons que les composantes évanescentes peuvent

étre détectées et étudiées en se plagant au voisinage immédiat de la membrane.

5. 3.2 Présentation de la géométrie
La figure 5.2 montre la cellule élémentaire, dont la longueur est égale a la période de
la déformation acoustique (27"). Les conditions périodiques de Bloch sont appliquées dans la

direction X de propagation de I'onde acoustique. En effet, le champ de déformation associé a

la propagation de I'onde acoustique de vecteur d'onde g est une fonction périodique dont la
période est égale a %ﬂ , Ceé qui entraine une perturbation de la permittivité diélectrique avec la

méme période.

\
> Air
—/
Membrane I
de (Si) €
\
Z 42—>
n >~ Air
q
0] X —

Figure 5.2 : Schéma de la cellule élémentaire utilisée pour le calcul numérique de la diffusion

Brillouin de la lumiére.

5. 3.3 Courbe de dispersion phononique de la membrane de Si

La figure 5.3 représente la courbe de dispersion de la membrane de silicium obtenue
pour une propagation de I'onde élastique dans la direction [110] de la membrane. Le choix de
cette direction vient du fait que les mesures expérimentales ont été effectuées selon cette
direction. La membrane a une épaisseur e = 260 nm suivant la direction Oz et est considéree

infinie dans les deux autres directions Ox et Oy. Les axes Ox et Oy sont respectivement
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paralléles aux directions [100] et [010] de la membrane de Silicium. Le travail expérimental a
été réalisé a l'aide de la technique de diffusion Brillouin par I'équipe du Pr George Fytas
(Institut Max Planck, Mainz). Les parameétres élastiques et optiques utilisés dans la simulation
numérique sont présentés dans le tableau 5.1. La propagation de I'onde élastique dans la
direction [110] implique une rotation de 45° du systéme d'axe (xOy) autour de I'axe Oz, et les
constantes élastiques (C';;) associées a cette direction sont données en fonction de ceux du
systeme d'axe (xyz) avant la rotation (C;;), soit : C'13 = Cq1 = (C11+C12+2Cu)/2, C'33= C11, C'aa
= C's5= Ca4, C's6 = (C11-C12)/2, C'12 = (C11+C12-2Cy4)/2 et C'13 = C'p3 = Cyo. Notons que les
modes polarisés dans le plan sagittal (A, et Sy, indiqués par la couleur rouge sur la courbe de
dispersion) défini par les deux directions [110] et [001] sont découplés des modes polarisés

dans la direction de haute symétrie [110] (les modes SH, indiqué par la couleur bleue).

Paramétres optigues et photo-élastiques Parameétres élastiques
Indice de Réfraction (n) 4.15 Masse volumique p (kg/m®) 2331
Py -0.1203 C11(GPa) 165.7
P, -0.0223 C1, (GPa) 63.9
Pus -0.045 Cu (GPa) 79.9

Tableau 5.2: Parametres élastiques et optique de la membrane de silicium [35].
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Figure 5.3 : Courbe de dispersion de la membrane de silicium d'épaisseur e = 260 nm obtenue

pour une propagation dans la direction [110].
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5. 3.4 Calcul de la transmission optique a travers la membrane déformée

Une fois le calcul du mode phononique effectué, nous connaissons sa fréquence et son
champ de déformation. On calcule alors la transmission du champ électrique a travers la
membrane déformée par le mode phononique. Pour cette étape, on doit tenir compte de la
présence du phonon acoustique dans la membrane. Ceci est traduit par les deux mécanismes
évoqués dans l'introduction de ce chapitre. Il s'agit de I'effet photo-élastique (PE) et de I'effet
du mouvement des interfaces (MI). On note également que le calcul de la transmission
photonique est réalisé aprés une normalisation du déplacement acoustique a une valeur de 2

nm qui correspond & une déformation maximale de I'ordre de ~ 102,

5.3.4.1 Effet photo-élastique

Dans le cas ordinaire d’'une membrane non déformée, le tenseur de la permittivité

diélectrique est donné sous la forme suivante :

Ex O 0
£ = 0 gyy 0
0 0 &,

ou seules les composantes diagonales sont non nulles et équivalentes pour un milieu

isotrope &, = &, = €, = &. Dans le cas présent, il existe un champ de déformation associé

qui entraine une modification de la permittivité diélectrique. 1l s'agit de I'effet photo-élastique

donné par I'expression suivante :

An;; = A G)ij =A (n_lz)ij = DijkiSki (5.7)

ou An;; représente la variation de I'imperméabilité optique, p;jx; représente les constantes
1 (auk oy

photo-élastiques et S;; = =

—+—) les composantes du tenseur de déformation. Apres
2 \0x; Oxy

développement de I'équation (5.7), on obtient les expressions des composantes de la

permittivité diélectrique en fonction des composantes du champ de déformation acoustique :
xx = € — €2(P11S1 + P12S2 + P13S3)
gyy = € — €2(P21S1 + P22S2 + P23S3)

€, = € — €2(P31S1 + P32S2 + P33S3)
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Eyz = _82(2p44s4)
Exy = —£%(2P66Se)

—32(2135555)

La permittivité diélectrique de la membrane déformée se met alors sous la forme générale
suivante :

Exx  Exy Exz
e=|&x &y E&yz (5.8)

Ezx  Ezy &2z

5.3.4.2 Effet du mouvement des interfaces

En plus de l'effet photo-élastique qui traduit la modulation de la permittivité
diélectrique par le champ de déformation acoustique dans le volume du matériau, le
mouvement des deux surfaces libres de la membrane conduit a une modulation spatiale et
temporelle de la permittivité diélectrique autour de l'interface entre la membrane et l'air [36]
(figure 5.4).

Air

Silicium

Figure 5.4 : lllustration de I'effet de la déformation de la membrane a un instant donné de la

période acoustique ; la ligne en pointillée indique la position de la membrane non déformée.

5.3.5 Transmission optique a travers la membrane déformée et non déformée

Pour le calcul de la transmission optique a travers la membrane, la longueur d'onde de

la lumiére incidente est choisie égale a la longueur d'onde du Laser utilisé dans I'expérience,
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soit A = 532 nm. La valeur de lI'angle d'incidence 6 est reliée au vecteur d'onde g du phonon

acoustique par la relation suivante :
q = k* — k! = =sin (6) (5.9)

Ou k* et k! correspondent respectivement au vecteur d'onde de la lumiére incidente et

diffusée.

Dans cette étape de calcul, nous avons considéré la cellule élémentaire présentée sur la
figure 5.2 ou l'air est défini par sa permittivité diélectrique e = 1. La membrane de Si est
definie par sa permittivite diélectrique, dont les composantes &;; du tenseur de rang 3
dépendent du champ de déformation acoustique. La déformation instantanée de la membrane
est effectuée a I'aide du modele Moving Mesh disponible sur Comsol Multiphysics. La figure
5.5 présente un exemple de calcul de transmission optique a travers la membrane sans et avec
la perturbation du mode phononique de vecteur d'onde g =0.016 nm™ et de fréquence F =
15.26 GHz (Figure 5.3). Les deux champs électriques, incident et transmis, sont polarisés
dans la direction OY (Polarisation VV). Dans le cas de la transmission a travers la membrane
non déformée (Figure 5.5a), on peut voir que le module du champ électrique est uniforme
dans la zone de transmission. Dans la zone de réflexion, on observe des oscillations uniformes
dans la direction OX dls au phénomeéne d'interférence entre les champs électriques incident et
réfléchi. Dans le cas de la membrane déformée (Figure 5.5b), les modules des champs
électriques transmis et réfléchis montrent une forme différente de celle obtenue pour la
membrane non déformée. Cette différence est due a la présence du phonon acoustique dans la

membrane qui provoque la diffusion de la lumiere.

5. 3.6 Intensité de diffusion Brillouin de la lumiére

La figure 5.6 présente les parties réelles et imaginaires du champ électrique évaluées
dans la zone de transmission (ligne pointillée sur la figure 5.5) de la cellule élémentaire a cing
instants Qt de la période acoustique du mode symétrique So, de vecteur d'onde q = 0.016 nm™,
et de fréquence F =15.26 GHz. Nous remarquons que l'amplitude du champ électrique
présente une modulation autour de I'amplitude associée a l'instant Qt = /2. A cet instant, la
valeur du champ électrique est constante car le champ de déplacement est quasiment nul et la
membrane presque au repos. Pour tous les autres instants, on observe une modulation du
champ électrique. A partir de cette modulation, nous pouvons déterminer toutes les

composantes de Fourier du champ électrique présentes dans 1’onde transmise. Ainsi, en
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considérant la composante qui correspond a la diffusion d’ordre 1, il est possible d’obtenir

I'intensité de diffusion Brillouin de la lumiere. Ce travail doit étre effectué pour chaque mode

phononique présent dans la courbe de dispersion de la membrane (Figure 5.3).

Transmission en absence du
phonon acoustique

Transmission en présence
du phonon acoustique

(@) con \ ® / —
| {
source source P -
el P AT
| {
) -
Mer(nb)rane{ Membrane J m——
Si 3 (Si) _——w—‘—
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transmission AT 7 b Air
4 T—»x B,

Figure 5.5 : Carte du module du champ électrique dans le cas de la membrane de silicium (a) :
non déformée et (b) : déformée par le phonon (q = 0.0167 nm™, F = 15.54 GHz) obtenue a

I'instant Qt = &.
x10™ x10™
-1.0
"\-3'0_’""\ PN -~
E £ \ /o N /
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Figure 5.6 : Champ électrique évalué dans la zone de transmission a cing instants de la période

acoustique Qt = 0, n/4, n/2, 3n/4, 7.

Plus précisément, rappelons que le champ électrique total transmis a travers la
membrane déformée contient deux termes d'origines différentes (Eq. (5.5)). Le premier est le
terme d'ordre zéro de diffusion qui correspond a la transmission ordinaire (membrane non
déformée). Le deuxiéme terme contient les autres ordres de diffusion du champ électrique qui
traduisent la présence du phonon dans la membrane. Pour séparer la contribution des deux
termes, nous appliquons la transformée de Fourier au champ électrique transmis. La figure
5.7a présente la transformée de Fourier appliquée au champ électrique présenté sur la figure
5.6, a chaque instant de la vibration acoustique. On peut remarquer la contribution de deux
vecteurs d'onde. Le premier, situé a kx = 0, correspond au terme de diffusion d'ordre zéro
(membrane non déformée). Le deuxiéme, a kx = q = 0.016 nm™, correspond & la diffusion
d'ordre 1 de la lumiere par le phonon acoustique. Les autres ordres de diffusion (2q, 3q,..)
correspondent a des ondes évanescentes. Sur la figure 5.7b, nous avons représenté 1’amplitude
de la composante de Fourier d’ordre 1 au cours d’une période acoustique. Cette courbe se
présente sous la forme d’une sinusoide dont I’amplitude traduit I’importance de la diffusion
du photon incident par le phonon. Le module au carré de cette amplitude multiplié par le
facteur 1/Q? est proportionnel & l'intensité de diffusion Brillouin de la lumiére. En répétant ces
calculs pour les autres modes et apres avoir multiplié le résultat par une fonction gaussienne,
on obtient le résultat illustré sur la figure 5.7c et qui présente le spectre de diffusion Brillouin
pour le vecteur d'onde q = 0.016 nm™, oul les pics présents dans le spectre correspondent aux

modes symétriques So, S; et S, de Lamb.

5.4 Effet de la polarisation du champ électrique de la lumiére incidente
et diffusée sur l'intensité BLS

Afin de mettre en évidence I'effet de la polarisation de la lumiére sur l'intensité BLS,
nous avons calculé I'intensité de diffusion Brillouin pour trois configurations différentes de la
lumiere incidente et diffusée : VV, VH, et HH. La premiere lettre indique la polarisation du
champ électrique incident et la deuxiéme indique celle du champ électrique diffusé. La lettre
V (H) signifie que le champ électrique est polarisé dans la direction perpendiculaire
(paralléle) au plan d'incidence définie par la normale a la surface libre de la membrane et le

vecteur d'onde de la lumiére incidente.
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Figure 5.7 : (a) Transformée de Fourier du champ électrique calculé pour le mode acoustique a
q =0.016 nm™ et F = 15.26 GHz et & cinq instants Qt de la période acoustique. (b) Variation de

I'amplitude de la composant de Fourier d’ordre 1 située a ky = g pendant une période

acoustique (Qt =0 .., 2m). (c) Spectre BLS obtenu pour ¢ = 0.016 nm™.

5.4.1 Polarisation VV et HH

La figure 5.8 représente les courbes de dispersion théoriques (Figures 5.8a et 5.8¢) et

expérimentales (Figures 5.8b et 5.8d) en fonction de I’intensité de diffusion Brillouin de la

membrane de Si pour les deux polarisations VV et HH. Les couleurs sur les branches

représentent I'intensité de diffusion Brillouin. A partir de cette figure, on peut remarquer que,

pour ces deux polarisations, les branches qui contribuent a la diffusion de la lumiére sont les

modes symétriques Sy, S; et S,. Les courbes théoriques montrent un bon accord avec les

courbes expérimentales. En particulier les deux résultats présentent des caractéristiques

inattendues, comme par exemple la différence des intensités entre les deux polarisations VV

et HH. On peut noter aussi la variation notable de l'intensité de diffusion le long de certaines

branches, notamment ’extinction de l’intensité sur une partic de la branche Sy pour la

polarisation HH.

150



Afin de mieux comprendre l'origine de la différence d'intensité entre ces deux
polarisations, nous avons analysé la contribution relative des deux mécanismes (PE et MI).
Nous avons présenté sur la figure 5.9 les spectres BLS obtenus pour le vecteur d'onde q =
0.0118 nm™. La colonne de droite correspond & la polarisation V'V et celle de gauche a la
polarisation HH. Les spectres rouges et verts correspondent respectivement aux contributions
individuelles de I'effet photo-¢lastique (PE) et de I’effet du mouvement des interfaces (MI).
Les spectres noirs sont obtenus en tenant compte des deux mécanismes PE et MI. , on peut
remarquer sur la figure 5.9 que I'intensité de la diffusion Brillouin pour la polarisation VV est
due uniquement a l'effet du mouvement des interfaces. Pour la polarisation HH, la
contribution de l'effet photo-élastique dépend du mode acoustique considéré. Par exemple,
I'intensité du premier pic, associé au mode Sy, trouve son origine dans la contribution des deux
effets. Tandis que pour le deuxiéme pic (mode S;), l'intensité correspondante est due

principalement & I'effet photo-élastique.

Nous nous intéressons maintenant & la région autour du vecteur d'onde q = 0.01 nm™
de la branche correspondante au mode Sy dans le cas de la polarisation HH. Dans cette région,
on peut remarquer une extinction de I'intensité de diffusion Brillouin. Pour connaitre l'origine
de cette extinction, nous avons analysé le champ magnétique transmis a travers la membrane
pour les deux modes Sy et S;. Le choix du champ magnétique au lieu du champ électrique
vient du fait que dans le cas de cette polarisation, le champ électrique a deux composantes
tandis que le champ magnétique a une seule composante. La figure 5.10 présente les parties
réelles et imaginaires du champ magnétique transmis a travers la membrane déformée par les
deux modes Sy (F = 13.66 GHz) et S; (F = 18.23 GHz) de vecteur d'onde q = 0.0118 nm™ &
l'instant Ot = 0 de la période acoustique. Les lignes rouges et vertes correspondent
respectivement au champ électrique transmis lorsqu’on ne tient compte que de l'effet photo-
¢lastique ou de I’effet du mouvement des interfaces. Les lignes noires correspondent au cas

ou on tient compte des deux effets.

Comme l'illustre la figure 5.10, les champs magnétiques pour le mode Sy de fréquence
F = 13.66 GHz, présentent une variation déphasée vis-a-vis des deux effets PE et MI. Ainsi le
champ magnétique résultant est le résultat d’une interférence destructive entre ces deux
variations. Pour le mode S;, on peut observer un comportement inverse par rapport au mode
So. Dans ce cas, les champs magnétiques associés aux deux effets (PE et MI) sont en phase et

le champ magnétique résultant est le résultat d’une interférence constructive. Cette analyse
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explique donc d’une part ’extinction de la branche Sy et 1’augmentation de la réponse de la

branche S;.
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Figure 5.8 : Courbes de dispersion théorique (a) et (c) et expérimentales (b) et (d) calculées pour

les deux polarisations VVV et VH. Les couleurs sur les courbes représentent I'intensité BLS.
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Figure 5.9 : Spectres de diffusion Brillouin de la lumiére au vecteur d'onde g = 0.0118 nm™ et

calculés pour les deux polarisations VV et HH
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Figure 5.10 : Champ magnétique transmis a travers la membrane déformée par les modes
phononiques de fréquences : (a) F = 13.66 GHz et (b) F = 18.23 GHz et de vecteur d‘onde
q=0.0118 nm™.

5.4.2 Polarisation VH

La figure 5.11 présente les courbes de dispersion théoriques (figure 5.11a) et
expérimentales (figure 5.11b) de la membrane de silicium obtenues en fonction de 1’intensité
de diffusion Brillouin. Les couleurs sur les courbes correspondent a l'intensité de diffusion
Brillouin associée a la polarisation VH. On peut voir clairement que le calcul numérique
montre un bon accord avec les mesures expérimentales. On peut remarquer que,
contrairement au cas des deux polarisations VV et HH, seul le mode SHy est visible. Notons
que la vibration correspondante se fait dans le plan parallele aux surfaces libres de la
membrane. Autrement dit, les surfaces libres de la membrane ne subissent aucune
déformation dans le plan (XOZ). Cela signifie que l'intensité de la diffusion Brillouin de la

lumiere pour ce mode est due seulement a I'effet photo-élastique.
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Figure 5.11 : Courbes de dispersion théorique (a) et expérimentale (b) de la membrane de

silicium. Les couleurs sur la courbe représentent I'intensité BLS.
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5.5 Ordres des ondes évanescentes

Comme nous l'avons déja vu dans la section 3.4, la transformée de Fourier appliquée
au champ électrique transmis a travers la membrane déformée par le phonon acoustique de
vecteur d'onde g = 0.016 nm™ ne montre que deux ordres de diffusion n = 0 et 1. Les ordres
supérieurs correspondent a des ondes évanescentes. Toutefois, tous ces ordres de diffusion ne
sont pas toujours évanescents car leur contribution dépend du vecteur d'onde g. Ceci peut étre
déduit a partir de 1’équation (5.6) rappelée ci-dessous qui traduit la conservation de la

fréquence de la lumiere a I'entrée et a la sortie de la membrane de silicium.
2
w? = c2k? = ¢ |(—ky +nq)? + k(7| (5.10)
Le vecteur d'onde ké”) dépend de l'ordre de diffusion n. Il doit donc s'adapter pour vérifier la

condition de conservation de la fréquence. L'expression de ké”) est déduite de la relation

suivante :

k™ = [k? = (ksin (8) + nq)? (5.11)
avec k = 0.0118 nm™. A partir de cette expression, on peut noter que pour les vecteurs

d'ondes q supérieurs a 0.008 nm™, comme pour le vecteur d'onde q = 0.016 nm™ (voir

figure 5.7), le vecteur d'onde ké") est réel pour les deux ordres de diffusion n = 0 et 1 et
devient imaginaire pour les autres ordres pour lesquels les ondes associées sont évanescentes
dans la direction Z. Quant aux vecteurs d'ondes q inférieurs & 0.008 nm™, on peut noter qu'il
est possible que certains de ces ordres deviennent propagatifs. A titre de vérification, nous
présentons sur la figure 5.12, les parties réelle et imaginaire du champ électrique transmis
pour le vecteur d'onde acoustique g = 0.006 nm™ ainsi que la transformée de Fourier associée.
A partir de cette figure, on peut remarquer que la forme du champ électrique n'est pas
sinusoidale & l'inverse du cas du vecteur d'onde g = 0.016 nm™ (voir figure 5.6). Ainsi la
transformée de Fourier correspondante montre la contribution des ordresn=-1etn =2 en
plus des ordres de diffusion n = 1 et n = 0. On peut remarquer également que l'ordre n = -1
apparait plus important que l'ordre n = 1, ceci est en accord avec 1’équation (5-11) qui Vvérifie

cette remarque.
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Figure 5.12 : Partie réelle (a) et imaginaire (b) du champ électrique transmis a travers la
membrane déformée par le phonon acoustique de vecteur d'onde g = 0.0061 nm™ et de fréquence
Q = 15.65 GHz et (c) la transformée de Fourier associée.

5.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié le phénomene de diffusion Brillouin de la lumiére
(BLS) dans une membrane de silicium. Nous avons mis au point un modéle numérique qui a
permis de prendre en compte les deux effets (PE et MI) responsables de la diffusion Brillouin
de la lumiére dans les milieux diélectriques. Nous avons pu calculer I'intensité BLS pour trois
cas de polarisation des champs électriques incident et diffusé. Nous avons mis en évidence
I'effet de la polarisation sur l'intensité BLS. Un bon accord a été trouvé entre la simulation
numeérique et la mesure expérimentale. Grace a cette comparaison nous avons pu expliquer
certains comportements inattendus observes sur la courbe expérimentale. Nous avons
expliqué la différence des intensités entre les deux polarisations VV et HH ou encore la

variation notable de I'intensité de diffusion le long de certaines branches.
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Conclusion générale

Le travail présenté dans ce rapport de thése traite de la propagation des ondes
élastiques dans des structures phononiques hypersoniques a base de matériaux hybrides
organiques et inorganiques. Grace a la comparaison entre le calcul numérique et les mesures
expérimentales des spectres de diffusion de la lumiére par la technique de spectroscopie
Brillouin, nous avons pu déterminer les propriétés physiques des matériaux nano-structures.
Plusieurs structures de type unidimensionnel et bidimensionnel ont été traitées. Les résultats

obtenus ont été développés autour de cing chapitres.

Dans le premier chapitre, apres avoir defini les cristaux phononiques de fagon
générale, nous avons réalis¢é un état de ’art sur les cristaux hypersoniques a base des
matériaux organiques et inorganigques. Nous avons ensuite présenté les concepts de base de la
théorie de I’élasticité et leurs applications aux cristaux phononiques par I’utilisation des
méthodes de calcul usuelles par ondes planes (PWE), par différences finies (FDTD) et par
éléments finis (FEM). Dans ce travail de these, nous avons utilisé la méthode des éléments

finis en utilisant le logiciel COMSOL Multiphysics.

Dans le chapitre 2, nous avons étudié la propagation des ondes élastiques dans les
directions paralleles et perpendiculaires a des nano-stries d’époxy qui présentent des rapports
d'aspect élevés, déposés a la surface d'un substrat de verre. A l'aide de la méthode des
éléments finis (FEM), nous avons pu analyser la nature des différents modes présents dans la
courbe de dispersion. Les modes se séparent en deux grands ensembles. Le premier ensemble
est constitué de modes fondamentaux qui ressemblent aux modes de la plaque équivalente
infinie, notés An-like, Sy-like et SH,-like en fonction de leur polarisation. Chacun de ces
modes est suivi d'une série de modes d'ordres de vibration supérieurs dont I'origine vient de la
hauteur finie des stries. Le deuxiéme ensemble est constitué par deux modes de coin,
respectivement symétrique et antisymetrique par rapport au plan de symeétrie de la strie. Dans
la direction perpendiculaire aux nano-stries, nous avons montré l'existence de bandes
interdites pour les ondes de surface dues a l'interaction du mode de Rayleigh avec des
branches plates (modes propres des nano-stries). L'évolution des branches en fonction des
parameétres géométriques des nano-stries a également été étudiée. Nous avons également

étudié la nature des modes de vibration lorsque I’espace entre les nano-stries était rempli d'un
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liquide non visqueux (Cargille). Dans la direction paralléle aux nano-stries, les modes suivent
les courbes de dispersion d'un réseau multicouche infini 1D avec des modes harmoniques qui
sont a I’origine de la hauteur finie des nano-stries. Dans une deuxiéme partie de ce chapitre,
nous avons developpé un modele analytique simplifié qui nous a permis de décrire lI'intensité
de la lumiére diffusée d’origine photo-élastique. A l'aide de ce modele nous avons pu faire
une comparaison directe entre les calculs numériques et les mesures expérimentales et ainsi
estimer les propriétés physiques des stries d'époxy ainsi que des polymeres liquides infiltrés
entre les stries (Cargille et PDMS). Par ailleurs, nous avons mis en évidence l'effet de

vieillissement des stries sur les propriétés mécaniques des cristaux phononiques.

Dans le chapitre 3 nous avons étudié la propagation des phonons hypersoniques dans
un super-réseau constitué de 10 bicouches de PMMA/BaTiO3 déposées sur un substrat semi-
infini de verre (SiO,). En utilisant le méme modéle que celui présenté dans le chapitre 2 pour
le calcul des spectres de diffusion Brillouin de la lumiere, nous avons pu estimer les
propriétés élastiques, photo-élastiques et optiques du super-réseau. Nous avons pu également
identifier la nature des modes observeés par spectroscopie Brillouin. Dans la direction parallele
aux couches du super-réseau, les résultats ont montré la présence de modes dispersifs que
nous avons identifié comme étant des modes guidés de type Sezawa de caractere longitudinal.
Dans la direction de propagation perpendiculaire aux couches du super-réseau, nous avons
montré que ce dernier présentait une bande interdite relativement large. Le super-réseau
présente également un gap photonique dont le centre est proche de celui du gap phononique,
ce qui permet au super-réseau de se comporter comme un cristal phoxonique. Nous avons
également mis en évidence des propriétés physiques telles que le caractere anisotrope des
propriétés élastiques du super-réseau. Enfin, nous avons montré que la couche de BaTiOs
présente dans le multicouche présentait des vitesses plus faibles que celle du BaTiO3 pur.

Nous avons montré que ceci était dd a une infiltration du PMMA dans la couche de BaTiOs.

Dans le chapitre 4, nous avons étudié la propagation des ondes élastiques dans un
cristal phononique hypersonique bidimensionnel. Ce dernier est constitu¢ d’un film
suffisamment épais de propoxyde de zirconium (ZPO) déposé sur un substrat semi-infini et
structuré périodiquement par des inclusions cylindriques de section carrée suivant un réseau
carré. En se basant sur la méthodologie utilisée dans les deux chapitres précédents, nous
avons pu determiner les propriétes élastiques et photo-élastiques du film nano-structuré de
ZPO, puis nous avons analysé le comportement vibratoire des modes observés par

spectroscopie Brillouin. Dans la derniére partie de ce chapitre, nous avons mis en évidence
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I'effet de la symétrie du réseau, la forme des inclusions ainsi que leurs propriétés élastiques

sur la vitesse effective.

Dans ce qui précéde, la comparaison entre les calculs numériques et les mesures
expérimentales, a été réalisée grace a un modéle simplifié permettant le calcul de I’intensité
de diffusion Brillouin. Ce modé¢le ne peut pas s’appliquer au cas des matériaux ayant un fort
indice de réfraction. Dans le dernier chapitre de cette these, nous avons développé un modele
qui permet de simuler le phénomene de diffusion Brillouin de la lumiére (BLS) quel que soit
I’indice de réfraction du milieu en question. Contrairement au modele utilisé dans les
chapitres précédents qui ne tient compte que de I’effet photo-élastique, le modéle développé
dans ce chapitre prend en considération les deux effets i.e. photo-élastique et de mouvement
des interfaces (PE et MI) responsables de la diffusion Brillouin de la lumiére dans les milieux
diélectriques. Nous avons appliqué ce modeéle au cas relativement simple d’une membrane de
silicium ou nous avons pu mettre en évidence I'effet de la polarisation de la lumiére incidente
et diffusée sur I'intensité BLS. Un bon accord a été trouvé entre la simulation numérique et la
mesure expérimentale. Grace a cette comparaison nous avons pu expliquer certains
comportements inattendus observés sur la courbe expérimentale, comme par exemple la
différence des intensités entre les deux polarisations des champs électriques incidents et
réfléchis VV et HH ou encore la variation notable de l'intensité de diffusion le long de

certaines branches.

En perspective de ce travail, nous prévoyons dans un premier temps d’appliquer le
modele développé dans le dernier chapitre a la structure présentée dans le chapitre 2 afin de
mettre en évidence les modes de périodicité observés a haute fréquence. Ensuite, nous
envisageons d'utiliser ce modéle pour modéliser la diffusion de la lumiere en rétrodiffusion
sur la membrane de Si. Le modele est général et peut s'appliquer a d'autres structures
phononigues a base de matériaux semi-conducteurs. Dans ce type de matériaux, nous pouvons
mettre en évidence l'effet de I'absorption (indice de réfraction complexe) sur la diffusion de la
lumiére. Afin de généraliser ce modele a différentes structures, ce dernier peut étre étendu
pour prendre en compte l'effet piézoélectrique. Enfin, et comme nous l'avons vu dans le
chapitre 3, les structures a base de matériaux hybrides peuvent étre exploité pour confiner

simultanément les ondes électromagnétiques et élastiques puis étudier leur interaction.
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Annexe

Al

La figure Al présente les courbes de dispersion du cristal phononique 1D pour une
propagation des ondes élastiques dans la direction perpendiculaire (direction y) a la direction
des stries. Ces courbes sont calculées pour des stries de hauteur h = 540 nm et pour les valeurs
de la largeur w suivantes w = 150 nm, 200 nm, 250 nm et 300 nm. Les couleurs sur les
courbes représentent la polarisation des modes. La couleur rouge sur les courbes de dispersion
de la premiere ligne de cette figure correspond aux modes de polarisation transverse
horizontale (TH) (composante u, dominante) alors que dans la deuxieme ligne, la couleur
rouge indique les modes de polarisation sagittale (les composantes uy et u, dominantes). A
partir de cette figure, on peut remarquer que lorsqu'on augmente la largeur des stries, les
modes de polarisation TH se déplacent vers les basses fréquences, tendis que les modes de
polarisation sagittale montre un comportement inverse. On peut remarquer également le

caractére résonant des modes (branches rouge dans la zone radiative).
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Figure Al : Evolution des courbes de dispersion pour la polarisation Px (haut) et Pyz (bas) en

fonction de la largeur des stries pour une hauteur constante h = 540 nm.
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A2

La figure A2 présente une comparaison entre les courbes de dispersion des couches
isolées solide (époxy) et liquide (liquide) (figure A2a) et celle du super-réseau infini (figure
A2b) constitué de I'empilement périodique des deux couches solide (époxy) et liquide
(Cargille). A partir de cette figure on peut remarquer que les modes présentent dans la courbe
de dispersion du super-réseau correspond a l'interaction des modes de Lamb (courbes rouges)
de la plaque d'épaisseur w avec les modes de la couche liquide (courbes bleues) d'épaisseur

(a-w).
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Figure A2 : Courbe de dispersion d’une (a) plaque infinie d'époxy de largeur w = 250 nm
(courbe rouge) et d’une couche de Cargille de largeur w, = a-w (courbe bleu). (b) Courbe de
dispersion du CP infini de période a composé de I'arrangement périodique de deux couches

époxy/Cargille.

A3

La figure A3 présente les spectres théoriques (courbes bleues) et expérimentaux
(courbes noires) du cristal phononique 1D obtenues pour les trois vecteurs d'onde g = 0.01
nm™, 0.0135 nm™, 0.0152 nm™ associées & la propagation paralléle aux stries dans le cas de la
polarisation VV. Les spectres théoriques sont calculés pour les valeurs du coefficient photo-
élastique Py; suivantes : 0.1Pj3p, 0.25P;5, 0.5P1;, 0.8P1,. A partir de la comparaison des
différents résultats, on peut remarquer que les spectres théoriques sont en bon accord avec la

valeur du rapport des coefficients photo-¢élastiques P11=0.1P15.
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Ad

Les figures A4.1 et A4.2 présentent les courbes de dispersion avec les intensités de

diffusion Brillouin lyy et lyy (color bar) obtenues dans le cas de la propagation paralléle

(figure A4.1) et perpendiculaire (figure A4.2) aux stries de largeur w = 250 nm et de hauteur h

suivantes : h =68 nm, 135 nm, 270 nm, 540 nm.
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Figure A3 : Spectres de I'intensité de diffusion Brillouin Iy calculés pour différentes valeurs de
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Figure A4.1 : Courbe de dispersion avec l'intensité Iy (premiere ligne) et lyy (deuxiéme ligne)
calculées pour une propagation paralléle aux stries de largeur w = 250 nm et les valeurs de la

hauteur suivantes : h =68 nm, 135 nm, 270 nm et 540 nm.
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Figure A4.2 : Courbe de dispersion avec l'intensité Iy (premiere ligne) et lyy (deuxiéme ligne)
calculées pour une propagation perpendiculaire aux stries de largeur w = 250 nm avec les

hauteurs : h =68 nm, 135 nm, 270 nm et 540 nm.
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B

Les figures B1 et B2 présentent les spectres de diffusion Brillouin de la lumiere pour
les ondes élastiques se propageant respectivement dans la direction parallele et
perpendiculaire aux couches du SR (PMMA/BaTiO3). A partir de ces deux figures, on peut
remarquer que les spectres obtenus pour la direction paralléle (figure B1) aux couches du SR
ne sont par sensibles a la variation du rapport des coefficients photo-élastiques des deux
couches, tandis que dans la direction parallele a la périodicité du SR (figure B2), les spectres

associés sont sensible a cette variation.

0x = 0.003 nm™ gx = 0.007 nm™*
P(BaTiOs)/P(PMMA) = 0.5 P(BaTiOs)/P(PMMA) = 0.5
P(BaTiOs)/P(PMMA) = 1 P(BaTiO3)/P(PMMA) = 1
&) £) ’ \
S J\/\\ — &
E =
i P(BaTiOs)/P(PMMA) = 1.5 U3 |P(BaTIOZ)/P(PMMA) = 1.5
) \/\,\’\ o)
P(BaTiO,)/P(PMMA) = 2 P(BaTiO3)/P(PMMA) = 2
T T T T T T
1 2 3 4 5 1 2 3 4 5
Frequency (GHz) Frequency (GHz)

Figure B1 : Spectres de diffusion Brillouin calculés aux vecteurs d'onde g = 0.003 nm™ et
q = 0.007 nm™ et pour les valeurs suivant : 0.5, 1, 1.5, 2, du rapport des coefficients photo-

élastiques des deux matériaux.
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Figure B2 : Spectres de diffusion Brillouin calculés aux vecteurs d'onde g = 0.003 nm™ et
q = 0.007 nm™ et pour les valeurs suivant : 0.5, 1, 1.5, 2, du rapport des coefficients photo-

élastiques des deux matériaux.

La figure B3 présente les courbes de la vitesse de phase obtenues pour le super-réseau
avec et sans le substrat ainsi que les cartes des champs de déplacement pour deux modes
associés a ces deux cas. Ou la couleur rouge sur les courbes de la vitesse de phase indique les
modes longitudinaux guidés. A partir de cette figure, on peut montrer que les modes

longitudinaux guidés peuvent aussi exister dans le cas du super-réseau sans le substrat.
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Figure B3 : Modules et composantes du champ de déplacement du super-réseau avec (a) et sans
le substrat (c) obtenus pour les modes définis par q = 0.0118 nm™ et f = 4.95 GHz. Courbe de la
vitesse de phase obtenue pour le super-réseau avec (b) et sans le substrat (d), les couleurs sur les

courbes représentent la polarisation des modes.
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C:

Afin d'améliorer I'accord entre le calcul numérique et la mesure expérimentale pour
I'échantillon infiltré par le Cargille, nous avons émis I'hypothése suivante : a l'interface
Cargille/ ZPO, nous avons supposé que le Cargille formait une couche solide d'épaisseur Ep
(figure Ca). Les propriétés elastiques (vitesse acoustique et masse volumique) de cette couche
sont les mémes que celles du Cargille liquide, mais avec une vitesse transverse relativement
faible (Ctc = 100 m/s). Pour le calcul de I'intensité de diffusion Brillouin, les coefficients
photo-élastiques associés se résument & P13 = P1o = P et Pgg = 0. Le calcul des courbes de
dispersion a été fait pour des épaisseurs de la couche solide Ep = 10 nm et 15 nm. Les figures
4.15b et 4.15c présentent les résultats obtenus dans les directions I'X et TM. Les points roses
sur les courbes correspondent aux mesures expérimentales. A partir de cette figure, on peut
remarquer que la couche solide de Cargille permet la création de nouvelles branches plates.
La fréquence de ces modes dépend de I'épaisseur de la couche solide. Toutefois cette
hypothése ne permet pas d'améliorer I’accord entre le calcul numérique et la mesure

expérimentale.
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Figure C : (a) Cellule élémentaire utilisée dans le calcul des courbes de dispersion. (b) et (c)
Courbes de dispersion obtenues respectivement dans les directions I'X et I'M, les couleurs sur les

branches représentent I'intensité de diffusion Brillouin.
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RESUME :

Un cristal phononique est un arrangement périodique de matériaux dont les propriétés élastiques
différent selon une, deux ou trois dimensions, conduisant a la formation de bandes interdites
omnidirectionnelles. Ces matériaux artificiels présentent des propriétés physiques nouvelles comme la
réfraction négative ou les isolants topologiques et concernent différents domaines de la physique
comme [’acoustique, I’optomécanique, la thermique... Leur réalisation a 1’échelle submicronique
permet de placer ces propriétés dans la gamme hypersonique. Le travail présenté dans cette thése porte
sur I’étude théorique et numérique de la propagation des ondes ¢lastiques dans des cristaux
phononiques hypersoniques a base de matériaux hybrides en relation étroite avec des expériences de
diffusion de la lumiére, effectuées au Max Planck de Mainz. Les principales quantités étudiées sont les
courbes de dispersion, les champs de déplacement élastique et le spectre de diffusion de la lumiére.
Les chapitres successifs abordent les cas de rainures a haut facteur d’aspect déposés sur un substrat,
ainsi que ceux de cristaux structurés a 1D et 2D. Au-dela de la compréhension des structures de
bandes dans ces matériaux, la comparaison avec les résultats expérimentaux permet de discuter et de
caractériser les propriétés physiques des matériaux constituants et aussi de leur évolution vis a vis du
vieillissement et des techniques de fabrication. Enfin, un dernier chapitre est consacré au
développement d’une méthodologie numérique nouvelle pour le calcul des spectres Brillouin, avec des

retombées potentielles dans les calculs optomécaniques.
ABSTRACT:

A phononic crystal is a periodic arrangement of materials whose elastic properties differ in one, two or
three dimensions, leading to the formation of omnidirectional forbidden bands. These artificial
materials present new physical properties such as negative refraction or topological insulators and
concern different areas of physics such as acoustics, optomechanics, thermal management... Their
realization on the submicron scale allows to place these properties in the hypersonic range. The work
presented in this thesis deals with the theoretical and numerical study of the propagation of elastic
waves in hypersonic phononic crystals based on hybrid materials closely related to light scattering
experiments at Max Planck in Mainz. The main quantities studied are the dispersion curves, the elastic
displacement fields and the scattering spectrum of the light. Successive chapters deal with cases of
high aspect ratio grooves deposited on a substrate, as well as those of 1D and 2D structured crystals.
Beyond the understanding of the band structures in these materials, the comparison with the
experimental results makes it possible to discuss and characterize the physical properties of the
constituent materials and also their evolution with respect to aging and manufacturing techniques.
Finally, a final chapter is devoted to the development of a new numerical methodology for calculating

Brillouin spectra, with potential spin-offs in optomechanical calculations.



