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Introduction

Confiner la lumieére

J’ai abordé lors de ma these la thématique de l'interaction lumiére matiere dans des systémes
de basse dimensionnalité, a travers I’étude de I’émission lumineuse de nanostructures de semicon-
ducteurs comme les boites quantiques, et celle de la dynamique de polaritons de microcavité. Dans
ce dernier cas, I’état lié électron-trou d’un puits quantique inséré dans une cavité optique, ’exci-
ton, se couple a un mode optique de la cavité et peut se trouver en régime de couplage fort : le
couplage matiére rayonnement n’est plus perturbatif mais 1’émission d’un photon est réversible;
de nouveaux états propres apparaissent, les polaritons. La cavité optique permet ainsi de modifier
fortement l'interaction entre la lumiére et un exciton. Sans aller jusqu’au couplage fort, elle rend
possible le contrdle de I’émission spontanée d’un émetteur. En effet, celle-ci n’est pas un phénomeéne
intrinseque mais dépend de I'environnement électromagnétique. Intervenant dans le fonctionnement
de nombreux composants (diodes électroluminescentes, lasers a semi-conducteurs...), on a cherché a
en améliorer I'efficacité en modifiant ’environnement électromagnétique par la présence d’un miroir
ou d’une cavité, comme le proposait Purcel des 1946 [1].

Avec les progrés effectués dans le domaine de la croissance et notamment de ’épitaxie par jet
moléculaire (MBE) ou de ’épitaxie en phase vapeur aux organométalliques (MOCVD), on a pu
fabriquer des miroirs de Bragg a base de semiconducteurs pour former des microcavités, puis des
cristaux photoniques unidimensionnels (superréseaux). Une microcavité est donc un objet mono-
lithique, miniature et monomode. L’étude de tels systéemes de basse dimensionnalité, avec un seul
mode électromagnétique confiné, a mis en évidence des phénomeénes variés comme le renforcement
ou la localisation du champ électromagnétique, des résonateurs sans perte... Les premiéres études
de microcavités de semiconducteurs contenant des hétérostructures qui possedent une résonance
excitonique datent de la fin des années 1990 [2]. On couple ainsi la lumiére confinée avec des sys-
témes confinant les électrons (puits ou boites quantiques). L’intérét de ces systémes, outre le fait
que la microcavité était considérée comme une brique indispensable pour de nouveaux émetteurs
de lumiere, était d’aider a comprendre la physique des hétérostructures pour des énergies voisines
du gap. En effet, des phénomeénes d’optique quantique ont pu étre démontrés : la génération de
photons uniques, la lumiére comprimée, l'intrication d’états quantiques qui ont ouvert la voie a
Iinformation quantique. Le couplage fort exciton - photon a permis des investigations de la phy-
sique des gaz de bosons dans un environnement a 1’état solide. De plus, sont apparues quantités de
dispositifs pour les télécommunications et 'affichage basés sur ces concepts (LEDs & microcavité,
vertical cavity surface emitting lasers (VCSEL), des cristaux photoniques intégrés...).



Confiner les phonons ?

Des correspondances évidentes relient 'optique et 'acoustique : radar et sonar, microscopie
optique et acoustique, impédance électrique et acoustique... Cette similitude vient du fait que la
méme équation d’onde régit le mouvement de d’atomes ou de molécules dans une onde acoustique
ou l'oscillation des champs électrique et magnétique dans une onde lumineuse. D’un point de vue
quantique, le quantum de lumiere, le photon et celui de vibration, le phonon, obéissent tous deux
aux regles qui régissent le comportement des bosons.

L’idée d’élaborer des matériaux composites périodiques qui agiraient sur le son, a l'instar des
cristaux photoniques, a émergé des les années 60 (1D [3]) et les cristaux phononiques ont été dé-
veloppés quelques années seulement apres l'introduction des cristaux photoniques [4]. Ce sont des
objets artificiels présentant une modulation périodique de leurs propriétés élastiques et leur inter-
action avec une onde acoustique est donc tout a fait similaire a celle que les cristaux photoniques
ont avec une onde électromagnétique. On observe de méme des bandes interdites, et si on insere
des défauts dans la structure, il est possible de générer des modes de vibration dont la fréquence
se situe dans une bande interdite. Les cristaux phononiques sont généralement étudiés a des fré-
quences acoustiques basses. En effet, leurs dimensions caractéristiques sont en général de ’ordre
du millimeétre et le fonctionnement se situe dans la gamme du kHz, jusqu’au MHz. La gamme du
GHz est atteinte avec les ondes élastiques de surface : les oscillations de la surface d’un cristal
phononique 1D, constitué de rangées de période 4 pm ont pu étre imagées jusqu’a la fréquence de
1 GHz [5].

Les multicouches, de périodicité spatiale 1D, constituent un systeme phononique modele. Les
superréseaux en particulier, dont la période est constituée d’une bicouche, bénéficient d’une com-
préhension profonde de leurs vibrations [6]. Il y a apparition d’une zone de Brillouin réduite associée
a la nouvelle périodicité, et repliement de la dispersion acoustique avec une ouverture de bandes
interdites en centre de zone et en bord de zone. L’amplitude des bandes interdites est gouvernée par
le contraste d’'impédance acoustique, parametre qui joue le méme réle que le contraste d’indice pour
les photons. Pour les phonons de fréquences situées dans ces bandes interdites, les superréseaux
constituent des miroirs de Bragg. Tous les ingrédients sont la pour former des cavités Fabry-Pérot
et étudier le confinement des phonons. L’idée est concevoir une « nanocavité » afin de manipuler
le son a 1’échelle nanométrique, c’est-a-dire a des fréquences approchant le THz.

Pourquoi les phonons hautes fréquences

Les ondes acoustiques de fréquence dans la gamme de la centaine de GHz jusqu’au THz, c’est-
a-dire de longueur d’onde de la dizaine de nanometres, jouent un role central dans les phénomeénes
de transport d’énergie et les processus de recombinaison dans les nanostructures de semiconduc-
teurs. Le maximum de la distribution relative d’énergie acoustique a 1’équilibre thermodynamique
correspond a plusieurs térahertz a la température ambiante. Un grand nombre de dispositifs élec-
troniques et optoélectroniques sont basés sur des hétérostructures de semiconducteurs (diode laser,
diode a effet tunnel résonnant, transistors MOSFET contenant un gaz d’électrons 2D...) et les pho-
nons acoustiques interviennent dans la relaxation des porteurs et donc sur I'efficacité des dispositifs.
Comprendre le transport de phonons a 1’échelle nanométrique et controler 'interaction des phonons
avec les électrons et les photons permettraient d’améliorer leur fonctionnement, ainsi que d’explorer
des phénomenes quantiques avec des microrésonateurs.
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Ces phonons, d’énergie de quelques meV et de longueur d’onde du méme ordre de grandeur que
les états des porteurs, peuvent aussi sonder la structure électronique de dispositifs de semiconduc-
teur de basse dimension. Par exemple, les phonons ballistiques se sont révélés étre un outil tres
puissant pour sonder les systémes bidimensionnels d’électrons dans le régime d’effet Hall quantique
fractionnaire [7], pour sonder les états électroniques dans les fils quantiques [§] ou assister le courant
tunnel dans des superréseaux de semiconducteurs [9].

Ainsi le domaine des vibrations avait été peu abordé dans le champ des nanosciences, en partie
di & la faible dimension caractéristique typique pour un effet sur les vibrations THz, autour du
nanometre. D’ou I'idée de transposer la microcavité optique a une nanocavité confinant des phonons
haute fréquence.

La plupart des travaux de simulation du comportement dynamique des dispositifs traitent 1’in-
teraction avec les phonons comme si ceux-ci n’étaient pas affectés par la structuration. Il a été
finalement démontré [I0] que, méme en tenant compte de la forte modification du spectre de pho-
nons acoustiques, les taux de couplage ne sont pas modifiés de maniere significative. Les taux de
diffusion dans des puits quantiques GaAs/AlAs sont en fait compris entre les taux de diffusion
des électrons confinés par les phonons du GaAs massif et du AlAs massif. Il est vrai que dans les
semiconducteurs usuels, les propriétés acoustiques ne sont pas tres différentes. Cependant des effets
photoniques importants sont obtenus avec des matériaux d’indices de réfraction proches, comme
c’est le cas de GaAs et AlAs, avec 'exemple du miroir de Bragg GaAs/AlAs et des cavités Fabry-
Pérot faconnées avec de tels miroirs. En s’inspirant du concept de la microcavité en optique, il avait
été suggéré que le confinement des phonons sub-THz dans une structure spécifiquement résonnante,
la nanocavité acoustique [I1], pourrait engendrer des renforcements comparables a ceux qui ont été
démontrés dans le cas des microcavités photoniques pour l'interaction lumiére-matiere, mais qui
affecteraient dans ce cas les interactions photon-phonon et électron-phonon.

Ce fut le point de départ de I'’étude des multicouches a base de bicouches, principalement
GaAs/AlAs, pour essayer d’étudier des phonons dans la fenétre difficile de la gamme subTHz. Le
chapitre [I| présente comment des phonons acoustiques ont pu étre confinés dans des structures
de cavité et de superréseaux. Cette étude a de plus mis en lumiere le manque de transducteurs
acoustiques haute fréquence disponibles.

En effet, les techniques d’impulsions de chaleur évoquées précédemment (phonons ballistiques),
produisant des phonons hors d’équilibre ont permis d’explorer le domaine du THz. Mais ces sources
sont incohérentes et large bande, équivalentes a des lampes & incandescence. Disposer de sources
de phonons hautes fréquences, monochromatiques et cohérentes serait tres utile pour la spectro-
scopie des vibrations, pour étudier I’atténuation acoustique & des fréquences proches du THz, peu
accessibles autrement, et pour I'imagerie acoustique avec une haute résolution. En effet, des pa-
quets d’ondes acoustiques trés localisés pourraient constituer des sondes idéales pour ’inspection
en profondeur des propriétés élastiques, avec une résolution pouvant atteindre quelques nanometres
dans les meilleurs cas [12] ; focaliser de tels paquets d’onde permettraient aussi de concentrer une
grande quantité d’énergie. Les sources conventionnelles de phonons cohérents, comme les transduc-
teurs piézoélectriques, introduits pour la premiere fois en 1916 par Paul Langevin, sont efficaces
jusqu’a quelques dizaines de gigahertz et seules des géométries spéciales permettent d’atteindre
100 GHz [13]. Le développement des lasers impulsionnels s’est accéléré dans les années 80-90, avec
notamment 'apparition du Ti :Saphir et a permis le développement des techniques pompe sonde.
Disposer d’impulsions lumineuses pouvant étre aussi courtes que quelques dizaines de fs a rendu
possible I’étude de phénomenes ultra-brefs, de dynamique de relaxations électroniques et de phéno-
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menes non-linéaires. La photo-génération de modes de vibration de hautes fréquences, a la fois des
modes acoustiques [14, [15] mais aussi des modes optiques (dans GaAs [16]) a donné naissance a un
domaine de recherche nommé par la suite acoustique picoseconde. Cette technique a été introduite
il y a 20 ans au Département de Recherches Physiques a 1'université Pierre et Marie Curie [I7]. 11
s’agit de créer une impulsion de phonons cohérents d’une durée de quelques picosecondes grace a
une impulsion laser (ps ou fs). L’interaction de cette impulsion « pompe » avec un film métallique
déposé a la surface de ’échantillon crée une variation instantanée de contraintes, responsable de
I’émission d’ondes acoustiques longitudinales. Une seconde impulsion laser « sonde » dont le temps
d’arrivée est controlé par une ligne a retard, permet de détecter la modulation de la réflectivité
par la présence ou non de 'onde acoustique précédemment créée [14], ou encore la déflection du
faisceau sonde [18| [19], ou le déplacement de la surface [17, 20]. Il s’est constitué un domaine de re-
cherche autour de cette technique, consacré a 1’étude de la génération (photogénération et diffusion
thermique et électronique[21], 22] 23]), propagation (dispersion, solitons [24] 25}, [26], 27], atténuation
du son [28],129]) et détection de ces ondes acoustiques et des propriétés élastiques de nanostructures
[30]. Les fréquences atteintes par ces transducteurs opto-acoustiques que constituent ces films mé-
talliques peuvent aller jusqu’a quelques centaines de GHz. C’est cette technique expérimentale que
j’ai utilisée et adaptée depuis 2004.

Les structures de nanocavité et de superréseaux de phonons se sont révélées étre d’excellents
transducteurs pouvant atteindre le THz et ’étude de ces propriétés est présentée au chapitre
La connaissance acquise au fil de ces recherches a permis d’utiliser ces structures pour étudier
I’atténuation des phonons dans cette gamme de fréquence, dans des matériaux massifs ou en couches
minces. Le chapitre [3]est consacré a 'atténuation des ondes acoustiques dans GaAs, et le chapitre [4]
détaille I’étude des phonons dans des couches de silice. Enfin le dernier chapitre présente quelques
perspectives.
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Chapitre 1

Confinement des phonons

L’équivalence formelle des équations décrivant la propagation de la lumiere et du son a inspiré
la conception de cristaux phononiques a 1D [31], 2D [32] et 3D [33], dans lesquels I'impédance
acoustique est modulée artificiellement comme 1’est I'indice optique dans les cristaux photoniques.
Les démonstrations pratiques de ce concept ont été obtenues dans des structures macroscopiques
avec une modification spectrale des ultrasons dans la plage du kilohertz et du megahertz. Cependant
il est nécessaire d’aller a plus haute fréquence pour envisager une modification de 'interaction entre
les ultrasons et la lumiere ou les électrons. En effet, les phonons se propageant a une vitesse d’environ
5 ordres de grandeur plus faible que la lumiére, leur longueur d’onde est d’autant plus faible et leur
fréquence dans la gamme du GHz THz.

L’idée de I’équivalent du laser pour les phonons a émergé également tres rapidement, au vu de
la similitude entre les photons et les phonons, sans réalisation réelle (en 2004). Une des raisons est
justement la faible valeur de la longueur d’onde du son, qui rend 1’émission spontanée dominante
sur I’émission stimulée, a moins de modifier la densité d’état de phonons grace a des résonateurs
acoustiques de tres grande qualité [34]. Une amplification par émission stimulée a été démontrée
dans une cavité acoustique formée par un cristal de rubis [35]. C’est pourquoi on s’est intéressé a
la possibilité de confiner des phonons de haute fréquence avec une cavité Fabry-pérot de structure
similaire & celles qui confinent les photons.

Gréace a I’épitaxie par jets moléculaires, qui permet le dépdét de matériaux avec une précision
supérieure a la monocouche atomique, des empilements complexes 1D peuvent étre réalisés avec des
épaisseurs typiques de quelques dizaines de nanometres, permettant d’atteindre les fréquences sub-
THz. On a ainsi pu concevoir une nanocavité de phonons a base de miroirs de Bragg GaAs/AlAs. Le
concept a été validé par Trigo et al. [I1] avec 'observation du mode de cavité dans le spectre Raman.
Cela a été rendu possible grace a une géométrie particuliere ou la nanocavité est enserrée dans une
microcavité optique. Cette mesure était indirecte, dans une structure complexe. Je présente ici la
mesure directe de la transmission acoustique spectrale large bande par une nanocavité dans cette
bande spectrale.

Je rappelle dans un premier temps le principe des miroirs de Bragg et justifie le choix des
structures. J'évoque ensuite le principe de 'expérience d’acoustique picoseconde, développée dans
une configuration originale pour effectuer la mesure de la transmission acoustique, avant de décrire
les résultats dans les systemes GaAs/AlAs et Mo/Si.



1.1 Miroir de Bragg acoustique (super-réseaux) et nanocavité

Pour parvenir a confiner des phonons acoustiques, on a recours & un confinement interférentiel,
obtenu avec des miroirs de Bragg, qui sont des empilements périodiques de deux matériaux de para-
metres acoustiques différents. Comme le rappelle 'annexe[6.1] ces empilements, de la méme maniere
que les miroirs de Bragg optiques, conduisent & des interférences destructives en transmission a cer-
taines fréquences, et se comportent donc comme des miroirs dont la réflectivité augmente avec le
nombre de périodes de ce multicouche. Avec une vitesse de propagation des ondes acoustiques v de
I'ordre de 5000 m s, la longueur d’onde acoustique vaut environ 5nm & 1 THz et les épaisseurs de
couches nécessaires a la réalisation de tels miroirs acoustiques sont de quelques nanomeétres.
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0.05 —

0.00 -
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wave vector g (hm™)

Figure 1.1 — Courbe de dispersion pour un superréseau de période 51 nm (échantillon SL100). Les
bandes grisées montrent les bandes interdites situées autour de 50, 100 et 150 GHz

La différence relative d’impédance (Z1 et Zs) des deux matériaux est responsable de 'apparition
de bandes interdites dans la courbe de dispersion repliée des phonons (voir figure , correspondant
a ces plages de fréquences ou 'empilement est réfléchissant. Le parametre de contraste € = %
caractérise cette différence. Des valeurs treés diverses peuvent étre obtenues suivant le choix des
matériaux. Pour le couple GaAs/AlAs, que nous avons utilisé en raison de la qualité exceptionnelle
des échantillons disponibles, le contraste n’est que de 18%, et de bons miroirs nécessitent des
empilements comprenant 10 a 20 périodes. On appelle alors souvent ces miroirs des super-réseaux

(SL). Pour le couple Mo/Si, quelques périodes suffisent avec un parametre e = 1,36 élevé.

En combinant deux miroirs, on réalise une cavité résonante que l’on appelle nanocavité en
raison de la dimension de la cavité (quelques dizaines de nanométresE[). Le principe est le méme
que celui d'un résonateur Fabry-Pérot avec un seul mode confiné. Celui-ci se traduit par un pic de
transmission dans la bande de réflectivité acoustique, au centre pour la bande interdite optimisée
Dans les bandes interdites peuvent aussi exister des modes localisés de surface, lorsque le SL débute
(coté air) par la couche de plus grande impédance (voir annexe . Notons que ce cas ne se

1. pour Péchantillon C1 : 23 nm pour la cavité \/2 de fréquence 100 GHz, pour I’échantillon C2 : 36 nm pour la
cavité 3A/2 de fréquence 200 GHz
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rencontre pas pour les SLs GaAs/AlAs.

La transmission acoustique peut étre calculée a l'aide de matrices de transfert, ou ’on évalue de
proche en proche le déplacement de I'interface et la contrainte a 1’aide des relations de continuité.
Un exemple est donné figure pour un super-réseau de 10 ou de 20 périodes (correspondant a
Péchantillon référencé SL100) et pour la nanocavité Cl. La transmission résiduelle passe de 11%
a 0.3% quand le nombre de couches du miroir est doublé de 10 a 20. On s’attend & une largeur
d’environ 1 GHz pour le mode de cavité.

Les échantillons ont été épitaxiés au LPN (Laboratoire de photonique et de nanostructures,
maintenant C2N - Paris Saclay) par épitaxie par jets moléculaires (molecular beam epitaxy MBE)
par Aristide Lemaitre et caractérisés notamment par Olivia Mauguin.

Les premieres structures étudiées sont une nanocavité constituée de 2 miroirs de 10 périodes
chacun (C1), et un simple miroir de 20 périodes (SL100). La période est formée par les couches
(3A1/2,A2/2) de GaAs et AlAs avec \; = 47,3nm et Ao = 56,5 nm, correspondant aux longueurs
d’onde dans GaAs et AlAs pour une onde acoustique de 100 GHz. Ce rapport d’épaisseurs optimise
la seconde bande interdite (voir annexe qui se situe autour de cette fréquence. Le choix de
cette fréquence, assez basse, est motivée par I’absence de transducteurs de phonons sub-THz. Nous
utilisons des transducteurs constitués par un film métallique, dont le fonctionnement est optimal
pour une plage de fréquences autour de 100 GHz.

1,00
0,75 1
0,501

0,25+

0,00 : —_—— .
1,00

transmission

0,75 + .

0,25 :
1 N=20 (b) ]

0,00

0,9 1,0 1,1
fréquence normalisée (v/v.)

Figure 1.2 — Transmission acoustique (en terme de déplacement d’interface) calculée au voisinage
de la premiére bande interdite en centre de zone pour des miroirs (a) et une cavité (b) (le cas N=20
correspond au miroir SL100 et la cavité, a la cavité C1 avec v = 100 GHz) [36]
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transmission acoustique sur un échantillon —
comportant un SL ou une cavité sur son sub-
strat, et ou ont été déposés deux films d’alu- Al 360 pm = —Al
minium de part et d’autre.

Figure 1.3 — Principe de la mesure de la PUMP - probe
— \I
GaAs

1.2 Transmission acoustique

1.2.1 Principe de I’expérience

L’expérience décrite ici est destinée & mesurer le spectre de transmission acoustique d’un miroir
et d’'une cavité acoustique. Elle a constitué la premiere démonstration directe de l’existence du
pic de transmission associé a un mode de phonon de cavité. Cette mesure permet de souligner les
spécificités et difficultés des expériences d’acoustique au dela de quelques GHz.

En effet, la similitude des ondes acoustiques avec la lumiére ne doit pas faire oublier quelques
différences notables, outre l'ordre de grandeur des vitesses. Le son a besoin d’un milieu pour se
propager contrairement a la lumiére. La rupture d’impédance entre ’air et le solide constitué par
I’échantillon empéche presque toute transmission, et il est donc nécessaire de disposer d’un ensemble
monolithique comprenant la source de phonons, 1'objet a étudier, et le détecteur. Dans notre cas,
la génération et la détection des phonons acoustiques sont basées sur la transduction de I’énergie
lumineuse provenant d’impulsions laser, en énergie mécanique via des films métalliques déposés sur
I’échantillon (voir le schéma ).

L’impulsion laser « pompe » absorbée par le film métallique sur une faible épaisseur, est res-
ponsable d’un échauffement rapide suivi de la dilatation d’une épaisseur de métal correspondant en
premiére approximation a la longueur de pénétration optique a~!. Une impulsion acoustique cohé-
rente est alors générée, de durée (aw)~! oll v est la vitesse du son dans le film métallique. De tels
générateurs créent des impulsions de durée de quelques picosecondes, donc large bande avec, dans
le cas d’un film d’aluminium de 30 nm, une fréquence maximale allant jusqu’a environ 300 GHz.

L’impulsion acoustique créée se propage a travers le sustrat de GaAs, de 350 pm d’épaisseur
typiquement, avec une variation de quelques dizaines de microns (+20pm) selon les échantillons
(voir le tableau [3.1)).

La détection de 'onde acoustique se fait grace au film métallique déposé a l’arriere du substrat.
Elle repose pour une part sur leffet photo-élastique, c’est-a-dire la modulation de la constante
diélectrique par la déformation due & I'onde acoustique. Le moyen le plus courant pour détecter
cette modulation est de mesurer la réflectivité d’une impulsion « sonde » focalisée sur la surface de
I’échantillon. La réflectivité est alors affectée par la modification des propriétés optiques. D’autre
part, le déplacement de la surface induit par ’arrivée de I’onde acoustique change le chemin optique
de 'onde lumineuse et introduit un déphasage. Finalement, ces deux mécanismes se traduisent par
une variation de la réflexion du champ électrique r = E, /FE;, a la fois en amplitude et en phase. Le
substrat a été préalablement poli double face afin que la rugosité de surface ne soit pas un facteur
limitant pour mesurer la réflexion de la lumiere sur la face arriere de 1’échantillon.

L’expérience pompe sonde dont le principe est schématisé figure [T.4] utilise un laser femtose-
conde de taux de répétition de 'ordre de 80 MHz. La premiere impulsion, la pompe, focalisée sur
I’échantillon est responsable de I’émission d’un signal acoustique. La seconde impulsion, la sonde,
analyse 1’échantillon & différents instants avant ou apres I'impulsion pompe. Notons qu’en général,
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Figure 1.4 — (a) Principe d’une expérience pompe sonde, ot 'on mesure le changement de réflecti-
vité. (b) Schéma de principe de la ligne a retard, ayant une course de 60 cm. La lumiére effectue trois
allers-retours entre les rétroréflecteurs fixe et mobiles pour étre retardée au maximum de 11,5 ns
(3,45m)

les deux faisceaux sont focalisés sur le méme point comme sur ce schéma, mais que notre confi-
guration est assez originale : la sonde est focalisée a 'arriere du substrat (relativement épais). Le
temps d’arrivée de la sonde sur 1’échantillon est contrélé en variant le chemin optique grace a « une
ligne a retard » composée d’un retroréflecteur placé sur une platine de translation micrométrique.
Cette ligne a retard avec 3 allers retours de la lumiére (voir figure ) permet de retarder 'im-
pulsion sonde de 11,5ns au maximum et d’avoir une résolution de 100 fs environ. La sonde mesure
les changements temporels des propriétés optiques induites par le passage de l'onde acoustique
(réflexion, transmission, changement de polarisation, déflection...). Dans notre cas, nous utilisons
un interférometre pour mesurer les variations relatives de réflectivité Ar/r. Enfin, comme celles-ci
sont faibles, en général de I'ordre de 1077 & 1073, il est nécessaire de moduler le faisceau excitateur
a une fréquence choisie afin d’extraire le signal utile du fond continu en le démodulant grace a
une détection synchrone. La pompe est modulée avec un modulateur acousto-optique fonctionnant
autour de 1 MHz.

L’expérience ainsi que les mécanismes de génération et de détection par des couches minces
sont décrits de maniere plus complete en annexe , notamment U'interférométre de Sagnac qui
est bien adapté a lutilisation d’un cryostat. La figure [[.5] montre le dispositif expérimental de
transmission acoustique : la différence des signaux détectés par les deux diodes A et B donnent
acces a la partie imaginaire ¢ de la variation relative de réflectivité via ¢(t + 7) — ¢(t), 7 étant la
différence de temps d’arrivée sur ’échantillon d’une sonde par rapport a l'autre ; la partie réelle est
le plus souvent mesurée avec la réflectivité d’une seule des deux sondes. En principe, la mesure de
Ar/r(t) permet d’accéder au spectre de transmission acoustique en effectuant sa transformée de
Fourier.

1.2.2 Spécificités liées a la propagation dans le substrat
Détection aprés un délai long

L’impulsion acoustique générée d’un c6té de I’échantillon se propage dans toute 1’épaisseur du
substrat (notons que 1’échantillon a une épaisseur d’un micron environ, négligeable devant celle

17



Ligne a retard

Pompe fé etre d
(transmission) Interférométre de Sagnac
Diode B Diode A
[ | Acousto-optique (L ) ‘ [ ‘
I 1 Sonde
NPBS
| o L
|
—e PBS
) A2

Figure 1.5 — Représentation schématique de 'expérience de transmission acoustique sur un
échantillon.

du substrat). La réflexion sur l'interface avec 'air étant totale, elle peut effectuer plusieurs allers-
retours, donnant lieu & une série d’échos dans le signal de sonde réfléchi. A basse température,
la vitesse dans GaAs est de 4,78 nm/ps, ce qui donne une durée de l'ordre de 7' = 75ns pour
effectuer une traversée. Cette durée est bien supérieure a la période T} entre deux impulsions laser
(T; ~ 12,51ns) et les échos sont détectés modulo 7;. Les signaux sont donc détectés avec une autre
impulsion que 'impulsion jumelle de la pompe qui a créé le transitoire acoustique et sont repliés
dans une fenétre de durée Tj. Le délai expérimental auquel est mesuré le p'®™¢ écho (en transmission)
est donc (2p—1)T—n,T; avec n, un certain entier. Parallelement, la phase du signal dépend aussi du
temps de traversée, ce qui permet d’identifier aussi I’écho. En effet, un déphasage de 27 correspond
a une durée apres excitation de I'inverse de la fréquence de modulation, qui vaut en général 1 MHz.
Il peut étre utile aussi, en modifiant la fréquence de modulation, de jouer sur la phase relative des
échos et mettre en opposition de phase des échos lointains qui géneraient le signal.

Une fois que deux échos sont bien identifiés, il est possible d’en déduire 1’épaisseur du substrat
a laide de la fréquence de modulation de la détection synchrone et de la fréquence de répétition
du laser, mesurée avec un fréquencemetre.

Effets de la propagation : dispersion et effets non-linéaires

L’épaisseur de substrat traversée est suffisamment grande pour que des effets dus a la dispersion
apparaissent, ainsi que des effets non linéaires si 'amplitude de la déformation initiale est assez
grande. En effet, la dispersion du réseau cristallin provoque un ralentissement des ondes de haute
fréquence, et 'anharmonicité du réseau est responsable d’un élargissement du spectre acoustique.
De plus les ondes subissent aussi une atténuation. Notons que la compétition entre non linéarité et
dispersion du réseau engendre des trains de solitons ultracourts qui ont été mis en évidence dans
plusieurs systémes (saphir , MgO, GaAs, Si...)[26], 37, 38| [39].

L’équation qui gouverne la propagation dans GaAs est celle de Korteweig-De Vries, tenant
compte de la dispersion et de la non-linéarité acoustique, et négligeant la diffraction (modeéle uni-
dimensionnel) [26], 37] :

nl

— 00 1.1
2UOpGaAsn =1 (1.1)

Om = edin — y0in —
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Figure 1.6 — Illustration de l'effet de la propagation dans 365 pm de GaAs sur 'impulsion acous-
tique générée par une couche d’aluminium de 30nm (a), quand la déformation initiale est de faible
amplitude (19) (b) ou de grande amplitude (50¢) (c). Le graphique (d) montre les spectres corres-
pondants (amplitude de la transformée de Fourier).

ou €, v et Cy sont atténuation acoustique, la dispersion, et la nonlinéarité ; vy et pgqeas, la vitesse
du son et la densité de GaAs. Le second terme tient compte de la dispersion au plus bas ordre :
w = vok — vk?, ce qui donne une vitesse décroissant avec la fréquence :

v =1p (1 — 47T2Zf2> (1.2)

La déformation d’une impulsion acoustique apres propagation dans 365 pm de GaAs peut étre simu-
lée, en négligeant 'atténuation, en résolvant numériquement cette équation a ’aide d’un algorithme
de Runge-Kutta [40]. Les valeurs de la dispersion acoustique (7 = 7,4 x 10~3nm?® ps~!) et celle de
la nonlinéarité acoustique (Cp; = —2,66 x 10~* fgnm ! ps~2) proviennent de la littérature [25]. La
déformation initiale utilisée, générée par une couche de 30 nm d’aluminium (partie propagative de
I’équation avec réflexions partielles), est montrée sur la figure (a). Si elle est faible, seule la
dispersion a un effet important, figure (b) : une queue dispersive apparait. Le contenu fréquentiel
est semblable (courbes rouges et noires de la figure (d)). Si la déformation est plus importante,
des effets non linéaires apparaissent, le front d’onde prend la forme d’un V, puis plusieurs solitons
apparaissent a l'avant du front d’onde (figure (c) avec 2 solitons). Le spectre est trés modifié et
s’enrichit en hautes fréquences. Les spectres de transmission ont ainsi été mesurés avec une intensité
de la pompe assez importante (entre 2 et 7 nJ/impulsion) pour obtenir apreés propagation dans le
substrat un spectre acoustique incident sur la structure enrichi en hautes fréquences.

D’autre part, le dernier phénomeéne évoqué ci-dessus qui intervient pendant la propagation est
Patténuation qui affecte de maniére plus importante les hautes fréquences (voir chapitre . Il faut
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s’assurer que le libre parcours moyen des phonons est supérieur a I’épaisseur totale de la structure
qu’ils auront traversée. C’est pourquoi 'expérience a été conduite & basse température (T ~ 15K)
ou ’absorption a ces fréquences est négligeable.

1.3 Transmission du miroir et de la cavité

La premiére étude concerne la cavité \/2 Clﬂ ainsi que le miroir SL S100. Cela revient a
comparer une cavité A/2 a une « cavité » 3A/2 que constitue le miroir (SL de 20 périodes).
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Figure 1.7 — Cavité C1. Changement de réflectivité mesurée en interférométrie, ce qui explique
que le signal est dupliqué (on mesure ¢(t + 7) — ¢(t) avec 7 ~ 1200 ps entre les deux sondes). La
courbe bleue (rouge) est le signal de la voie X (Y) de la détection synchrone. Les fleches indiquent
les paires d’échos ayant effectué n traversées de 1’échantillon. L’insert montre le signal utilisé pour
les spectres, mesuré sur 3 ns.

La figure[I.7|montre le changement de réflectivité mesurée en interférométrie sur la cavité C1 sur
presque toute I’étendue possible du délai pompe sonde (11,5 ns). L’avantage de cette configuration
est que seuls les phénomenes acoustiques sont observés, apres le long temps de traversée (~ 75ns),
ce qui explique le signal de moyenne presque nulle avec des pics. Ceux-ci correspondent & des
échos ayant traversé n fois I’échantillon. La phase de la détection synchrone a été réglée pour que
soit projeté sur la voie X le premier écho, qui se traduit par les deux plus grands pics opposés.
L’inconvénient de cette mesure est la difficulté de localiser ces variations de réflectivité de 10™% &
1079 tant spatialement (positionner la sonde en face de la pompe, dont la tache focale est d'une
trentaine de microns), que temporellement, puisque le délai correspondant & 1’écho est inconnu a
cause du manque de précision de I’épaisseur totale.

Afin d’avoir une bonne résolution fréquentielle sans avoir d’échos trop proches, la mesure est faite
sur une largeur temporelle de 3 ns a partir de ~ 1700 ps (insert de la figure , et la transformée de

2. couche de GaAs de 23 nm enserrée par des miroirs de 10 périodes
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Figure 1.8 — Amplitude des transformées de Fourier de la dérivée des changements de réflectivité
mesurés en transmission sur le miroir SL100 (ME), sur la cavité C1 (CE) et pour comparaison, le
spectre de la déformation de la surface du miroir SL100 (MT), ou de la cavité C1 (CT) en tenant
compte d’un spectre incident sur la structure déformé par les non-linéarités pendant la propagation.

Fourier correspondante est montrée sur la figure CE). Nous montrons aussi dans cette figure le
spectre déduit des mesures de transmission acoustique sur le miroir (SL100) (figure|1.§(ME)). Ces
spectres contiennent des régions de transmission nulle aux fréquences multiples de v/2d = 50 GHz
(ol v est la vitesse de propagation et d = 49 nm la période du SL) et des oscillations de transmission
ailleurs, qui refletent les interférences multiples dans la structure. Le spectre obtenu dans la cavité
est tres semblable, mais un pic de transmission trés mince apparait dans chaque bande interdite.
La position des pics dans les bandes interdites, au centre pour la bande a 100 GHz, et décalée pour
les bandes a 50 et 150 GHz, correspond parfaitement au dessin de la structure. La largeur mesurée
de ces pics est de 0,43 GHz, supérieure a la résolution instrumentale, et en bon accord avec une
finesse de 'ordre de 300 attendue pour cette cavité.

La partie imaginaire du changement de réflectivité est dominée par le déplacement de surface
[38] que I'on peut calculer facilement avec la méthode des matrices de transfert, en tenant compte
de la structure exacte de I’échantillon. Le spectre incident pour le calcul correspond a un spectre de
phonons générés par la couche d’aluminium et qui s’est propagé a travers le substrat. Il est simulé
a partir de I’équation [38] comme dans le § [1.2.2] . Modifier l'intensité de I'excitation modifie
I’enveloppe lentement variable du spectre incident et donc du spectre de transmission mais les gaps
sont toujours présents. Un bon accord est trouvé entre les calculs et la mesure.

Le stockage de Iénergie acoustique dans la cavité est illustré figure|1.9)), ou I'on suit les spectres
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en fonction du délai grace a des transformées de Fourier glissantes. En effet le signal est important
a toutes les fréquences pendant que I'impulsion acoustique traverse la structure dans une sens puis
dans l'autre apres réflexion sur U'interface avec 'air, ce qui dure environ 200 ps. Ensuite, seuls les
modes de bords de zone et de cavité persistent. En particulier le mode de cavité a 100 GHz décroit
avec un temps caractéristique de 1,38 ns, en bon accord avec la valeur déduite de la largeur du
mode. Les modes de bord de zone décroissent plus vite, et ne sont plus visibles apres 1,5 ns, ce qui
est notable dans le cas du simple miroir (en bas). Enfin, on vérifie que les échos lointains n’affectent
pas la décroissance temporelle du signal. Ce sont les bandes a basse fréquence qui sont détectées a
des délais autour de 800 et 1800 ps pour la cavité (fleches bleues), qui n’ont plus de haut contenu
fréquentiel, par atténuation et diffraction durant les allers retours dans le substrat.
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Figure 1.9 — (a) Transformée de Fourier glissante de 500 ps du signal de transmission de la cavité.
Le premier écho de large contenu fréquentiel dure environ 200 ps. Les fleches bleues indiquent des
échos lointains, qui n’ont qu'un contenu fréquentiel de fréquence inférieure a 40 GHz. Les modes de
cavité (carré rouge) et de bord de zone (carré ouvert) autour du gap en centre de zone (=100 GHz)
sont visibles plus longtemps. L’amplitude de leur maximum est reporté (b) ou l'on voit leur dé-
croissance.
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1.4 Dans le systeme Mo/Si

1.4.1 Introduction

Un autre couple de matériaux a également fait 'objet d’une investigation similaire : le couple
molybdeéne/silicium. Outre l'intérét technologique que revétent les empilements Mo-Si comme ré-
flecteurs optiques dans le domaine des rayons X mous ou de 'extréme UV pour des applications
potentielles dans les techniques de nano-lithographie, de microscopie ou d’éléments constitutifs de
lasers, ces systémes présentent bien d’autres propriétés, qui du point de vue de I'acoustique, en font
une alternative aux systémes semi-conducteurs.En effet, ils possedent des courbes de dispersion
entaillées de larges gaps résultant de la tres forte rupture d’impédance acoustique entre les deux
constituants. L’existence de gaps larges, contrairement au couple GaAs/AlAs rend ces matériaux
fort intéressants pour des fonctions de filtrage par exemple. Par ailleurs, 'intégration de ces struc-
tures préparées par pulvérisation magnétron, est infiniment plus facile que celle des systemes a
base de semiconducteurs qui nécessitent des conditions séveres d’épitaxie lors de leur croissance.
Les échantillons ont été réalisés au Laboratoire de Physique des Matériaux (PHYMAT), maintenant
I'Institut PPrime a Poitiers.

Des travaux antérieurs sur les modes de surface avaient initié I’étude de ces systémes métal-
semiconducteur mais n’avaient qu’effleuré le domaine. En particulier, la position en fréquence des
modes localisés n’était pas expliquée a mieux de 20% pour la gamme de fréquence au dela de
400 GHz. Un travail important de mesures par acoustique picoseconde sur de nombreux échantillons
et la comparaison avec un modele effectif ou avec une simulation par matrice de transfert ont permis
une meilleure connaissance des parameétres acoustiques et microstructuraux, fondamentaux en ce
qui concerne ces modes vibratoires. Je ne détaillerai pas ce travail fait en collaboration avec L.
Belliard (INSP) et avec A. Michel, G. Abadias, et C. Jaouen (institut PPrime), qui ont mené
I’étude des propriétés structurales [41].

Je ne montrerai les résultats que pour deux échantillons. Le premier est un miroir (M36),
constitué de 3 périodes de 25 nm Si/Mo d’épaisseur égales (dg; = das,) ; le second est une cavité de
silice de 21,6 nm, avec un miroir avant (respectivement arriere) d’une période Si/Mo (respectivement
de 1,5 période) de 16 nm (dg; = daro = 8nm) (M7). Le substrat de silicium est d’une épaisseur
de 260 pm avec un film d’aluminium de 30 nm déposé sur la face arriere. Ces échantillons ont été
plutot optimisés pour une grande ouverture de gap en bord de zone (autour de 150 & 200 GHz).

1.4.2 Spectres de transmission

Le méme type d’expériences de transmission acoustique a été mené sur ces échantillons. La
figure montre 'amplitude de la transformée de Fourier de Re(Ar/r) obtenue en transmission
sur le miroir m36 ou la cavité m7. Dans les deux cas, la dispersion calculée dans le cas d’un
super-réseau infini de méme période est comparée au spectre. Le signal est nul pour les fréquences
correspondant au premier gap (de bord de zone), qui s’étend de 90 & 180 GHz pour le miroir et de
135 & 290 GHz pour la cavité ayant des miroirs de plus faible période. Au-dela de 350 GHz, le spectre
généré par I'aluminium, et qui s’est propagé dans le substrat de silicium s’annule. A Dintérieur de
cette premiere bande interdite, un ou deux pics fins apparaissent. En effet dans ces échantillons ou
la couche de dessus est du silicium, un mode localisé de surface existe. Dans la cavité, un second
pic apparait correspondant au mode de cavité. Compte-tenu du fort contraste d’impédance, une
multicouche de seulement 3 périodes permet un filtrage efficace.
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Figure 1.10 — Amplitude des transformée de Fourier des changements de réflectivité mesurés en
transmission sur le miroir M36 (& gauche) et la cavité M7 (& droite). En pointillés rouges sont tracées
les courbes de dispersion calculées pour des structures infinie de méme période. Pour le graphique
de droite, « cav » dénote le mode de cavité et « LSM » dénote le mode localisé de surface.

1.5 Conclusion

La mesure directe du spectre de transmission acoustique a permis de démontrer le confinement
de phonons sub-Thz a la fréquence du mode de la nanocavité. Cela valide pleinement le concept de
nanocavité a phonons et ouvre de nouvelles voies pour la manipulation des phonons acoustiques dans
la gamme d’énergie subterahertz, technologiquement difficile, allant du filtrage a haute résolution a
la génération de faisceaux de phonons cohérents ou incohérents, monochromatiques et directionnels.
La mafitrise acquise lors du développement de cette expérience « d’acoustique picoseconde » dans
une configuration originale m’a permis de mener a bien les études suivantes sur les cavités et les
autres structures & base de super-réseaux comme transducteurs opto-acoustiques.

Des phénomenes obtenus en optique peuvent étre de méme transposés dans le domaine phono-
nique au moyen de ces nanocavités. Daniel Lanzillotti Kimura qui a participé a ce travail a continué
en theése dans cette voie. Il a pu étudier I'inhibition ou 'augmentation de 1’émission de phonons
cohérents par un film métallique de Ni, selon qu’il soit déposé directement sur un substrat ou sur un
superréseau BaTiO3/SrTiOs3 ; la conception de filtres de couleur ou de miroirs large bande pour les
phonons avec des multicouches non périodiques de GaAs/AlAs; la mise en évidence d’oscillations
de Bloch (pour les phonons) dans des nanocavités couplées dont les énergies des modes varient
linéairement le long de la structure [42]. Cette derniére est directement inspirée des microcavités
couplées (10 a 30) utilisées pour observer des oscillations de Bloch pour les photons [43], 44].

Les avantages offerts par ces systemes multicouches que constitue une microcavité monolithique,
composée de miroirs de Bragg enserrant une hétérostructure dans l'espace de la cavité, un puits
quantique par exemple, sont essentiellement liés au confinement 2D des électrons et des trous
dans le puits quantique, a une plus grande mobilité, et une meilleure efficacité des transitions
radiatives intéressantes pour des applications d’émission laser. De méme, piéger des phonons ouvre
des perspectives pour controler 'interaction des phonons avec des excitations électroniques. Il est
envisagé, comme avec les photons, de créer une interaction forte entre un systéme électronique a
deux niveaux et des phonons (I’équivalent du polariton de cavité), le phoniton [45][46}, [47].
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D’autre part, le domaine de I'optomécanique, qui étudie 'interaction d’une cavité optique avec
un résonateur mécanique est en pleine expansion due a son potentiel en optique non linéaire mais
aussi pour des démonstrations d’effets macroscopiques quantiques. Ce sujet relance l'intérét de la
cavité de phonons pour étudier le couplage optomécanique entre ces phonons sub-THz de cavité
avec des photons confinés dans des micropiliers type VCSELS [48] [49].
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Chapitre 2

Génération et détection

2.1 Introduction

L’expérience décrite au chapitre précédent a permis de démontrer que les super-réseaux se
comportaient bien comme des miroirs (d’ou l'existence de bandes d’arrét dans le spectre de trans-
mission) et que les nanocavités acoustiques avaient bien les propriétés de confiner les phonons a
des fréquences inclues dans les bandes d’arrét des superréseaux qui la constituent. L’étude de leurs
fréquences caractéristiques reste cependant limitée a environ 200 GHz par celles des transducteurs
métalliques utilisés dans les mesures. Pour étudier des structures similaires & plus haute fréquence,
il est nécessaire de trouver des transducteurs fonctionnant vers le THz. Nous avons utilisé les mémes
multicouches, non plus comme des composants acoustiques passifs, mais comme des générateurs et
détecteurs de phonons cohérents a haute fréquence.

Une expérience typique d’écho consiste a disposer d’un échantillon macroscopique ou sont dis-
posés de chaque c6té un émetteur et un détecteur (le plus souvent piezoélectriques), afin de faire
se propager un signal acoustique a travers tout I’échantillon. C’est exactement le schéma de 'ex-
périence pompe sonde en transmission développée pour I’étude de la transmission acoustique des
cavités. Dans ce cadre, nous avons étudié le multicouche comme générateur ou détecteur de phonons
associé a une couche métallique déposée a ’arriére du substrat sur lequel a eu lieu la croissance
du multicouche, qui sera utilisé comme le milieu de propagation. Les films métalliques permettent
d’étudier les SLs en jouant le role complémentaire de transducteur, mais pour les mémes raisons
que précédemment, s’averent étre un facteur limitant en fréquence. L’association de deux SLs nous
permet alors de nous affranchir de cette limite.

2.2 Génération

Comme évoqué dans l'introduction, I’acoustique picoseconde a été une étape dans la recherche
de sources de phonons acoustiques de hautes fréquences. De nombreux films métalliques ou non
(SiO2, semiconducteurs) ont été étudiés ainsi que des SLs (GaAs/AlAs en particulier [50} 51]). Dans
ces deux dernieres études, des phonons de fréquence allant jusqu’a 950 GHz étaient excités grace a
I'impulsion pompe focalisée sur le SL, mais la détection est faite sur la surface du SL, en transmission
ou en réflexion, ce qui ne prouve pas que les phonons excités puissent se propager en-dehors de la
structure. Un unique puits quantique de GaAs a été étudié comme source enterrée et des phonons
ballistiques ont pu étre produits et étre détectés a la surface (par déflection du faisceau sonde)
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[52]. Une expérience similaire a été menée avec plusieurs puits quantiques en pompe sonde [53]. Ici
les phonons produits par les puits quantiques sont détectés a la surface aprés une propagation de
300nm. Le signal 67/r est faible (< 107%). Dans les études décrites dans ce chapitre, nous avons
tiré parti du grand nombre de puits quantiques que contient un SL pour essayer d’obtenir un signal
plus important. De plus, nous considérons une distance de propagation grande devant la largeur
du SL (plusieurs centaines de microns a comparer a la largeur du SL de ~ 1pm ).

2.2.1 Rappels sur la courbe de dispersion d’un super-réseau

L’empilement que forme un super-réseau est périodique avec pour période, les deux couches
des deux matériaux qui le constituent. C’est pourquoi la courbe de dispersion est repliée dans une
mini-zone de Brillouin liée a cette périodicité. Le cas d’'un super-réseau infini est rappelé dans
l’annexe (formule de Rytov[6.3). La figure[2.1]illustre une courbe de dispersion d’un SL (c’est-a-
dire la fréquence (proportionelle a ’énergie) d’un phonon qui se propage a travers le SL en fonction
de son vecteur d’onde). On note l'existence de bandes interdites en centre de zone et en bords de
zone, due au contraste acoustique des deux matériaux. Les SLs qui sont étudiés sont optimisés pour
que la premiére bande interdite en centre de zone soit maximale, ce qui annule la seconde bande
interdite. Enfin, lorsque le SL débute par la couche d’impédance la plus grande, il existe des modes
localisés de surface a l'intérieur des bandes interdites. Ce n’est pas le cas des SLs GaAs/AlAs ni
des SLs Mo/si mais des SLs Si/Mo (Si en contact avec l'air).

2.2.2 Processus de génération

Dans un SL constitué de puits quantiques, I’énergie lumineuse de 'impulsion pompe est absorbée
si I’énergie des photons est supérieur a celle du gap et conduit a l'existence d’'une population
d’électrons et de trous a l'origine d’une contrainte électronique. Ce processus dit de potentiel de
déformation est dominant. La relaxation rapide de ces excitations conduit aussi a une élévation de
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température qui rajoute une contrainte thermique. Comme ’absorption de 1’énergie est modulée
par la périodicité du SL, les couches de AlAs n’absorbant pratiquement pas la lumiére (A ~ 750 nm,
le gap indirect de AlAs étant vers 550 nm), elle conduit a la naissance d’une contrainte qui possede
une périodicité spatiale identique & celle du SL. Le train d’onde de phonons longitudinaux (LA)
résultant aura alors la méme période, donc une fréquence de v/d et ses multiples, ce qui correspond
a un vecteur d’onde acoustique g = O|I| (voir fig. . En ce qui concerne le premier gap en centre
de zone, seul le mode de bord de zone, de plus basse énergie est excité pour des raisons de symétrie
[6]. Les modes de cavité ou les modes localisés de surface sont également excités.

2.2.3 Principe de ’expérience et résultats expérimentaux

La configuration expérimentale est schématisée sur I'insert de la figure : 'impulsion pompe
excite directement le SL, et I'impulsion sonde est focalisée a l'arriere du susbstrat afin de détecter
le train d’onde de phonons émis qui se sera propagé a travers tout ’échantillon. Le film métallique
déposé a 'arriere sert de détecteur de phonons, ce qui impose d’étudier des SLs optimisés pour des
fréquences pas trop élevées (inférieures & 250 GHz) ; ce seront les échantillons SL100 (déja décrit
au chapitre ) et SL200, de structure semblable mais avec deux fois plus de périodes et ayant une
premiére bande interdite en centre de zone & 200 GHz (voir tableau[6.1]). Il est toujours nécessaire de
travailler & 13 K pour négliger I'atténuation acoustique. Les signaux présentés sur la figure [2.2] sont
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Figure 2.2 — Dans l'expérience de génération par le SL, dont le principe est schématisé en haut,
réflectivité (partie réelle) en fonction du temps : en haut (rouge) dans le cas de 1’échantillon S100
avec une excitation du faisceau pompe de 2.8 nJ/pulse et une longueur d’onde de A = 752nm; en
bas (bleu) dans le cas de 1’échantillon S200 avec 7.5 nJ/pulse et A = 735nm; des oscillations de
période 5 ps peuvent étre discernées dans la partie agrandie.

les changements de réflectivité obtenus pour les échantillons SL100 et SL200. On obtient un train

1. le vecteur d’onde est en fait un multiple de 27 /d mais avec le repliement du spectre, cela correspond au centre
de zone
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d’onde quasi monochromatique correspondant aux fréquences attendues et qui durent quelques ns.ﬂ
L’influence de 1’énergie d’excitation de la pompe a été aussi étudiée [54] : Vefficacité de génération
est maximale pour des énergies proches ou supérieures a celles des transitions excitoniques des
puits quantiques constituant le SL. Par exemple dans le cas de ’échantillon SL200, 'amplitude du
signal généré est multipliée par 10 entre 810 et 770nm, cette derniere longueur d’onde semblant
correspondre a la transition E2HH2.
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Figure 2.3 — Transformée de Fourier de la dérivée de Im(Ar/r) des signaux de génération pour le

SL SL100 (M1), et les cavités C1 et C2. (a) résultats expérimentaux et (b) calculs correspondants.

Les courbes de dispersion sont montrées au-dessus, les modes générés correspondent au vecteur

d’onde ¢ = 0.

Les modes localisés sont également générés, comme les modes de cavité. La figure rassemble
les résultats obtenus avec deux cavités, C1 (décrite au chapitre [1)) et C2, formée avec deux SLs
de 20 périodes et centrée sur 200 GHz. Le mode de cavité est prépondérant par rapport au mode
q = 0 de bord de gap, qui est présent aussi, et vit plus longtemps, puisqu’il correspond & un mode
confiné. Pour la cavité C1, le temps de décroissance est d’environ 1300 ps, en accord avec la largeur
de mode donné par le facteur de qualité (0.32 GHz a comparer a la largeur expérimentale 0.5 GHz).

L’amplitude des oscillations du signal Ar/r & 100 ou 200 GHz peut atteindre 3.107%. On es-
time qu’une telle valeur de ér/r pour une couche d’aluminium a cette longueur d’onde donne une
déformation incidente de 1'ordre de 3.107°. Les déformations générées par ces structures dans les
conditions de nos expériences sont faibles et n’induisent pas d’effets non-linéaires.

2.2.4 Dans le systéeme Mo/Si

La détection passe-bas du film d’aluminium fait que parmi les modes générés par les échantillons
de Mo/Si, seuls seront détectés ceux se situant autour du 1° gap de bord de zone. Ce ne peut
étre qu’'un mode localisé de surface ou un mode de cavité. L’expérience de génération avec un

2. Notons que dans le cas du SL100, la fréquence obtenue est légérement plus petite que celle du mode de centre
de zone (figure [2.3)). En effet, la courbe de dispersion est calculée pour un SL infini et 1’échantillon SL100 n’a que 20
périodes
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Figure 2.4 — Transformée de Fourier de la dérivée de Re(Ar/r) du signal de génération pour la
cavité M7, pour rappel le spectre obtenu en transmission (expérience de caractérisation vue au
chapitre [If) montre que le mode de cavité est le seul mode essentiel & pouvoir fuire vers le substrat
et se propager. « cav » dénote le mode de cavité et « LSM » dénote le mode localisé de surface.

multicouche de 8 périodes de 25 nm n’a pas abouti : le mode localisé de surface, visible en pompe
sonde sur la structure, de fréquence 145 GHz est excité mais s’amortit le long de la structure et
n’en sort pas. Sur le miroir M36, contenant seulement 3 périodes, le mode localisé de surface est
généré et peut fuir du miroir par effet tunnel pour se propager et étre détecté. De la méme manieére,
la cavité M7 génere un signal qui contient essentiellement le mode de cavité. En effet le mode de
surface est beaucoup plus localisé coté interface avec I'air que le mode de cavité.

2.2.5 Vers de plus hautes fréquences ?

Nous avons démontré qu’un SL ou une cavité était une source de phonons quasi monochroma-
tique aux fréquences correspondant a ¢ = 0. Pour les mémes raisons que précédemment, nous avons
commencé avec des structures possédant un gap autour de 100-200 GHz pour ne pas étre limité
par la détection passe-bas du film métallique. A priori il n’y a pas de limite en fréquence pour la
génération par un SL : en effet, on tire parti de la nanostructuration qui imprime une modulation
de courte période spatiale a la contrainte et qui génere ainsi une onde acoustique a la fréquence
souhaitée, imposée par q.

Nous avons poussé notre configuration expérimentale au maximum jusqu’a 400 GHz. En effet
Pexpérience menée avec un super-réseau avec un premier gap a 400 GHz (SL400) montre un pic a
400 GHz qui ne sort que de tres peu du bruit.

2.2.6 Excitation sélective

Les cavités ont ainsi des propriétés de génération qualitativement comparables a celles des SLs,
mais avec une finesse spectrale supérieure. Il serait intéressant de générer uniquement le mode de
cavité et de filtrer le mode ¢ = 0 des SLs. Dans ce but, on peut jouer sur la position spectrale
du laser vis-a-vis des transitions électroniques des puits quantiques qui composent la cavité et ses
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miroirs. Nous avons étudié une cavité ou le puits quantique (Gag g5Ing 15As) constituant la cavité de
phonons possede un gap plus petit que celui des miroirs (Gag gsIng g5 As/AlAs) [55]. En ajustant la
longueur d’onde du laser de telle sorte que les SLs formant les miroirs de la cavité soient transparents
et que la cavité soit absorbante, seul le mode de la cavité est excité dans la structure. Cela a été
démontré dans le signal de réflexion mesuré sur la structure. Malheureusement la démonstration
n’a pu étre faite en transmission, le mode de fréquence choisie (540 GHz) étant trop élevé pour étre
détecté par un film d’aluminium.

2.3 Détection

2.3.1 Processus de détection dans les SL

La détection d’'une onde acoustique en mesurant les changements de réflectivité d’un faisceau
focalisé sur la surface de I’échantillon est décrite dans I’annexe[6.1} Nous avons fait varier la longueur
d’onde du laser entre 700 et 800 nm, ce qui fait que la lumiére pénetre assez profondément dans le
SL. D’un point de vue optique, le SL constitue un milieu effectif d’indice n et I’équation [6.5| pour
la, détection, si on ne considére que le terme photoélastique devient proportionnel & [56] :

6613 d iqpz ikz —ikz\2
Z — / dz np(z) €' (ape'™* + bpe™ %) (2.1)
p on Jo

p est relatif & la p®™ couche, gp est le vecteur d’onde acoustique, k le vecteur d’onde électromagné-
tique effectif dans le SL, a, 'amplitude du champ électromagnétique incident, b, celle du champ
électromagnétique réfléchi sur I'interface SL/ substrat et revenant vers la surface. b, est habituel-
lement négligé et la détection devient alors tres importante quand g = 2k, ce qui reflete ’accord de
phase dans le terme exponentiel. On retrouve la regle de sélection qui donne la fréquence Brillouin
détectée dans un milieu massif semi-transparent égale & ﬁ avec A et v la longueur d’onde électro-
magnétique et la vitesse du son effectif dans le SL. Ici comme la courbe de dispersion est repliée,
a la fréquence Brillouin s’ajoutent des fréquences plus élevées (voir fig. . Notons que les effets
de taille finie et I’absorption de la lumiére sont responsables d’'une relaxation de cette régle de
sélection. Si la réflexion de la lumiére sur I'interface avec le substrat n’est pas négligeable, s’ajoute
I'accord de phase du terme croisé et les modes ¢ = 0 peuvent étre aussi détectés.

2.3.2 Résultats expérimentaux

La configuration expérimentale est inversée par rapport a l’étude de la génération. Ici nous
utilisons comme source de phonons le film métallique, et pour enrichir le spectre incident sur la
structure en hautes fréquences, on utilise une impulsion pompe de grande intensité pour étre en
régime non-linéaire. Nous illustrons les résultats sur le SL SL400 figure qui montre le spectre
de Ar/r mesuré sur le détecteur métallique. Comme attendu, le spectre est composé de raies qui
correspondent a la regle de sélection ¢ = 2k. Ce sont d’une part, la raie Brillouin a 45 GHz et
d’autre part, parmi les groupes de triplets autour de 0,4, 0,8 et 1,2 THz, aux deux raies de plus
basse et plus haute fréquence. Des raies moins intenses apparaissent aux fréquences correspondant
aux modes ¢ = 0; les conditions expérimentales favorisent une réflexion de 'onde lumineuse sur
I'interface SL/substrat, mais ce n’est pas toujours le cas selon les échantillons et les longueurs
d’onde. De tres hautes fréquences sont détectées, jusqu’a 1,2 THz ot méme en régime non-linéaire,
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Figure 2.5 — SL400. Dans la configuration expérimentale pour étudier la détection par un SL
schématisée par linsert, spectre (transformée de Fourier de la dérivée du signal) du signal de
détection avec une intensité de pompe de 12nJ/impulsion et de longueur d’onde 777 nm. La courbe
de dispersion est superposée. En rouge, le spectre obtenu avec un film d’aluminium de 30 nm dans
les mémes conditions.

on peut soupgonner que le spectre incident sur le SL apres propagation est faible. Cela montre que
le SL est un détecteur tres sensible. Cela montre également I’enrichissement jusqu’a plus de 1 THz
du spectre de I'impulsion initiale par effet non-linéaire pendant la propagation, ce qui n’était pas
décelé avec des films métalliques. Nous avons comparé ces résultats avec ceux d’une expérience
similaire, ou la génération et la détection se font avec des films d’aluminium de 30 nm. La détection
avec le SL peut s’avérer plus de 500 fois efficace et le spectre détecté par le film est limité aux
fréquences inférieures a 0,4 THz.

De méme que précédemment, la longueur d’onde du laser de sonde joue un réle prépondérant
puisque le coefficient photoélastique intervient dans la détection et on s’attend, méme si sa variation
avec I’énergie lumineuse est mal connue, & ce qu’il varie beaucoup au voisinage des transitions
électroniques des puits quantiques. En effet, la réponse de la détection est tres piquée autour des
transitions E1HH1 et E1LH1 et en s’éloignant de seulement 10nm a 20 nm, le signal chute de pres
d’un ordre de grandeur.
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2.4 Transduction

2.4.1 Transduction avec deux SLs

Il devient alors naturel de combiner 'utilisation de multicouches en génération et en détection
pour s’affranchir entierement des limitations des transducteurs métalliques. Les fonctions de géné-
ration et de détection, I'une centrée vers la fréquence de bord de zone et 'autre vers la fréquence
correspondant a la regle de sélection ¢ = 2k imposent deux SLs différents pour jouer ce role. Dans
le cas ou le méme empilement serait utilisé a la fois en génération et en détection, et si la réflexion
optique sur l'interface SL/substrat est négligeable, le recouvrement des fonctions de génération et
de détection serait faible mais pas totalement nul a cause de la largeur finie des pics de génération
et de détection.

Deux SLs ont été déposés sur les faces opposées d’un substrat de GaAs et utilisés 'un en
génération et 'autre en détection (échantillon DS400). La structure est optimale & 0,4 THz, c’est-a-
dire au-dela des performances ultimes des dispositifs mixtes SL / film métallique et a une fréquence
ou le libre parcours moyen dans GaAs a 15K est certainement supérieur a 350 pm. Le miroir de
Bragg de génération est homogene sur toute la surface de I’échantillon, tandis que 1’épaisseur des
couches constituant le miroir de détection présente un gradient dans le plan de I’échantillon : les
épaisseurs nominales sont égales a celles de la multicouche opposée au centre de I’échantillon et
varient de part et d’autre quand on s’éloigne du centre. Cela est rendu possible en arrétant la
rotation du susbstrat lors de I’épitaxie d’un des SL. Ce gradient permet de compenser le désaccord
des fonctions de génération et de détection : quand la période du détecteur est telle que le maximum
de détection est aligné avec le maximum de génération (voir figure 2.7(b)), la fonction de réponse
totale (figure est (presque) un mode unique étroit et trés intense. Le changement de réflectivité
obtenu en transmission, montré sur la figure 2.6] est un train d’onde qui oscille & la fréquence de
0,4 THz. La composante Brillouin est tres faible mais a cause de la dispersion, elle est présente
seule au début du train d’onde, entre 200 et 300 ps (la vitesse des hautes fréquences est en effet
plus faible). Notons que les premiéres oscillations (avant 200 ps) sont dues a la détection du train
d’onde dans le substrat avant qu’il n’atteigne le SL détecteur, car celui-ci est un peu transparent.

Atteindre la fréquence « mythique » du THz a été possible avec une structure similaire de
période 5nm (DS1). Il est nécessaire de travailler & une longueur d’onde ot la détection est efficace ;
dans ce cas, les puits quantiques étant fins (puits de GaAs de 1.4nm), il a fallu travailler aux
longueurs d’onde les plus basses que permettait le laser, plus instable et beaucoup moins intense
en bord de zone spectrale de fonctionnement (690 nm mais la longueur d’onde optimale n’a pas
été atteinte). Les résultats sont rassemblés sur la figure : en déplacant le faisceau de sonde sur
le SL qui présente un gradient d’épaisseur, on obtient des spectres contenant deux composantes
correspondant aux modes ¢ = 2k, dont 1’énergie varie avec la position de la sonde. Prés de la
position optimale, le spectre contient une composante supplémentaire, dont I’énergie reste fixe,
correspondant a I’énergie du mode ¢ = 0. Cette composante est maximale lorsque les deux énergies
E(q=0) et E(q = 2k) sont égales.

Ces mesures de transduction permettent de mettre en évidence la dispersion acoustique, en
menant cette expérience sur plusieurs échantillons semblables générant a des fréquences différentes.
On mesure la distance parcourue par ’onde en enregistrant la réflectivité sur longs délais pour
pointer les temps d’arrivée d’autres échos. Grace a 5 échantillons différents, le retard entre les
temps d’arrivée de la fréquence Brillouin et la haute fréquence correspondant & ¢ = 0 permet de
retrouver la loi issue de la dispersion au premier ordre 2 6t/tg = 1272y f%/v3, et une valeur pour
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Figure 2.6 — (a) Changement de réflectivité pour ’échantillon DS400, & une intensité de pompe
de 7,9 nJ/impulsion et une longueur d’onde A = 769 nm. Un agrandissement du début du signal
montre larrivée dans la structure de détection de la composante Brillouin et du mode ¢ = 0 (&
t ~ 200 et 300 ps environ) (b) Spectre correspondant : le mode ¢ = 0 domine de 2 ordres de grandeur
les modes ¢ = 2k.

le coefficient de dispersion de v = (6.9 £ 0.2) x 1073 nm3.ps~!, légérement inférieure & la valeur
mesurée dans le groupe de Maris, 7.4 x 1073 nm3.ps~! [26].

2.4.2 Transduction en face avant

Ces expériences prouvent la bonne performance des SLs comme émetteurs et récepteurs d’ondes
acoustiques de haute fréquence. La configuration en double SL présente la difficulté d’un mode de
croissance délicat. De plus, pour utiliser les SLs comme outils pour la spectroscopie THz, il est plus
commode d’envisager de déposer une seule structure sur un échantillon, qui jouerait le role a la
fois d’émetteur et de détecteur. Ce schéma permettrait d’étudier ensuite des structures déposées
ou enterrées en face arriere de 1’échantillon [57].

Les SLs présentent 'inconvénient, comme on ’a vu, d’étre tres efficaces comme générateur
et détecteur mais pour des fréquences différentes. Toutefois, une réflexion optique suffisante sur
linterface SL/substrat peut lever cet obstacle et un SL unique peut jouer ce double role a la
fréquence des modes ¢ = 0. L’expérience a été menée sur le SL400, voir [54], 68]. D’ou l'idée
d’insérer un SL dans une cavité optique, dont le role est double : augmenter 'interaction du champ
avec le SL pour la génération et exalter la détection des modes émis.

Le SL étudié (échantillon SLcav), de période d’environ 17nm, a des zones interdites de centre
de zone autour de 300 GHz, 600 GHz etc. La cavité optique est ainsi formée par le SL de 26,5
périodes de GaAs/AlAs, et de miroirs de Bragg de AlGaAs/AlAs. Elle posséde un mode de cavité
assez large, de maniére a ne pas filtrer les faisceaux pompe et sonde impulsionnels, de largeur
spectrale A\ d’une dizaine de namometres. Le mode de cavité devait se situer autour de 790 nm pour
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Figure 2.7 — (a) Schéma de lexpérience ou les faisceaux de pompe et de sonde sont déplacés
sur I’échantillon, permettant d’ajuster la réponse en fréquence de la détection. (b) courbes de
dispersion des SL, dont celles du SL détecteur qui varient selon la position du faisceau laser. La
position optimale correspond a la situation ou le mode généré a ¢ = 0 est égal au mode ¢ = 2k du
détecteur. (c) échantillon DS1. Amplitude des transformées de Fourier de la réflectivité de la sonde
pour différentes positions sur 1’échantillon. Les lignes pointillées soulignent les modes détectés, en
vert, et le mode généré a 1,008 THz, en rouge. La longueur d’onde du laser est de A = 695 nm.

optimiser la fonction de détection acoustique du SL, dont les transitions excitoniques (E1LH1 et
E1HH1), déduites de mesures de photoluminescence, se situent & 793 et 800 nm a basse température.
Malheureusement le mode de cavité se situe a 756 nm. Si le SL a une réponse acoustique moindre a
des longueurs d’onde éloignées des transitions excitoniques, il risque également d’avoir une réponse
plus constante et cela favorise ’étude de l'effet intrinseque de la cavité optique sur la réponse
acoustique.

Une expérience menée en configuration « détection » sur ’échantillon SLcav montre que les
prédictions sur la fonction de détection sont avérées (voir figure . Les modes ¢ = 0 sont extré-
mement bien détectés, comparés aux modes ¢ = 2k, dans les 3 bandes interdites successives.

L’expérience décisive est de faire propager le train d’ondes acoustique généré par la structure
et de le détecter apreés un aller-retour, donc en configuration pompe sonde « en face avant » sur
la structure, c’est-a-dire avec la sonde et la pompe focalisées sur le méme point. L’échantillon
est toujours refroidi pour minimiser ’atténuation acoustique pendant la propagation a travers le
substrat. La difficulté est de détecter un écho d’amplitude de I'ordre de 10~° sur un fond non noir.
La figure 2.9 montre le changement relatif de réflectivité transitoire « en face avant » dominé par la
coincidence pompe sonde (délai nul), signe de la photo-excitation de paires électrons trous, puis une
plus lente diminution du signal due a la relaxation de ces derniers mélée a un refroidissement de la
structure. Ce signal atteint 10~2. Cependant & un délai de 3500 ps, le premier écho se manifeste par
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Figure 2.8 — Echantillon SLcav, configuration « détection » (expérience de transmission acoustique
avec sonde sur la structure, voir schéma). Transformée de Fourier de la dérivée de Re(Ar/r) a la
longueur d’onde de sonde de 754 nm. La courbe de dispersion du SL est rappelée (échelle de droite)

de faibles oscillations sur la voie X. Le panneau (b) de la figure ou sont présentés les spectres du
signal dérivé en fonction du délai, montre bien que le premier écho est dominé par le mode g = 0.

Une étude complete du premier écho a été effectuée, et montre notamment 'efficacité de la
cavité optique pour détecter le mode émis correspondant & ¢ = 0. Afin de découpler 'effet spectral
de la cavité optique sur la génération et détection, nous avons utilisé une longueur d’onde différente
et ajustable pour les faisceaux pompe et sonde [58]. Cela a été possible grace au développement
d’un montage « asynchrone », montage pompe sonde qui utilise deux lasers femtosecondes dont
les taux de répétition, de 'ordre de 80 MHz, different de quelques kHz. Cela assure un décalage
temporel du faisceau sonde croissant linéairement avec le temps [59, [60].

2.5 Conclusion

La génération, & basse température, de trains d’'onde de phonons cohérents, de fréquence com-
prise entre 0,1 et 1 THz, se propageant sur des distances de ’ordre de 300 a 600 pm a été démontrée
grace a la relaxation des modes de surfaces ou de cavité, et de modes de bords de zone.

Outre leur fréquence de fonctionnement plus élevée, qui est ajustée par le choix de la période
de ces structures, ces nouveaux générateurs délivrent un signal qualitativement différent des films
métalliques traditionnellement utilisés comme transducteurs : non pas une impulsion picoseconde,
mais plutét un train d’onde quasi-monochromatique avec une durée temporelle de 'ordre de la
nanoseconde au moins.
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Figure 2.9 — échantillon SLcav : réflectivité Re(Ar/r) mesurée par les deux voies de la détection
synchrone en fonction du délai pompe-sonde. La voie X est en phase avec le premier écho, indiquée
par une double-fleche (ayant fait un aller retour, correspondant & un temps de propagation de
152,7ns), détecté a un délai de 3500 ps. La longueur d’onde du laser est de 758 nm. (b) Transformées
de Fourier glissantes sur 500 ps en fonction du délai. Le mode ¢ = 0 & 293 GHz dominent les modes
g = 2k (Brillouin a 48 GHz et 253 GHz) lorsque 1’écho apparait apres 3 ns.

Les propriétés de détection des SLs ont été aussi démontrées. Ces structures peuvent étre des
détecteurs de phonons trés sensibles a des fréquences ajustables qui peuvent couvrir la gamme
subTHz.

Ces propriétés de transduction se révelent étre trés pertinentes pour évaluer les temps de vie des
phonons a des fréquences précises, contrairement a des techniques de spectroscopie large bande. Les
chapitres suivants sont consacrés a la mesure de I'atténuation dans des matériaux massifs a 'aide
de ces structures, dans un domaine de fréquences jamais exploré faute de dispositif expérimental
adapté.
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Chapitre 3

Atténuation des ondes acoustiques
dans GaAs

L’atténuation des ondes sonores de hautes fréquences est devenue un sujet d’actualité alors que
les systemes électroniques fonctionnent a des fréquences de plus en plus élevées. Par exemple le
potentiel des micro-résonateurs électromécaniques (MEMS), en fort développement pour atteindre
des tailles réduites et des gammes de fréquences de plus en plus grandes, va dépendre des niveaux
d’atténuation acoustique. L’atténuation acoustique a haute fréquence, liée a la propagation de la
chaleur, joue également un réle important dans de nombreux problemes technologiques comme la
gestion de la chaleur dans les circuits intégrés, ’enregistrement magnétique assisté par la chaleur,
I’amélioration des convertisseurs thermo-électriques ou de revétements a barriere thermique... La
connaissance de 'atténuation & haute fréquence est aussi importante pour le développement de
I'imagerie par des techniques acoustiques de microstructures enterrées dans le domaine de la micro-
électronique, et donc dans des matériaux semiconducteurs standards (GaAs, Si saphir...) [61), 62].

Dans les semiconducteurs et les diélectriques cristallins, la chaleur est transportée majoritaire-
ment par les phonons. A basse température, les libres parcours moyens sont grands et la propagation
des phonons ballistiques sur des distances macroscopiques a été bien étudiée [63]. A température
ambiante, la plupart des phonons possedent des libres parcours moyens typiquement dans la gamme
du nanometre. Cependant, ces valeurs sont remises en cause récemment, tant d’un point de vue
expérimental que théorique.

En effet, des techniques de spectroscopie de conductivité thermique par thermoréflectance ont
été développées et suggerent que les libres parcours moyens couvrent plusieurs ordres de grandeur
[64, [65], 66l [67]. Dans des semiconducteurs comme le silicium ou l’arséniure de gallium, des mesures
récentes [68, [69] montrent que les phonons de libre parcours moyen supérieur au micron contribuent
de fagon significative au transport de chaleur, en contradiction avec une théorie cinétique [70] qui
prévoit plutét un libre parcours moyen de 20 a 40 nm. Dans les systémes de dimension réduite, la
distribution des libres parcours moyens est déduite de la variation de la conductivité thermique avec
la taille (par exemple dans les membranes de silicium). On trouve ainsi que les phonons de basse
fréquence doivent avoir un libre parcours moyen dans le domaine micrométrique et contribueraient
de fagon notable [71] [72].

D’un point de vue théorique, des calculs ab initio ont vu le jour récemment, et bien que des
différences quantitatives persistent entre les différentes approches, ils soulignent tous une contribu-
tion importante des phonons de basse fréquence au transport thermique [73] [74, [75]. Par exemple,



des simulations par Henry et Chen [76] suggerent que le peu de phonons de libre parcours moyen
supérieur au micron contribuent & 35% de la conductivité thermique & température ambiante, ce
qui est en accord avec les récents résultats expérimentaux.

La distribution en fréquence des libres parcours moyens est cruciale pour la compréhension de la
propagation de la chaleur dans les matériaux massifs et les matériaux nanostructurés, ou des effets
de taille sont attendus. Elle est en fait mal connue, méme dans les semiconducteurs traditionnels.
Des expressions semi-empiriques sont méme employées pour estimer les libres parcours moyens [77].

On comprend ainsi l'intérét de mesurer directement le libre parcours moyen de phonons sub-
THz bien individualisés. Les valeurs des conductivités thermiques ne donnent que des estimations
indirectes.

Des techniques comme la diffusion de neutrons inélastiques [78] ou de rayons X [79] ne donnent
pas assez de précision dans ce domaine de fréquences. Les méthodes basées sur ’acoustique pico-
seconde avec des films métalliques comme transducteurs ont été utilisées pour mesurer des libres
parcours moyens dans des matériaux massifs, de silicium notamment, jusqu’a 100 GHz [25], 80], et
jusqu’a quelques centaines de GHz dans des films absorbants |28, [81]. Elles reposent sur l’analyse
du contenu fréquentiel des échos successifs. Dans ce cadre, les SLs ont déja été utilisés pour mesurer
des libres parcours moyens, de la méme maniére [82] ou en examinant la décroissance temporelle
des modes excités dans le signal de réflexion (dans cette étude, a température ambiante) [83].
Chen et al. [84] ont étudié la décroissance d’échos successifs dans un film de GaAs déposé sur un
SL AlAs/GaAs qui agit comme un miroir parfait pour la fréquence Brillouin et 'atténuation dans
GaAs a 56 GHz a pu étre mesurée en fonction de la température (7' > 50 K). Dans une géométrie
proche de la nétre (en transmission), Kent et al. [85] ont pu faire une mesure directe du libre
parcours moyen dans GaAs a 650 GHz. Le mode ¢ = 0 de fréquence 650 GHz d’un SL AlAs/GaAs
est excité avec les impulsions d’un laser femtoseconde, et l'intensité du signal acoustique qui est
généré et qui s’échappe du SL est mesurée de I'autre c6té du substrat de GaAs avec un bolomeétre
en aluminium. L’arriére du substrat a été poli de fagon a avoir un fort gradient d’épaisseur, de
telle sorte qu’en se déplacant sur I’échantillon, la distance de propagation varie de 0,5 a 1,7 nm.
On peut ainsi en déduire le libre parcours moyen pour des phonons de 650 GHz : 0,8nm a 2 K.
Cette expérience directe ne permet cependant pas de faire varier la température, les bolometres
ne fonctionnant qu’a tres basse température. Les calculs ab initio que j’évoquerai dans ce chapitre
montrent maintenant que de la diffusion aux interfaces et/ou par des défauts cristallins limitent le
libre parcours moyen qui devrait étre beaucoup plus élevé [80].

Ce chapitre présente les mesures directes de 'atténuation dans GaAs de phonons longitudinaux
de fréquence allant de 0,2 jusqu’a 1 THz dans GaAs, dans la gamme de température 10 a 80 K.
C’est une application des résultats présentés chapitre

3.1 Principe de mesure

Une onde qui se propage dans un cristal voit son amplitude diminuer exponentiellement avec
la distance parcourue. Différents processus en sont la cause, d’origine extrinseque ou intrinseque
[87]. Les processus extrinseques ont pour origine un défaut du cristal, qui peuvent étre un défaut
ponctuel, une lacune atomique ou une substitution d’un atome, une dislocation, ou la rugosité
d’interface. Une autre origine de ces défauts est la variation de masse entre les isotopes d’un méme
atome au sein du réseau cristallin [88]. A priori, ces processus ne dépendent pas de la température.
Les processus intrinseques, eux, trouvent leur origine dans I’anharmonicité des potentiels inter-
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atomiques. Ils sont déterminés par les phénomeénes d’interaction d’un phonon acoustique avec les
phonons du bain thermique, pour se transformer par collision ou fission spontanée en un ou plusieurs
phonons [89]. Ces processus ont une forte dépendance avec la température, via les facteurs de
population de phonons.

Nous nous sommes intéressés a 1’évolution avec la température de 'amplitude du signal cor-
respondant & la traversée de I’échantillon, dans les expériences de transduction (voir § et
d’aller retour (donc deux fois la traversée, voir §. Nous avons suivi, dans le spectre de Fourier
du signal, 'amplitude de la raie a la fréquence ¢ = 0 du SL générateur. Nous accédons alors a la
variation de 'atténuation relativement a celle a basse température

En effet, Pamplitude d'une onde acoustique monochromatique d’amplitude initiale Ay et qui
sest propagée dans tout le substrat d’épaisseur L s’écrit : Ap(T) = Age~(@etTDL ayec o(T) le
coefficient d’atténuation en amplitude dii aux processus anharmoniques et a, celui dii aux processus
extrinseques. En variant la température, la quantité mesurée est alors :

1 Aq(Th)
a(T) — a(Ty) = Aa(T) = = 1n 3.1
(1)~ a(m) = Aa(T) = 11 (G020 (31)
ou Tj est la température la plus basse dans nos expériences, 13 K environ. L’épaisseur L du substrat
est mesurée & Daide de deux échos successifs[l

La table [3.I] résume toutes les expériences menées pour accéder a la variation du coefficient
d’atténuation pour différentes fréquences. Quatre configurations ont permis de faire ces mesures.

1. La configuration en transmission : les échantillons de double super-réseaux déposés de part
et d’autres du substrat nous ont permis de faire les mesures aux fréquences élevées, de
0,4 & 1 THz. Les propriétés du SL pouvant changer avec la température (notamment les
énergies de transition électronique, méme faiblement sur cette plage de température), j’ai
pour chaque point de mesure cherché la longueur d’onde pour laquelle la détection était
maximale et optimisé la position sur ’échantillon pour obtenir les conditions optimales de
fonctionnement des doubles SLs. J’ai aussi vérifié que normaliser les amplitudes par celle
des basses fréquences, a priori peu atténuées (amplitude de l'enveloppe de 1’écho ou de
la fréquence Brillouin) induisait une différence sur A« négligeable. D’autre part, pour un
échantillon, il a été possible d’inverser le role des SLs (émetteur/détecteur) et des mesures
ont pu étre effectuées aux fréquences 786 et 819 GHz.

2. La configuration en réflexion sur la structure, qui joue le role d’émetteur et de détecteur,
pour mesurer le premier écho aprés un aller-retour dans le substrat. Les pertes éventuelles
par réflexion sur U'interface substrat/hélium ne dépendent pas a priori de la température.

(a) avec un SL simple (SL400)
(b) avec le SL inserré dans une cavité optique (SLcav)

(c¢) avec un échantillon particulier, de grande période de telle sorte que les vecteurs d’onde
électromagnétique incident et réflechi vérifient k; + kg = 0 (mod 27/d), la regle de
sélection ¢ = 2k sélectionne ainsi les modes en centre de zone, ceux-la mémes qui sont
générés. La période étant grande (130nm), les modes repliés en centre de zone sont
ressérés, et plusieurs modes sont générés et détectés. Ceux dont le signal était suffisant
a des températures allant jusqu’a 80 K environ correspondent aux fréquences basses 202
et 243 GHz.

1. voir § Les substrats de GaAs sur lequels sont épitaxiés les échantillons ont des épaisseurs typiques de
350 ym, mais qui varient de plusieurs dizaines de microns (20 1m) (voir le tableau [3.1)).
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Fréquence (THz) Configuration Distance de propagation (pm)
0.202 AR - LP* 750
0.243 AR - LP? 750
0.292 AR - SLcav 740
0.356 AR 692
0.394 Trans / AR / Trans 360/692/983
0.714 Trans 368
0.786 Trans 361
0.819 Trans 361
1.008 Trans 368

Table 3.1 — Les différentes configurations utilisées pour mesurer la variation d’atténuation. « AR, »
indique des expériences en réflexion qui ont permis de mesurer le train d’onde acoustique apres un
aller-retour, « Trans » des expériences en transmission. LP% est un SL de grande période telle que
la régle de sélection de détection est ¢ = k; + kg = 0 (mod 27/d) : les modes générés sont aussi
ceux qui sont détectés.

3.2 Validation du protocole

Figure 3.1 — Variation de latténuation (en amplitude) Aa(T) a la fréquence de 400 GHz en
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fonction de la température, pour trois distances de propagation.

Pour valider complétement le principe de ces mesures, nous avons fait varier la longueur de
propagation. Pour cela la croissance d’un échantillon de double SL a été réalisée sur un substrat
de GaAs d’un millimetre d’épaisseur, avec des SLs de mémes caractéristiques nominales que ceux
des échantillons DS400 et S400. Le mode de centre de zone qui est alors généré a pour fréquence
400 GHz. L’expérience de transduction acoustique avec un SL uniforme émetteur et un SL possédant
un gradient d’épaisseur en tant que détecteur est alors effectuée en fonction de la température
avec une distance de propagation presque trois fois plus grande (983 pm) qu’avec I’échantillon de
double SL DS400. De plus, cette expérience est aussi comparée a la mesure faite avec ’échantillon
comportant un simple SL S400 dans lequel la détection du mode ¢ = 0 a pu étre faite apres réflexion
sur la face arriére ; la distance de propagation est celle de I'aller retour dans le susbstrat d’épaisseur

346 pm.
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Les résultats de variation d’atténuation sont vraiment comparables (15% de variation), comme
Iillustre la figure 3.1

3.3 Résultats et discussions

@ (b) 0.0075
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Figure 3.2 — (a) Variation de I'atténuation (en amplitude) A«a(T) en fonction de la température.
Les lignes sont un guide pour I'eeil. (b) Dépendance en fréquence de Aa(T') & 50K (cercles rouges).
La ligne noire est un ajustement en carré de la fréquence qui rend bien compte des données ex-
périmentales jusqu’a 400 GHz. Les données experimentales sont en désaccord avec l'estimation des
processus de Herring donnée par la formule asymptotique de Simons [90] (ligne bleue) .

Les mesures d’atténuation relative sont regroupées sur la figure (a). Les courbes obtenues
pour différentes fréquences présentent toutes deux régimes : un régime basse température (7' <
30 K) ou l'atténuation augmente lentement en loi de puissance, et un régime plus haute température
ou l'atténuation varie linéairement avec la température.

De plus, au-dela de 0,5 THz, le coefficient d’atténuation devient identique : sur la figure (a)
les courbes de variation d’atténuation en fonction de la température se superposent. La figure (b)
met en évidence ce plateau d’atténuation en fonction de la fréquence a température donnée (ici a
la température de 50 K).

Ces résultats sont assez inattendus, car ils ne suivent pas les théories courantes, en lois de puis-
sance, valables pour les basses fréquences, comme nous allons le voir.

Deux mécanismes pour 'atténuation sont a considérer dans la gamme des tres basses tempéra-
tures [91, [92]. La fission spontanée en deux autres phonons est due a ’anharmonicité du potentiel
interatomique et est évaluée & environ 1,3 x 10~ > um ™!, f étant la fréquence en THz. La diffusion
isotopique est également importante et est estimée & 7, 5x 1074 f4 pm~—!. Ces deux contributions sont
vite négligeables lorsque la température augmente devant les processus de diffusion par les phonons
thermiques. Pour des phonons de fréquence supérieure a 10 GHz, a basse température, 'atténua-
tion est surtout due aux interactions a trois phonons, correspondant au régime de Landau-Rumer.
A plus haute température, ce modéle en perturbation & trois phonons n’est valable que pour les
phonons de plus haute fréquence, a plus basses fréquence le régime est celui d’Akhiezer ou la ré-
ponse collective des populations de phonons sous 'effet d’'un champ de contrainte induit par 'onde
acoustique doit étre prise en compte.
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Dans le régime de Landau Rumer, l'interaction a trois phonons est le principal mécanisme de
latténuation des phonons [93]. Au premier ordre de la théorie des perturbations, I'inverse du temps
de vie dii aux processus de fission ou de collision, pour un phonon de la branche j, de vecteur
d’onde q, d’énergie wq; et de nombre d’occupation ng; s’écrit [86] :

Mas =, 2 VP (aj i a"i")P
q.5",3"
X [(1+ ng/j 4+ ngrjr) 0(hwgs — hwgjr — hwgrjr)

+2(ngj — ngrjr) 6(hwg; + hwgjr — hwgrjr)]  (3.2)
Cette équation fait intervenir les éléments de matrice V) (qj,q’s’,q"4") de interaction phonon-
phonon, dans le cadre de I'interaction a 3 phonons ; le premier terme décrit la fission et le second la
collision. Comme précédemment dit, le processus de fission est négligeable pour des températures
élevées et aussi pour des phonons de basse énergie. En effet, la conservation de I’énergie exige que
les deux phonons créés aient des énergies plus petites que 1’énergie du phonon initial, et il y a peu
d’états finals qui conviennent. L’atténuation acoustique (en amplitude) est déduite du temps de vie

via g j = Woa e AVEC Vg, la vitesse de groupe.
Expérimentalement, au dela de 30K, la dépendance linéaire avec T s’explique simplement. En
effet, la dépendance en température de « intervient dans les termes de population de phonons.
Ceux-ci deviennent, a haute température (tout en restant dans un domaine de températures assez

basses pour que le régime de Landau Rumer soit valide), n = (e% -1l k}PTT.
La dépendance en fréquence est plus complexe. La conservation des vecteurs d’onde et des
énergies pour ces processus est une contrainte tres limitante pour les phonons de basse énergie.
Pour une onde acoustique longitudinale se propageant dans un cristal anisotrope, Herring [77] a
montré qu’il existait un processus dominant, celui de la coalescence d’un phonon longitudinal (L)
avec un phonon transverse lent (ST), ayant un vecteur d’onde proche d’une direction de haute
symétrie, pour donner un phonon transverse rapide (FT) : L + ST — FT. En effet, prés de ces
directions, une faible levée de dégénérescence des modes transverses permet le couplage d’une onde
de basse énergie avec des phonons de grand vecteur d’onde pour lesquels la densité d’états est
également importante. Grace a des arguments de symétrie, Herring a prédit que la contribution de
ce processus devait varier en w?72 pour des cristaux cubiques. En négligeant la dispersion, Simons
a dérivé une expression pour le processus de Herring, et dans le cas de GaAs [100], I'atténuation

s’écrit [90] :
a(pm™) = 3,95 x 1078 f273 (3.3)

avec f la fréquence en THz. Cependant cette expression n’est valable dans un domaine de tempé-
ratures et de fréquences tres restreint. En effet la comparaison de cette loi avec les points expéri-
mentaux montre que I'expérience est hors du domaine de validité, ce qu’illustre la figure (b) ou
la courbe bleue résulte de la formule asymptotique.

L’existence du plateau en fréquence est sans doute lié a un effondrement des processus de Her-
ring. En effet, ces derniers sont tres efficaces car ils couplent une onde de basse énergie, de faible
vecteur d’onde, avec des phonons thermiques de grand vecteur d’onde, de grande fréquence et donc
pour lesquels la densité d’états est importante. Paradoxalement ce qui rend ces processus efficaces

44



a basse fréquence explique également leur effondrement des lors que la fréquence de ’onde longitu-
dinale augmente : on atteint en effet trés rapidement la fréquence de coupure des ondes transverses
particulierement basse dans des semi-conducteurs a liaisons covalentes (tels que GaAs ou Si). Les
autres processus d’interaction compensent cet effondrement et il en résulte le plateau observé dans
les expériences. La densité d’état jointes a 2 phonons, ou 'interaction est prise constante dans le
calcul de 'atténuation, rend compte de la disponibilité dans ’espace des phases pour un processus
d’interaction a 3 phonons. Pour les processus de Herring nous I’avons estimée dans [94] en prenant
une fréquence de coupure pour les phonons transverses de 3 THz. On trouve alors une courbe qui
augmente jusqu’a quelques centaines de GHz, puis décroit ensuite.

Le calcul complet de I'atténuation en tenant compte des parametres négligés dans les théories
basses fréquences, la dispersion qui apparait des le milieu de la zone de Brillouin et la limite en
fréquence des phonons thermiques atteignant le bord de la zone de Brillouin, a été effectué a la
fin de la theése de R. Legrand. La dispersion utilisée provient de calculs ab initio fournie par J.
Sjakste (laboratoire des solides irradiés). Les coefficients de couplage sont approchés dans le cadre
de 'approximation de grande longueur d’onde. Pour corriger la surestimation du couplage pour les
grands vecteurs d’onde, une fréquence de coupure est introduite, et constitue une variable ajustable.
Les calculs numériques ont été effectués avec un maillage fin de la zone de Brillouin, en effet la
dispersion joue un role tres important, du fait de la conservation de I’énergie. Ils montrent bien un
effondrement des processus de Herring pour les phonons acoustiques de plus haute fréquence.

3.4 Conclusion

Ces résultats d’atténuation ont motivé une collaboration avec Jelena Sjakste et Nathalie Vast
du laboratoire des solides irradiés (LSI) et avec M. Markov et Lorenzo Paulatto (IMPMC SU). Ces
résultats ont pu étre reproduits & partir de calculs ab initio [86]. Les coefficients de couplage ont
été calculés dans le cadre de la théorie de la fonctionnelle de la densité en perturbation (DFPT)
en utilisant la suite de codes Quantum espresso, (codes open source pour le calcul de structures
électroniques et la modélisation de matériaux a I’échelle atomique ou microscopique). La figure
montre 'accord expérimental entre les points expérimentaux et le calcul de 'atténuation « abso-
lue ». Il est notable que dans l'expérience, 'atténuation s’avere négligeable a basse température
et qu’on accede a la valeur absolue d’atténuation. Les calculs complets montrent que le plateau
de 'atténuation en fréquence, dii a ’éffondrement des processus de Herring, est expliqué a la fois
par Pallure de la densité jointe & 2 phonons correspondante, qui sature a partir de 500 GHz puis
diminue, et par les valeurs prises par les coefficients de couplage.

Ces calculs prédisent aussi I'existence d’un plateau similaire (pour les phonons longitudinaux)
ou un épaulement (pour les phonons transverses) dans la courbe de I'atténuation en fonction de la
fréquence dans le cas du silicium vers 1,2-1,7 THz, et plus généralement dans les semiconducteurs
cubiques.

Cet effondrement des processus de Herring confére aux phonons subterahertz un temps de vie
beaucoup plus long qu’attendu et une extrapolation a la température ambiante prédit notamment
un libre parcours moyen de 10 pm pour une onde longitudinale de 1 THz dans GaAs, et 50 pm dans
Si, correspondant a une longueur d’onde de 8,5nm. Ces résultats apportent une preuve directe de
I'importance des phonons subterahertz dans le transport de chaleur. La prise en compte de ces
trés grands libres parcours moyens est donc cruciale pour une bonne compréhension du transport
thermique dans les nano et micro-structures.
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Figure 3.3 — Attenuation acoustique dans GaAs : comparaison des calculs avec les expériences :
(a) & une temperature donnée (50 K) en fonction de la fréquence des phonons le long de la direction
[100] et (b) & une énergie donnée (w = 713 GHz) en fonction de la température. L’encart montre
Patténuation sur une échelle logarithmique pour mettre en évidence le comportement a basse tem-
pérature. Des résultats similaires pour tous les points mesurés (R. Legrand, A. Huynh et al., Phys.
Rev. B 93, 184304, 2016) sont disponibles dans "Supplemental Material" (Phys. Rev. B 98 245201)

Ces mesures dans un domaine de fréquence inédit ont mis en évidence un plateau inattendu dans
I’évolution de ’atténuation avec la fréquence, et cela montre bien les limites des lois approchées en
puissance utilisées pour estimer ’atténuation.

46



Chapitre 4

Atténuation des ondes acoustiques
dans la silice

Les succes obtenus pour mesurer I’atténuation dans GaAs a 'aide de super-réseaux m’ont ame-
née a m’intéresser a des problématiques similaires dans les verres, grace a une collaboration avec
Marie Forét (Laboratoire Charles Coulomb, université de Montpellier) qui s’est concrétisée par une
ANR (ANR Glassphon 2012-2015).

Les anomalies que présentent les propriétés thermiques et vibrationnelles des verres par rapport
aux cristaux constituent une question importante en sciences de matériaux, encore tres débattue.
Par exemple, & basse température, en-dessous de 1K, la capacité thermique C(T') augmente linéai-
rement avec T, contrairement aux cristaux dont C(T') varie en T° conformément & la prévision de
Debyel95]. Cette variation est expliquée en postulant lexistence de systémes tunnels & deux ni-
veaux, dus a des défauts structuraux créés par le désordre, qui peuvent passer d’une configuration
a une autre par effet tunnel (tunneling two-level systems TLS). Une autre anomalie est 1’existence
d’une bosse dans la courbe C(T)/T? autour de 10K dans le cas de la silice, qui correspond & un
exces de modes de vibration dans la gamme du THz, le fameux pic boson. L’origine du pic boson
dans les verres et les matériaux amorphes intrigue depuis plusieurs décennies [96, 97]. De plus, la
conductivité thermique présente un plateau autour de 10 K qui correspond aussi a des phonons
dominants de fréquence autour de 1 THz. Ce plateau est une caractéristique universelle des verres
[95] et semble indiquer que les phonons transportant la chaleur ne se propagent plus : I'atténuation
doit augmenter au moins en w* avec la fréquence [98, [@9]. Cet intervalle fréquentiel correspond &
des longueurs d’onde acoustiques proches des longueurs caractéristiques d’inhomogénéités structu-
relles et vibrationnelles attendues dans les verres. La facon dont le désordre structural a 1’échelle
atomique affecte la propagation d’ondes macroscopiques n’est pas claire. L’interprétation tradition-
nelle, bien que controversée, est qu’a ces hautes fréquences, les modes acoustiques perdent leur
caractere d’onde plane & des fréquences supérieures a une limite définie par un critére de Ioffe
Regel (leur libre parcours moyen devient de 'ordre de leur longueur d’onde). Ce seuil doit étre
la conséquence d'un fort mécanisme d’amortissement prépondérant pour ces fréquences (~ 0,1 a
1THz). L’origine de cet amortissement est toujours débattue. La transition vers ce régime de forte
atténuation n’a pas encore été observée.

Je me suis intéressée a 1’étude de I'atténuation dans ce domaine de fréquences dans un verre
modele que constitue la silice, a I'aide des outils précédemment développés. En effet, cette plage de
fréquence pertinente pour la silice correspond justement a celle ou les super-réseaux étudiés sont
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Figure 4.1 — (a) frottement interne (proportionnel a 'atténuation «) en fonction de la tempé-

rature, montrant un plateau a environ 1K produit par les TLS, pour différentes fréquences 484 Hz
[100] , 180k Hz [I0T] et 43 MHz [102]. Le maximum d’atténuation & environ 50 K est produit par les
relaxations thermiquement activés (TAR) (figure tirée de la thése de Simon Ayrhinac, 2008). (b)
frottement interne en fonction de la température pour plusieurs fréquences et polarisations. Le pic
d’absorption est dit aux TAR. (figure tirée de [103])

performants pour la génération et la détection de phonons.

4.1 Amortissement acoustique dans les verres

Plusieurs mécanismes d’amortissement ont été identifiés dans des verres ou les défauts d’ordre
structural jouent un réle majeur. En dessous de 10K, I'atténuation est dominée par I'interaction
du son avec des systémes a 2 niveaux (TLS) issus des doubles puits asymétriques précédemment
évoqués, et produit un plateau dans I'atténuation en fonction de la température (voir figure )
L’amplitude et la position du plateau évoluent avec la fréquence. Dans la gamme du GHz, ce
plateau devient un épaulement du pic d’atténuation produit par les relaxations thermiquement
activés (TAR)H En effet, a plus haute température, les processus de relaxation thermiquement
activés (TAR) associés a des défauts structuraux donnent lieu & un pic d’absorption aux fréquences
ultrasonores et au-dessous. Ce dernier se produit dans Uintervalle 30 K & 70K pour v-SiOy (voir
figure ) La question de savoir si les défauts qui produisent les TAR sont aussi a l'origine
des TLS n’est pas tranchée. La dépendance en fréquence de I'atténuation acoustique résultante en
fonction de la température donnée T' peut étre décrite en fonction de ’équation de Debye :

O</G7'T1+w2 5dT (4.1)

ou G décrit la distribution des temps de relaxation 7 des défauts en fonction de T'. Une bonne des-
cription de ’absorption est généralement obtenue en supposant une activation thermique dans des
systemes a double puits asymétriques. Indépendamment de la forme de la distribution G, I’équa-
tion donne toujours une atténuation dont la dépendance en fréquence est sous-quadratique.

1. Le frottement interne Q! est lié & la largeur de raie T et la vélocité du mode acoustique v : Q7% = I'/w avec
la largeur de raie I' = a/v
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Comme dans les monocristaux sans défaut, ’atténuation sonore provenant des interactions an-
harmoniques avec les phonons excités thermiquement est également attendue dans les verres et les
quasi-cristaux. Dans le traitement d’Akhiezer, I’onde sonore perturbe les phonons du bain thermique
qui reviennent a 1’équilibre pendant la durée de vie thermique moyenne 73, des vibrations domi-
nantes. La relaxation est plus efficace pour les fréquences acoustiques w pour lesquelles wry, ~ 1.
Comme 74, est court, il doit contribuer a 'amortissement acoustique a w élevée. Une estimation
de la contribution relative a 'atténuation acoustique dans la silice vitreuse du mécanisme TAR et
Akhiezer a été fournie dans la réf. [I03] dans le cadre des mesures de diffusion de Brillouin (voir

figure .
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Figure 4.2 — Frottement interne (points) en fonction de la température, & 33.5 Ghz déduit des
mesures de diffusion Brillouin (d’apres [I03]). La ligne verte est la contribution des systémes a
2 niveaux; la ligne bleue est la contribution attendue des TAR, par extrapolation a la fréquence
Brillouin du modele & basses fréquences; la ligne violette est le calcul estimant la contribution due
aux processus anharmoniques; la ligne noire est la somme de toutes les contributions.

A trés haute fréquence, dans la gamme THz, un ultime mécanisme d’amortissement est déduit
du plateau de conductivité thermique observé dans tous les verres. Ce dernier pourrait provenir de
la diffusion Rayleigh par le désordre [95], de la diffusion par la présence de fluctuations locales d’élas-
ticités [104} [105], 106], ou du couplage résonant avec les modes excédentaires (pic boson)[107, [I08]
dans le cadre du « soft potential model ». Les deux mécanismes devraient donner lieu & une aug-
mentation spectaculaire de 'attenuation avec la fréquence. Une loi en w* a, en effet, été mise en
évidence au-dela de 1 THz dans quelques verres autres que la silice. Beaucoup d’efforts expérimen-
taux ont été faits récemment pour trouver une signature de cette loi dans des couches de SiOs
en utilisant les techniques acoustiques ultrarapides, sans succes jusqu’a maintenant. La figure [4.3
compile les résultats publiés des différentes mesures de 'atténuation aux fréquences hypersoniques
a 300 K. Les données & basse fréquence ont été obtenues par diffusion Brillouin (BLS) dans le do-
maine visible et ultraviolet. Suite aux travaux de R. Vacher et al. on peut estimer les contributions
des mécanismes de TAR et d’anharmonicité. Certains des résultats d’acoustique picoseconde coin-
cident remarquablement avec la prédiction jusqu’a environ 300 GHz. Les données de I'expérience
historique de Zhu et al. (comme ceux de la référence [115]) apparaissent maintenant nettement sur-
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Figure 4.3 — Mesures du coefficient de 'atténuation en énergie pour des ondes LA dans v-SiOq
a 300K, déduites de différentes spectroscopies : diffusion Brillouin dans le visible (BLS) [I09] (o),
dans V'ultra-violet (v, [110, III]~ [I12]) et résultats d’acoustique picoseconde dans des couches de
SiOq de Ayrinhac et al. [I13] (o) de Klieber et al. [I14] (m), ainsi que les premiéres données de Zhu
et al. [28] (+) et celles & hautes fréquences de Wen et al. [II5] (x) qui semblent surestimées. La
fleche indique la limite de Ioffe-Regel pour les ondes LA [I16]. Les points au-dessus de la fréquence
de Toffe Regel wir proviennent de la diffusion Brillouin de rayons X [I17, [I18]. La ligne continue
est la somme des contributions estimées dues aux TAR (ligne tiret), & anharmonicité (ligne tiret
point) et & 'amortissement prédit par le « soft potential » en w?* [I19] (ligne pointillée).
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estimés a la lumiere des résultats globaux. Enfin, la ligne pointillée de la figure [4.3]est une prédiction
quantitative du modele de « soft potential », la fleche indiquant la limite d’loffe-Regel prédite pour
les ondes LA [116]. La ligne continue représente I’amortissement total qui est donc attendu a 300 K.

Pour tester la validité globale de cette interprétation, il faudrait effectuer des mesures en fonction
de la température :
- a basse température, la contribution des TAR devrait prévaloir contre ’anharmonicité en-dessous
d’une certaine fréquence qui dépend de la température.
- & trés haute fréquence, la loi w* devrait devenir dominante quelle que soit 7' < 300 K.

Aucune dépendance significative de I'atténuation des phonons en fonction de la température n’a
été trouvée dans la plage 30-440 GHz dans le travail originel par H. J. Maris et ses collegues [28].

J’ai donc étudié atténuation acoustique en fonction de la température dans des films minces
de silice, dans un schéma simple d’expériences d’échos générés et détectés par un transducteur mé-
tallique. Cela permet une exploration jusqu’a des fréquences de 200 GHz. Cette étude est présentée
dans le paragraphe suivant. Dans un deuxieme temps, je montrerai les expériences en cours pour
explorer 'atténuation a plus haute fréquence, a basse température et & ’ambiante.

4.2 Atténuation mesurée par des échos dans des films minces

Les films minces de dioxyde de silicium amorphe (SiO2) sont couramment utilisés dans une
grande variété d’applications allant des circuits intégrés, aux dispositifs & ondes acoustiques de
surface (SAW) ou aux capteurs a base de nanoparticules. Les propriétés physiques des films sont
souvent cruciales pour déterminer les performances de ces applications. Cependant, il est connu
que les propriétés des films de SiOs peuvent varier notablement suivant la technique de dépdt
utilisée. Par exemple, il a été observé que le facteur de qualité des résonateurs SAW varie avec
la température de dépdt de la couche de recouvrement en silice qui affecte les pertes acoustiques
[120]. Les couches de SiO2 déposées sont également des matériaux clés pour certaines expériences
de précision dans lesquelles la réduction du bruit thermique est d’une importance cruciale. Des
travaux récents ont, par exemple, révélé que les pertes dans le revétement optique (empilement de
Si0y / Tag0j) des miroirs des détecteurs d’ondes gravitationnelles ont une grande contribution au
bruit thermique global [I21]. 11 est donc fondamental d’étudier les mécanismes dissipatifs a 1’origine
des pertes acoustiques dans les couches diélectriques amorphes et en particulier de les comparer a
celles du matériau massif, la silice vitreuse v-SiOs.

4.2.1 Principe de P’expérience et analyse

L’acoustique picoseconde se présente comme une alternative aux techniques de diffusion inélas-
tique pour étudier la dynamique des phonons & des fréquences au-dessus du GHz. La technique
pompe-sonde qui avait déja donné des résultats dans les travaux précédents est revisitée, dans
une gamme de température allant de 15 a 300 K. Nous utilisons ici uniquement une seule couche
métallique comme transducteur, en configuration de réflexion.

L’impulsion acoustique est produite par 'impulsion laser pompe dans un film d’Aluminium et
se propage a travers la couche de silice prise en sandwich entre le film métallique mince et un
substrat (GaAs ou saphir). Les échos successifs apres des allers retours dans la couche de silice
sont détectés grace a la sonde focalisée sur le film d’alumimium (expérience « en face avant », voir
schéma figure . Comparer les spectres des échos successifs et ajuster le rapport de ces spectres
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Figure 4.4 — Changements de réflectivité a 45 K. Les numéros indiquent le nombre d’allers-retour
effectués par les trois échos.

par une loi de puissance [28] s’avére peu précis. Des oscillations apparaissent, dues aux réflexions a
linterface entre le transducteur (film métallique) et la silice. On préfere évaluer 'atténuation a partir
d’une analyse de I’ensemble du signal acoustique basée sur un modele de désaccord d’impédance
incluant une loi effective pour I'atténuation acoustique dans la couche de SiOs.

En effet, dans les gammes de température et de fréquences de 'expérience, les mécanismes
d’amortissement TAR et d’anharmonicité sont dominants, chacun avec des signatures en fréquence
et en température bien distinctes. Nous utilisons donc une loi de puissance ad hoc pour la dé-
pendance fréquentielle de 'atténuation acoustique dans la couche, a(w,T) = ag (T) wP") afin de
représenter ’amortissement sonore effectif de 'impulsion. Par la suite, « représente le taux d’atté-
nuation de 1’énergie, par unité de distanceﬂ

L’absorption de 'impulsion lumineuse dans la couche d’aluminium est traduite par I’apparition

—t —12/52

d’une déformation en dérivée de gaussienne o (¢,z = 0) o 2 ¢ , de durée caractérisée par le

parametre ¢ (plus réaliste que la solution [6.4). En appliquant la continuité aux interfaces de la
contrainte et du déplacement, on obtient le déplacement de la surface libre d’aluminium :

A(w)e~ml 4 B (w) el o (w, 2z = 0)
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2. dans le chapitre précédent, o désigne le taux d’atténuation de I’amplitude de 'onde
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ou v, q and Z sont la vitesse du son, le vecteur d’onde, et 'impédance du milieu spécifié par I'indice
(m pour Paluminium, g pour la silice SiO2 et s pour le saphir (substrat)) ; [ et d sont les épaisseurs
du film métallique et de la couche de silice.

De plus, comme 'impulsion sonde est peu transmise par la couche d’aluminium, la réponse
photo-élastique de la couche de silice et celle du substrat peuvent étre négligées. Enfin, les expé-
riences sur les solitons acoustiques effectuées par E. Péronne de 'INSP ont montré que la contribu-
tion de Deffet photoélastique a Re(Ar/r) était faible quand le signal était détecté a l’aide de films
minces d’aluminium. D’ott expression du changement de réflectivité r = pe'® :

Ap(w) . 1 ey,
p = Re{QZko [sm + 27677 }
ambm
—— [cos (gml) — 1] ug (w)} (4.5)

ou l'indice 0 dénote l'air; k est le vecteur d’onde electromagnetique; a et b sont les amplitudes
des champs incidents et réfléchis; e est la constante diélectrique et g—; est sa variation avec la
déformation. Le changement de réflectivité temporel est obtenu a partir de la transformée de Fourier
de cette expression et ApT(t) est comparé aux mesures.

4.2.2 Elaboration des échantillons

Les couches de silice ont été fabriquées par Xavier Lafosse du laboratoire LPN a Marcoussis,
désormais le Centre de Nanosciences et de Nanotechnologies (C2N) sur le plateau de Saclay. Un
travail de sélection et d’optimisation du procédé de dépot des couches amorphes SiO9 a été réalisé
pour se rapprocher le plus possible des propriétés de la silice thermique. Celle-ci est obtenue tradi-
tionnellement par oxydation seche ou humide d’un substrat de silicium a des températures élevées
(800°C-1200°C). Ce procédé est inapproprié pour obtenir des couches minces de silice sur des
substrats différents du silicium (comme le saphir) ou sur lesquels est déja déposé un super-réseau
GaAs/AlAs, comme ce sera le cas dans la poursuite de ces travaux (voir § [4.3.2)). Cette derniére
exigence implique que le procédé ne mette pas en jeu des températures supérieures a environ 400°C
pour préserver 'intégrité des super-réseaux GaAs/AlAs. Les méthodes de dépdt chimique en phase
vapeur a trés basse température assisté par plasma (Plasma-Enhanced CVD : PECVD) ont éga-
lement été écartées car elles produisent des couches SiOy dont la vitesse acoustique longitudinale
(v, 4=5500m/s & 5700 m/s) est significativement inférieure a la vitesse nominale d’une silice syn-
thétique commerciale de haute qualité (Heraeus, suprasil vy 4=5990m/s). Nous avons retenu le
procédé de pulvérisation cathodique radiofréquence (RF sputtering). Un plasma froid pulvérise une
cible de silice, éjectant des structures moléculaires qui se déposent sur un substrat (porté a une
température modérée, 300 °C) pouvant étre au choix Si, saphir, ou GaAs. Un travail d’optimisation
des parametres de dépot a été réalisé et est décrit dans [122].

Dans une premieére étape, nous avons choisi d’étudier une couche SiO9 déposée sur un substrat
de saphir, du fait du fort coefficient de réflexion acoustique SiO9/saphir favorisant I’observation de
nombreux échos acoustiques. Le transducteur évaporé sur la silice est une couche d’aluminium de
20nm, et la couche de silice a un épaisseur de d = 281 & 2nm.
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Figure 4.5 — (a) Changement de réflectivité (partie réelle) a 45K en fonction du délai pompe
sonde, apres soustraction du fond continu di a la décroissance thermique (). Sur ce signal, est
superposé en rouge le meilleur ajustement des trois échos. La courbe bleue (en bas) est la différence
entre la courbe expérimentale et I’ajustement, sur la méme échelle mais translatée pour la visibilité.
(b) Amplitude de la transformée de Fourier du premier écho.

4.2.3 Résultats et Analyse

La figure [£.5) montre un signal typique obtenu a 45 K, ot les échos successifs apparaissent apres
soustraction du fond décroissant qui traduit le refroidissement de la couche d’aluminium. Pour
une telle couche d’aluminium, le contenu fréquentiel s’étend de 40 a 200 GHz comme le montre le
spectre du premier écho (insert de la figure . La courbe rouge est I’ajustement calculé a I’aide
du modele ([4.5). Un trés bon accord est obtenu comme le montre la courbe résiduelle (en bleu).

L’analyse simultanée des trois premiers échos apparait déterminante dans I’évaluation précise
des parametres d’atténuation. Les coeflicients ag et p trouvés lors du refroidissement de 300K a
15 K sont représentés sur la figure Le préfacteur o décroit d'un facteur d’environ 2,5 accen-
tuant 'abaissement de I’atténuation acoustique avec T' décroissant. L’exposant p est tel que p < 2 a
toutes les températures ce qui est cohérent avec les processus de relaxation TAR et anharmonique.
Les taux d’atténuation résultants sont en bon accord avec les précédents résultats d’acoustiques
picoseconde (seulement disponibles & 300 K) comme lindique la figure [£.7(a). On a vu que lat-
ténuation hypersonique dans v-SiO2 provient principalement des effets combinés des TAR et de
I’anharmonicité. Une inspection détaillée conduit aux deux observations suivantes :

(i) L’atténuation dans la couche de SiO2 présente un pic & environ 50 K, tout comme celle de de
la silice massive mais elle apparait 1égerement plus grande et plus nette, voir figure (b) Selon
le modele TAR, cela indiquerait une plus grande concentration de défauts de relaxation dans la
couche que dans I’échantillon massif.

(ii) A Pambiante, en revanche, 'atténuation de la couche de SiOs est principalement due a l’anhar-
monicité et donc similaire a celle de la silice massive.

La figure [£.7] résume les résultats d’atténuation pour les fréquences extrémes atteintes et une fré-
quence centrale (120 GHz) avec les différentes contributions estimées a partir des modeles basses
fréquences (voir [122] pour plus de détails, ou I'analyse de la variation de la vitesse associée aux
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Figure 4.6 — Paramétres ag et p intervenant dans la loi effective a(w,T) = ag (T) wP™). Les

lignes sont les variations prédites par le modele combinant un amortissement dii a I’anharmonicité
et aux TARs avec une densité de défauts multiplié par 1,5.

mécanismes d’atténuation pourra y étre aussi trouvée). On conclue que le modele d’amortissement
combinant TAR et anharmonicité détaillé dans la réf. [I03] est valable jusqu’a 250 GHz et dans la
gamme de température explorée.

De plus I'amortissement dii a I’anharmonicité reste probablement identique pour les deux ma-
tériaux, silice massive ou films. Il semble également probable que I’anharmonicité des phonons ne
dépende pas de la quantité de défauts relaxants, puisqu’ils n’affectent gueére la densité vibratoire
des états.

4.3 Perspectives

4.3.1 Expériences d’échos avec des films minces

La mise au point de cette analyse nous a permis d’estimer le poids des différentes contribu-
tions (TAR, anharmonicité, les TLS intervenant surtout & 7' < 10K) a l'atténuation dans des
couches minces de silice. Cela permettrait de caractériser des couches de silice déposées par diffé-
rents procédés. Par exemple, les projets d’interféromeétres de I'astronomie gravitationnelle mettent
en ceuvre des miroirs contenant des couches optiques diélectriques de tres haut facteur de qualité
(SiOg, Tag0j5). Comprendre les mécanismes microscopiques a 'origine du frottement interne et les
maitriser dans les différents procédés serait tres utile. L’analyse présentée précédemment serait un
moyen efficace [124].

En terme de physique fondamentale, le prolongement logique de cette étude est d’augmenter la
plage de fréquence d’étude pour mettre en évidence la transition attendue vers le régime de forte
atténuation.

Nous avons déja commencé des expériences similaires sur des échantillons de méme type mais
avec une couche d’aluminium plus fine, de 12nm (voir figure [4.9). Le spectre s’étend désormais
de 20 a 350 GHz. La difficulté est de modéliser correctement la déformation induite par la couche
d’aluminium. En effet, les études sur les solitons acoustiques a 'INSP ont montré que le modele
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Figure 4.7 — (a) Taux d’atténuation acoustique en énergie en fonction de la fréquence (—) déduit
des parametres ap and p trouvés a 300 K. L’aire grisée rappelle 'amplitude du spectre du premier
écho acoustique. Nos résultats sont en bon accord avec la détermination expérimentale de o par
Klieber et al. [IT14] & température ambiante (m). (b) Taux d’atténuation acoustique en énergie en
fonction de la température a 33,5 GHz obtenu & partir des parameétres ao(7T') and p(T) (A). Les
valeurs trouvées dans v-SiOo massif & partir de diffusion Brillouin & la méme fréquence (o) sont
montrées comme référence [123]. La ligne continue est un ajustement des mesures Brillouin fait
dans les Réfs. [103], 123], somme de deux contributions principales, apar and aa,n plus la petite
contribution des systémes a deux niveaux .
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Figure 4.8 — Taux d’atténuation acoustique en énergie obtenu pour la couche de silice a 33,5 GHz
(a), 120 GHz (b) and 200 GHz (c). Les valeurs sont déduites des parametres «g et p. Les lignes sont
les prédictions du modeéle qui combine deux principales contributions, 1.5 X g et aann plus la
petite contribution oy g. On trouve que la contribution o,z dans la couche de SiOgy est presque
une fois et demi celle dans v-SiOs massif, indiquant un plus grand nombre de défauts relaxants.
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Figure 4.9 — Spectre des échos successifs a 11 K dans un échantillon de silice de 150 nm recouvert
d’un film d’aluminium de 12 nm. Les numéros indiquent le nombre d’aller-retour effectués par 1’écho.

pris précédemment convient moins bien pour des couches d’aluminium fines.

4.3.2 Expériences associant des films minces et des super-réseaux

Une seconde possibilité est d’utiliser les super-réseaux comme détecteur. En effet on a montré
qu’ils étaient tres sensibles et pouvaient détecter des fréquences élevées bien que discretes, puisque
la détection obéit a la regle de sélection ¢ = 2k. Un autre aspect est de tirer parti de la variation
avec la température des différents mécanismes d’atténuation, pour mieux observer la transition vers
le régime de forte atténuation. En effet, comme Dillustre la figure [4:3] les mécanismes de TAR et
d’atténuation doivent étre dominés par le processus de forte atténuation en w* & haute fréquence.
Cette transition qui se situe autour de 0,5 THz a température ambiante devrait se situer & des
fréquences de plus en plus faibles quand la température baisse. C’est bien cette tendance que 1'on
voit sur la figure qui montre I'estimation de I’atténuation due a ces mécanismes a quelques
températures, suivant les travaux de R. Vacher et al. [103]. Le régime de forte atténuation est
modélisé quantitativement a partir du « soft potential model » en supposant qu’il ne dépend pas
de la température. La transition vers ce régime se trouve autour de 0,2 THz a une température de
15 K.

Cette plage de fréquences, autour de 0,2 THz correspond au spectre de ’onde acoustique gé-
nérée par une couche d’aluminium de 10 a 30 nanometres, et un super-réseau de période spa-
tiale bien choisie permettrait la détection de plusieurs fréquences jusqu’a quelques centaines de
GHz. Nous avons choisi une configuration simple qui permet de déduire 'atténuation directe-
ment. L’onde acoustique est générée par une couche d’aluminium déposée sur un film de silice.

Apres traversée de la couche de silice puis le
POMPE _/\ sonde

substrat, cette onde est détectée grace a un N P GaAs
super-réseau déposé sur I’arriere du substrat (voir ———— % <
schéma ci-contre). L’analyse spectrale du signal -

transmis permet d’en déduire 'atténuation si on Al Superréseau

analyse la propagation de phonons sub-THz dans détecteur

des films de différentes épaisseurs.
Cette configuration oblige a travailler a basse température (7 & 15K). En effet, la seule cause
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Figure 4.10 — Calcul du coefficient de Patténuation de ’énergie (suivant [I03]) en fonction de la
fréquence pour différentes températures.

d’atténuation de I’onde acoustique doit étre celle due a la traversée de la couche de silice et 'onde ne
doit pas subir d’atténuation pendant la propagation dans le substrat de GaAs. Cette expérience ne
permet donc pas de faire varier la températureﬂ L’autre contrainte est de rester en régime linéaire
pour que de la méme manieére, la propagation dans le substrat ne modifie pas I'onde acoustique
apres traversée de la silice. Cela rend plus difficile I'acquisition du signal du fait des faibles niveaux
d’intensité des impulsions lumineuses.

Le super-réseau choisi a une période spatiale qui correspond environ a 1’échantillon S200. 11 est
constitué de 40 périodes (d = 24,78 nm) de GaAs/AlAs d’épaisseur respective 17,7nm et 7,1 nm,
et permet d’échantillonner le signal détecté aux fréquences Brillouin (~ 45GHz) et a 150, 240,
340, 430, 540, 630 GHz environ (les valeurs dépendent faiblement de la longueur d’onde du laser
utilisée). Cela est illustrée sur la figure ou sont comparés deux spectres apres traversée d’une
couche de silice de 100 et 300 nm. En principe il est donc possible d’obtenir la variation relative du
coefficient d’atténuation jusqu’a des fréquences autour de 630 GHz, grace a la comparaison entre
deux épaisseurs de silice traversées.

4.3.3 Expériences avec des films minces et un puits

Une autre facon de générer des phonons de haute fréquence est d’utiliser des puits quantiques
a base de InGaN/GaN comme ’a proposé C.-K. Sun de la National Taiwan University [115] [125].
Ces matériaux sont connus pour leur piézoélectricité, et des structures constituées de plusieurs
puits quantiques InGaN/GaN (14) peuvent générer de fortes oscillations dans le signal de trans-
mission pompe sonde, de I'ordre de AT /T =~ 102 — 10~3 [126]. Aprés absorption d'une impulsion
femtoseconde dans I’'UV, les porteurs photoexcités écrantent le champ piézoélectrique, modifiant
ainsi I’équilibre du réseau, ce qui provoque sa relaxation par 1’émission d’une onde cohérente. De la
méme maniére que pour les SLs de GaAs/AlAs, la période de I'empilement des puits gouverne la

3. il faudrait amincir le substrat en conservant une bonne qualité de surface avant de déposer la couche de silice
et le film d’aluminium
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Figure 4.11 — Amplitude de la transformée de Fourier du signal transmis pour deux échantillons
contenant une épaisseur de silice de 100 ou 300 nm. I’amplitude a été multipliée par 5 a partir de
la fréquence 0,2 THz.

fréquence de I'onde acoustique longitudinale créée : la fréquence varie de 1,23 THz a 0,66 THz pour
des périodes de 55 A (puits de largeur 12 A) & 105 A (puits de 62 A).

Nous avons initié une collaboration avec C.-K. Sun qui utilise un puits ultrafin de InGaN comme
transducteur haute fréquence pour étudier 'atténuation acoustique dans la silice a température
ambiante et a la température de 'azote liquide.
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Figure 4.12 — Principe de 'expérience pompe sonde avec un puits de InGaN

Le principe est schématisé sur la figure[£.12): un puits de Ing 1 Gag 9N de largeur 2,5 nm est inséré
dans une couche de GaN sur laquelle a été déposée une couche de silice d’une dizaine de nanometres.
Apres absorption d’une impulsion laser, le puits émet une impulsion acoustique de chaque coté.
Celle qui se propage vers la silice subit une réflexion partielle sur l'interface GaN/silice, et une
réflexion totale sur la surface libre silice/air. Le retour de ces deux ondes vers le puits donnent lieu
a deux échos dans le signal transmis. En effet, ’absorption optique du puits est modulée par le
passage de l'onde acoustique qui renormalise les bandes d’énergie des électrons et des trous [127].
L’allure du signal transmis est montré figure [£.13] ot se distinguent du fond lentement décroissant
(refroidissement de la couche de InGaN) deux échos parmi des oscillations Brillouin de tres faible
amplitude. Le premier, noté Eq, correspond a 'onde qui s’est réfléchie sur l'interface avec le verre
tandis que le second, noté Eo, a celle qui s’est propagée dans la couche de silice et s’est réfléchie
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sur l'interface avec 'air. L’écho Eq est affecté par ’atténuation lors de son parcours dans la couche
de silice, qui peut donc étre déduite par comparaison avec ’écho E; :

(C) (b)

ATIT
E1 FT amplitude

0 5 10 15 20 25 30 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0
time (ps) Frequency (THz)

Figure 4.13 — (a) Changement de transmission en fonction du délai pompe sonde. L’écho E; est
associé a la réflexion sur l'interface GaN/Silice, et ’écho Es correspond a la partie de 'onde qui a
fait un aller-retour dans la silice. L’insert montre les deux échos apres soustraction du fond continu.
(b) Amplitude du spectre de ’écho E;.

1 RoT2Py
T " RP
avec L I’épaisseur du film de silice, P; 'amplitude du spectre de I’écho réfléchi a l'interface i et R;
et T; les coeflicients de réflexion et de transmission sur 'interface 7 en notant ¢ = 1 ou 2 I'interface
GaN/S102 et SiOg/air.

L’atténuation acoustique a été ainsi mesurée pour des fréquences allant jusqu’a 650 GHz dans
un film de silice de 22nm [I15]. Les valeurs trouvées pour 'atténuation apparaissaient élevées :
une évaluation de la diffusion aux interfaces est nécessaire pour estimer R; et T; en recourant & un
modele de probabilité de diffusion spéculaire (modele SSP). Il est probable que la diffusion soit sous-
estimée pour une interface avec un film amorphe et pour de si hautes fréquences. Pour s’affranchir
de ce probleme, il a été décidé comme précédemment de comparer les expériences menées sur deux
épaisseurs de silice différentes, voir figure Si la rugosité des surfaces et interfaces entre les
deux films de silice est la méme, la différence entre les deux ondes acoustiques Es ne sera due qu’a
la propagation dans la silice. De plus le puits quantique utilisé est plus fin, permettant d’atteindre
des fréquences au-dela du terahertz comme l'illustre le spectre en amplitude de ’écho E; montré
figure 4.13(b).

Ces résultats sont en cours d’analyse.

Un premier résultat concerne la vitesse du son. La dispersion de la vitesse, c’est-a-dire la va-
riation de la vitesse de phase avec la fréquence, est obtenue a partir de la différence de phase de
la transformée de Fourier des deux échos. La figure [4.14|(b) montre le résultat de la mesure pour
chaque échantillon a partir de 5 mesures. On observe une dispersion négative. En effet la vitesse
décroit d’environ 5%. Une dispersion négative a déja été établie & plus hautes fréquences pour la
silice [I18] et d’autres verres [128] en utilisant la diffusion inélastique de rayons X. Elle s’explique
par un couplage résonant avec les modes mous du pic boson, produisant un effet de croisement de
niveaux comme proposé par Schober [129]. Elle se comprend aussi dans le cadre de la théorie du
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Figure 4.14 — (a) Signal de transmission pour les deux échantillons avec des épaisseurs de silice
de 9,8 nm et 13,8 nm. (b) Vitesse du son en fonction de la fréquence pour chaque épaisseur de silice
traversée.

désordre élastique [106].

4.4 Conclusion

L’atténuation acoustique dans les verres est un sujet complexe que j’ai pu aborder grace a 1’ex-
pertise de Marie Forét et de ses collegues Benoit Rufflé et René Vacher. Les propriétés acoustiques
d’une couche de SiOs amorphe ont été étudiées par des expériences d’échos acoustiques a large
bande pour une température variable entre 20 K et 300 K. L’atténuation de 'impulsion acoustique
a lintérieur de la couche de SiOs est évaluée a différentes températures a l’aide de la loi d’at-
ténuation effective a(w,T) = ag(T)wPT). Cette loi est déduite des modeles phénoménologiques
bien établis décrivant I'atténuation acoustique dans la silice massive en fonction de la température
a des fréquences inférieures a 30 GHz. Nous avons montré que ces modeles sont validés sur une
grande étendue en fréquence 10kHz - 250 GHz. Un accord quantitatif est trouvé entre les valeurs
de ap(T) et de p(T) identifiées dans ce travail et une prédiction combinant les mécanismes TAR et
anharmonicité suivant la réf. [I03]. L’exposant se trouve étre proche de 1 pres de 50K alors qu’il
atteint la valeur de p ~ 2 & température ambiante, soulignant que le TAR domine I'amortissement
a basse température tandis que ’anharmonicité prend le relais a une température suffisamment
élevée. L’absorption acoustique dues aux mécanismes TAR dans la couche de SiOs est également
environ une fois et demi supérieure a celle de la silice massive. Une explication raisonnable serait
que le processus de dépot plutdt froid utilisé pour la préparation pourrait générer une quantité
plus grande de défauts relaxants, et donc une contribution plus élevée de TAR, malgré tous nos
efforts pour trouver les conditions optimales de croissance. A notre connaissance, seul un film de
SiOg produit par oxydation thermique de Si a 1300 K (c’est-a-dire dans lintervalle de transition
vitreuse) s’est révélé présenter un frottement interne identique a celui de la silice massive [130, [131].
Ces expériences ont fourni la premiere mesure a large bande compatible avec les mesures a bande
étroite disponibles (a la fréquence Brillouin [IT3] ou & spectre étroit a ’aide d’une mise en forme
de I'impulsion femtoseconde [114]). On a pu extraire pour la premiére fois la dépendance en tempé-
rature des propriétés acoustiques dans les couches de SiO9 (& la différence des précédents résultats
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de Zhu et al. [28]).

L’utilisation de transducteurs qui fonctionnent & plus haute fréquence, un superréseau AlAs/GaAs
comme détecteur et un puits quantique InGaN/GaN comme générateur et détecteur, nous laisse
espérer mesurer cette transition vers le régime de forte atténuation : & basse température pour la
premiere étude, et a température ambiante pour la seconde.
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Chapitre 5

Perspectives

Les progres réalisés pour la transduction optoacoustique dans le domaine du terahertz, avec la
génération d’ondes longitudinales cohérentes, quasi-monochromatiques et relativement bien colli-
matées ont permis I’étude de 'atténuation dans un semiconducteur massif et des films de matériaux
amorphes.

Dans GaAs massif, j’ai pu effectuer les premiéres mesures de la variation relative de 'atténuation
ultrasonore, en fonction de la température, dans le domaine de fréquence peu exploré du THz. Une
« anomalie » prenant la forme d’un plateau en atténuation est la preuve que les approximations en
loi de puissance généralement utilisées pour les calculs de temps de vie atteignent largement leurs
limites.

Dans la silice, prototype du verre, je me suis intéressée a la transition vers le régime d’atténua-
tion forte, qui est délicat a démontrer directement. Nous avons bon espoir de mettre en évidence
cette transition a basse température.

Dans les années a venir, mon activité scientifique s’articulera autour de deux thématiques.
La premiere est dans la continuité directe de ce qui a été décrit dans les chapitres précédents.
La seconde concerne 1’étude des propriétés thermoélectriques de matériaux prometteurs dans ce
domaine, mettant en ceuvre une expérience de thermoréflectance.

5.1 Atténuation dans GaAs et Si

La nécessité de caractériser de maniere non-destructive les structures enterrées qu’on trouve dans
les dispositifs microélectroniques a stimulé le développement de techniques d’imagerie acoustique,
par exemple par acoustique picoseconde [57, 132 [133], [134]. Il est ainsi nécessaire de connaitre 1'atté-
nuation acoustique dans les cristaux utilisés en microélectronique comme le silicium, le germanium,
le saphir et I'arséniure de gallium. Cela est aussi pertinent pour le domaine de 'optomécanique,
qui vise a utiliser I'interaction de la lumiére avec un systéme mécanique afin de modifier la réponse
mécanique de 'oscillateur. Ce domaine s’est beaucoup développé depuis la mise en évidence par la
lumiere d’un refroidissement de 1’oscillateur mécanique vers son régime quantique. Cela permettrait
de développer des technologies d’information quantique et d’observer un comportement quantique
dans des systemes macroscopiques. Un des objectifs est d’utiliser des résonateurs de plus haute fré-
quence (d’'une dizaine de GHz au lieu de la centaine de MHz actuellement) afin d’observer le régime
quantique de l'oscillateur & plus haute température [48], ou I'interaction intrinseque phonon-phonon



qui intervient alors limite le facteur de qualité de ces résonateurs.

La description du probleme a N corps qu’est I'atténuation acoustique est un probléme difficile

qui peut néanmoins étre résolu dans deux régimes asymptotiques. Le régime de Landau-Rumer,
utilisé précédemment, est valable pour des ondes de fréquences supérieures & 10 GHz a basse tem-
pérature (w7t > 1, 7 étant le temps de vie des phonons). L’atténuation résulte alors principalement
des interactions a trois phonons. On peut accéder expérimentalement & des temps de vie individuels
de phonons longitudinaux. Lorsque la température augmente, ce régime n’est valable que pour les
phonons haute fréquence (supérieure a la centaine de GHz).
Lorsque wr < 1, dans le régime d’Akhiezer, les ondes acoustiques peuvent avoir une durée de vie
plus courte que leur période, ce qui fait que I’énergie de la quasi particule est mal définie. Leur
longueur d’onde est alors beaucoup plus grande que le parametre de maille, ce qui permet de trai-
ter les ondes comme un champ de contraintes perturbant localement les populations de phonons
du bain thermique qui retournent a 1’équilibre. Cette relaxation est décrite par une équation de
transport de Boltzmann.

Un travail théorique a été initié par Lorenzo Paulatto de 'IMPMC en collaboration avec Jelena
Sjakste du LSI (Palaiseau). Ce travail a pour but de développer une nouvelle approche théorique
qui décrirait la transition entre ces deux régimes. Un premier pas, en partant du régime de Lan-
dau Rumer, est de tenir compte d’un temps de vie fini des phonons qui interagissent avec 1’onde
longitudinale. Aborder le régime intermédiaire par ’autre bord implique de résoudre le régime de
Akhiezer de fagon ab-initio en incluant des termes de couplage dans I’équation de transport [135].
L’opérateur collision peut étre traité dans I’approximation du temps de relaxation.

En parallele, il est prévu de faire de nouvelles mesures d’atténuation dans ce régime inter-
médiaire : tout d’abord dans GaAs a plus basse fréquence, a 'aide de transducteurs métalliques
(10-200 GHz) et sur une grande plage de température (jusqu’a la température ambiante). Le sili-
cium sera aussi étudié. En effet, dans ces domaines, peu de données sont disponibles pour valider les
prédictions théoriques ([84] 80, [136]). Ces mesures seront réalisées en transmission sur l’expérience
d’acoustique picoseconde et confrontées au modele théorique. Ce projet est financé par le labex
Matisse.

5.2 Propriétés thermiques de films minces

L’étude du transport thermique sur des distances microscopiques est au coeur du développement
de matériaux possédant, par exemple, des propriétés thermoélectriques, pour la conversion d’énergie
dissipée en énergie électrique. Quelques-uns des projets que je présente s’inscrivent dans cette
thématique.

Les effets thermoélectriques, dont les effets Seebeck ou Peltier sont les plus connus, ont été
découverts au cours du 19e siécle. La possibilité de convertir une différence de température en
différence de potentiel permet d’envisager des applications dans les domaines de la réfrigération
ou de la production d’électricité. Apres de premieres démonstrations au début du XX¢ siecle, vite
supplantées par les moteurs thermiques, ce sujet est réapparu dans les années 50, avec la nécessité
d’alimenter électriquement les sondes spatiales (dés 1961, par la NASA). Mais ce n’est que depuis
le milieu des années 90, alors que la maitrise des échanges thermiques est devenue un enjeu majeur
pour le fonctionnement des dispositifs micro et optoélectroniques, et dans un contexte ou I’on doit
tenir compte de 'impact environnemental des énergies fossiles et de 'augmentation de la demande
mondiale en énergie, que la thermoélectricité revét une importance cruciale.
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La performance d’'un matériau thermoélectrique se quantifie par sa figure de mérite ZT =
S2T/(pr) qui dépend a la fois de ses propriétés de transport électronique via S le coefficient See-
beck, et p la résistivité électrique, et des propriétés de transport thermique via s la conductivité
thermique. Cette derniére est la somme de deux contributions, celle due a la conduction par les
électrons et celle par les modes de vibrations du réseau : K = K- + Kphonon- On estime qu’il faut
atteindre un Z7T autour de 2 pour étre compétitif face aux moteurs thermiques conventionnels. La
forte corrélation entre ces propriétés rend ’amélioration de ce facteur tres difficile. Augmenter la
concentration des porteurs augmente la conductivité mais diminue S. Le terme S2/p est optimisé
pour des concentrations de I'ordre de 10?Y cm ™3 : il s’agit de matériaux présentant un comportement
de type « semi-conducteur dégénéré » ou « semi-métal ». Ainsi les matériaux « classiques » de la
thermoélectricité tels que SiGe (pour des applications spatiales), PbTe (& haute température) ou
BigTes (pour des applications a température ambiante) présentent des valeurs de Z7T proches de 1,
mais leur utilisation peut étre relativement contraignante et restreinte : problémes d’oxydation pour
SiGe, rareté du tellure rendant impossible I'utilisation de BisTes pour des applications & grande
échelle. La recherche de nouveaux matériaux thermoélectriques reste toujours tres ouverte. Depuis
1993, elle se tourne vers les systémes de basse dimensionnalité. En effet, Hicks et Dresselhaus du
MIT proposent un modele théorique prédisant une augmentation des figures de mérite dans des
nanostructures 1 ou 2D [137].

Augmenter le facteur de mérite peut s’envisager de diverses fagons, en jouant sur la partie
électronique (augmenter S, diminuer p ou k.- ) ou sur la diminution de la conductivité thermique
du réseaul Kphonon- Un autre voie consiste a tirer parti de la nanostructuration. Celle-ci permet
de réduire la conductivité thermique, via la diminution de la contribution des phonons résultant
elle-méme de la réduction des dimensions caractéristiques du systéme, sans toutefois trop dégrader
la mobilité des porteurs.

Une modification adéquate de la structure de bandes autour de ’énergie de Fermi peut permettre
une nette amélioration de S suivant la formule de Mott, établie pour un métal dans un modele
semi-classique :

27.2
g_ T k:BT (81110(E))
e 3E E=Ep

ou o(E) = en(E)u(E) est la conductivité électrique et p la mobilité. S est donc trés sensible aux
porteurs dont I’énergie est proche de Er et sera maximal pour de grandes pentes g—g ou (%. La
nanostructuration induit des densités d’états présentant des pics, ce qui accroit le premier terme
3—]’5‘,. En effet dans le bismuth par exemple, S est multiplié par un facteur 10 lorsque le matériau
est structuré sous forme de fil [I38]. L’augmentation de du(E)/dE peut résulter quant a elle de
laugmentation de la dérivée du temps de vie des porteurs avec I’énergie d7(E)/dE. Ce concept,

filtrer les électrons selon leur énergie ("energy filtering',) est une des fagons d’accroitre la valeur de

S.

Les projets présentés ici concernent des matériaux bidimensionnels dont on vise a améliorer
les propriétés thermoélectriques par intercalation d’ions ou par le choix approprié du susbtrat
responsable d’un effet de « phonon drag ». On envisage aussi ’étude du transport thermique dans
des superréseaux a base de chalcogénures ou des couches minces de gadolinium.
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L’ingéniérie du « phonon drag »

Je participe a un projet financé par I’Alliance Nationale de Coordination pour la Recherche
pour 'Energie (ANCRE) coordonné par Nathalie Vast (LSI), en collaboration avec Jelena Sjakste
(LSI), et avec Max Marangolo, Daniele Fournier et Mahmoud Eddrief (INSP) pour développer
des matériaux thermoélectriques performants a température ambiante. Il s’agit de contrdler le
coefficient thermoélectrique des matériaux en couches minces, par le choix du substrat et la maitrise
de la qualité d’interface. En particulier, nous allons étudier le role de l'interface et du substrat dans
Paugmentation du coefficient Seebeck 1ié a l'effet de « phonon drag » dans les couches minces
thermoélectriques ainsi que la possibilité d’obtenir un coefficient Seebeck important a température
ambiante, pour laquelle des matériaux thermoélectriques performants manquent toujours.

Une augmentation de 'effet Seebeck dans des films minces du matériau bien connu BisTes a
été attribué a cet effet de « phonon drag » ou le réle du substrat est majeur : celui-ci fournit une
grande quantité de phonons particuliers qui sont capables d’entrainer les électrons dans le film mince
[139]. Cet effet dépend tres fortement de la température de Debye du substrat et la contribution
du « phonon drag » au coefficient Seebeck peut étre décalée vers les hautes températures.

Une approche numérique nouvelle sera développée et validée par la comparaison directe avec les
données expérimentales. Des mesures de conductivité thermique seront effectuées sur un montage de
thermoréflectance, constitué d’un microscope permettant une mesure tout optique et sans contact
des propriétés thermiques d’un matériau. Une source de chaleur est créée par effet photothermique,
grace a 'absorption d’un faisceau laser dont l'intensité est modulée. La chaleur diffuse alors dans
le volume de I’échantillon et une mesure de ’empreinte thermique en surface est effectuée avec un
faisceau sonde, en se basant sur la variation de la réflexion optique avec la température. L’amplitude
et la phase du signal sont ajustées avec un modele standard de diffusion de Fourier. Moyennant la
connaissance des propriétés optiques et des épaisseurs de la ou des couche(s), cette analyse peut
donner acces a la diffusivité et la conductivité thermique. Les différents échantillons de films minces
(BigSes, GaSe, InSe, SnSe sur SiC ou GaAs) seront synthétisés au laboratoire. Daniele Fournier et
moi réalisons actuellement un perfectionnement du montage : un cryostat est adapté pour pouvoir
accéder a des mesures a basse température (jusqu'a 77 K).

Amélioration du transport thermoélectrique dans les matériaux 2D par intercalation

Ce projet est le fruit d’une collaboration avec Mohamed Boutchich (CINTRA - Singapour /
Geeps). Il s’agit de synthétiser et d’étudier des composés bidimensionnels en vue d’améliorer leurs
propriétés thermoélectriques. Pour cela, nous mesurerons I'impact de 'intercalation d’ions dans des
matériaux lamellaires, tels que 'oxyséléniure de bismuth (BizO2Se), un matériau thermoélectrique
prometteur. Ce type de superstructures bidimensionnelles est favorable a 1’obtention de grandes
valeurs de S. De plus, 'intercalation d’ions tels que des ions métalliques est a la fois une source de
contrainte et de dopage. La contrainte supplémentaire induit une modification de la structure de
bandes et ainsi, celle des temps de vie des porteurs et de leur dépendance avec ’énergie (« energy
filtering »). La présence d’ions quant a elle modifie la diffusion des porteurs : ils jouent le role de
centres de diffusion pour les phonons, réduisant la conductivité thermique. On peut espérer obtenir
ainsi un meilleur facteur de puissance (S?/p) dii & une optimisation de S malgré une diminution
de la conductivité électrique.

Les mesures de conductivité thermique seront complétées par des mesures de transport (conduc-
tivité électrique et facteur Seebeck), notamment a la plateforme du PPMS de Sorbonne Université.
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Ce projet a fait ’ojet d’'une demande de financement ANR dont je suis le porteur, mais qui n’a
pas été retenue a l’issue du second tour.

Superréseau a base de chalcogénures

Nous avons initié une collaboration avec Christophe Testelin actuellement au Centre de Re-
cherche Interface Design and Engineered Assembly of Low Dimensional Systems (CCNY-CUNY &
New-York). I1 étudie des couches minces a base de superréseaux tels BiaTeg/SboTes qui atteignent
un ZT de 2,5 [140]. Le but est de comprendre pourquoi ces superréseaux restent parmi les ma-
tériaux thermoélectriques les plus performants et d’explorer d’autres possibilités (BiaSes/SbaSes).
La découverte des isolants topologiques dont font partie ces chalcogénures [141] conduit & revisiter
la, compréhension du transport électrique et thermique dans ces nanostructures, ou les états topo-
logiques sont localisés a la surface et peuvent se coupler si les épaisseurs des couches sont assez
faibles. Il est aussi envisagé d’étudier des structures hybrides de couches ultrafines de ces isolants
avec des semiconducteurs conventionnels, tels BigSes/ZnCdSe.

Les matériaux sont synthétisés par I’équipe de Maria Tamargo (City college, New-Yok) et des
mesures de thermoréflectance seront effectuées. L’étude thermique est complétée par des mesures
d’acoustique picoseconde pour étudier la propagation de phonons cohérents par ces structures.
En particulier, la dépendance en température des coefficients de dilatation thermique de composé
massif d’isolant topologique tel SboTes et BiySes [142, 143] semblerait montrer des anomalies, ce
que 'on peut sonder avec la mesure de la dépendance en température de la vitesse du son.

Je vais également collaborer avec Paola Atkinson de INSP qui travaille sur 1’élaboration de
superréseaux de chalcogénures lamellaires avec désaccord de maille ("misfit layered compounds"), de
type MX ;145 TXz2, avec M un élément du groupe VI 'V ou de terre rare (Sn, Sb BiPb...), T un métal
de transition (Ti, Mo,W...) et X un chalcogeéne (S, Se). La variation de structure cristallographique
d’une couche a 'autre permet d’obtenir intrinséquement une conductivité thermique faible et il est
possible de moduler la conductivité électrique en variant 1’épaisseur et la combinaison de matériaux
pour améliorer les performances thermoélectriques. En effet, comme la croissance des films minces
se produit loin de I’équilibre thermodynamique, il est possible d’étudier une gamme beaucoup plus
large de combinaisons de matériaux et de périodes d’empilement dans les films minces que dans le
massif.

5.2.1 Films minces de gadolinium

En raison de la faiblesse de la figure de mérite Z1" qui n’atteint pas encore les valeurs qui les
rendraient vraiment compétitifs, des alternatives aux matériaux thermoélectriques sont explorées
pour la conversion d’énergie disipée. C’est le cas de la réfrigération industrielle et de la climatisa-
tion ou les systemes actuels présentent I’inconvénient de fonctionner sur le principe bien maitrisé de
compression et détente d’un gaz, avec des fluides frigorigénes qui ont souvent un impact direct sur
la couche d’ozone et/ou une contribution significative a 'effet de serre. La réfrigération magnétique
a base de matériaux a effet magnétocalorique apparait de plus en plus comme une solution promet-
teuse [144]. Cette technologie s’appuie principalement sur 1’effet magnétocalorique géant de certains
matériaux magnétiques autour de la température ambiante. Cet effet consiste en un réchauffement
ou un refroidissement du matériau lors de son aimantation ou désaimantation adiabatique autour
de la température de transition de phase magnétique.
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Le gadolinium est le matériau magnétocalorique de référence (effet magnétocalorique impor-
tant et facilité de mise en ceuvre). Le développement de dispositifs a des échelles micrométriques
rend pertinente 1’étude de films de gadolinium. En effet, augmenter le rapport surface sur volume
permet un échange de chaleur plus rapide. Max Marangolo et Doan Nguyen Ba a I'INSP mai-
trisent la croissance par pulvérisation de films de gadolinium d’épaisseur de quelques microns, et
étudient I'influence des parametres de croissance et d’épaisseur sur la modification des propriétés
magnétiques [145]. J’ai commencé a faire des mesures thermiques sur un tel film en fonction de
la température, afin de voir si cette géométrie induit une modification des parameétres thermiques
par rapport au massif [I46]. Une transition du second ordre ferromagnétique-paramagnétique est
attendue a température ambiante (=~ 19 °C), donnant lieu & une évolution complexe des propriétés
thermiques en fonction de la température.
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Chapitre 6

ANNEXE

6.1 Superréseaux (miroirs de Bragg acoustique)

6.1.1 super-réseau et courbe de dispersion

L’empilement de N paires de couches, d’indice de réfraction n; et ng (avec n; > ng) et d’épais-
seur optique \g/4 permet de réaliser un miroir de Bragg de réflectivité optique qui peut étre assez
élevée moyennant un grand nombre de couches (par ex. [I147]). La réflectivité vue du c6té du milieu
d’indice n;pn; est donnée, si (%)QN << 1:

2N
Negt (12
r? =1 —4—==2 <>
Nint \T1

ol Neyt désigne 'indice du milieu derriere le miroir. La largeur de la « stop band », c’est-a-dire la
région fréquentielle ou la réflectivité est tres élevée dépend du contraste d’indice. Un des couples
de matériaux treés utilisés pour les miroirs de Bragg est GaAs/AlAs dont la croissance est treés
bien maitrisée. Leurs indices optiques (n; = 3.48 et ny = 2.95 respectivement) aboutissent a un
contraste de ”\/1% ~ 0.165.

Pour que cet empilement multicouche soit un miroir de Bragg pour les phonons (nommé souvent
super-réseau (SL pour superlattice)), il est nécessaire que soit modulée I'impédance acoustique
Z = pv, ou p est la masse volumique et v la célérité du son. Il se trouve que le contraste d’impé-
dance entre GaAs et AlAs est du méme ordre de grandeur que celui d’indice : € = 6% ~ 0.18.
L’épaisseur des couches est en revanche tres différente, pour réfléchir des phonons de fréquence
de 100 GHz (resp. 1 THz), & cause de l'ordre de grandeur des vitesses du son, v ~ 5000ms~; la
longueur d’onde acoustique est alors de I'ordre de 50 nm (resp. 5nm), ce qui donne ainsi des épais-
seurs dans la gamme du nanometre, a comparer a la gamme du micron pour les photons. Grace a
I’épitaxie par jet moléculaire, le dépot de matériaux avec une précision supérieure a la monocouche
est tout a fait maitrisé (monocouche de GaAs ~ 0,28 nm).

L’équation de propagation du son dans un solide le long de la direction z s’écrit :

2U u
o) = 5 (C5E) (6.1)

avec u le déplacement atomique et C(2) = p(z)v%(z) la constante élastique, propre a chaque mode,
longitudinale ou transverse. Pour tenir compte des réflexions partielles sur les interfaces, on cherche



les solutions pour le déplacement u et la contrainte C' g—;‘ sous la forme d’une combinaison linéaire de
deux ondes planes de vecteur d’onde opposé +¢; dans chaque couche (1 pour GaAs et 2 pour AlAs).
Pour une fréquence donnée, il s’agit ainsi de déterminer les 4 amplitudes des ondes planes, avec
comme conditions aux limites, la continuité du déplacement et de la contrainte & chaque interface.
La méthode des matrices de transfert permet de traiter facilement un super-réseau fini quelconque.
Lorsque 'on considére un empilement semi-infini, le théoreme de Bloch permet d’établir la relation
de dispersion [3] :

1 /7 Z1\ . .
cos(qd) = cos (q1dy) cos (qad2) — B (Zj + Z;) sin (g1dy ) sin (gada) (6.2)

avec d = dj + dg et ¢; = w/v;. Relation qui peut se réécrire sous la forme

B di | do & (Zy T\ . di\ . do
cos (qd) = cos (w (01 + U2)> ) <Z1 + Zz) sin (wvl> sin <w02> (6.3)

avec € le contraste d’impédance défini précédemment. Si ’on ne tient pas compte du second terme,
qui est, dans le cas de semiconducteurs usuels, faible (de I'ordre de 0,02), cette relation se réduit
a:

d d

qd::i:w(1+2> 4+ 2pm, p e 7L

1 V2
Cela traduit le repliement de la dispersion acoustique due a la nouvelle périodicité, avec une vitesse
effective telle que ¢ = 4 pro

s = ot %. Des modes doublement dégénérés d’énergie (), = £~ apparaissent en
centre de zone (p pair) et en bord de zone (p impair), autour desquels apparaissent un gap lorsqu’on
tient compte de la modulation d’'impédance. En effet, c’est le contraste d’impédance € qui gouverne
I'apparition de bandes interdites aux fréquences pour lesquelles la relation de dispersion [6.3|n’a pas
de solution. Une expression approchée de la largeur de la bande interdite est [14§]

Af = ﬂsin (pﬂdl/vl )
La bande interdite de plus basse énergie (en bord de zone) est maximale pour des épaisseurs
acoustiques égales A/4,\/4 (cas des miroirs en optique) mais nous avons choisi d’optimiser la
premiere bande interdite en centre de zone (p = 2) avec des épaisseurs telles que % = Sg—;, c’est-
a-dire 3\1/4, A2/4, \; = v;/f et f allant de 100 GHz & 1 THz (la bande interdite en centre de zone
= 4 est alors fermée). La figure illustre ce propos. En pratique on obtient de bons miroirs
pour un nombre de périodes supérieur a 10 pour GaAs/AlAs (transmission résiduelle de 11 %,
voir figure , mais on peut se contenter de quelques périodes pour des couples de matériaux
de contraste acoustique plus élevé, comme pour le couple de matériaux Mo/Si, dont le contraste
d’impédance est € = 1.36.

Notons que les modes de bord de bande, & ¢ = 0 sont des modes stationnaires de symétrie
différente. Dans le premier gap de centre de zone, c’est le mode de bord de zone de plus haute
(resp. plus basse) énergie qui a un déplacement antisymétrique By (symétrique A;) par rapport au
plan milieu des atomes Ga et As [6].

De plus si I'impédance de la couche en contact avec ’air est supérieure, des modes localisés
apparaissent dans la bande interdite. Ils sont confinés dans la couche superficielle du miroir. Pour un
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Figure 6.1 — Courbe de dispersion d’un super-réseau GaAs/AlAs 3\/4, \/4.

milieu semi-infini, la fréquence de ces modes vérifie (avec Z1 > Zo, 1 dénotant la couche superficielle)

[149] :
tan <27de2> + 4 tan (27de1> =0
() 22 U1

Notons qu'ils peuvent étre vus comme le mode d’une cavité coincée entre le miroir et 'air (miroir
parfait). On n’en rencontrera pas dans les SLs GaAs/AlAs, ou la couche supérieure est GaAs mais
les multicouches Mo/Si peuvent en avoir si la premiere couche est le Silicium (Zg; > Zs,).

6.1.2 Echantillons a base de super-réseaux GaAs/AlAs

Ces échantillons ont été épitaxiés au LPN (Laboratoire de photonique et de nanostructures,
maintenant C2N - Paris Saclay) par épitaxie par jets moléculaires (molecular beam epitaxy MBE)
par Aristide Lamaitre et caractérisés notamment par Olivia Mauguin.

Les différents super-réseaux GaAs/AlAs étudiés ont été optimisés pour avoir la fréquence fo en
centre de zone autour de 100, 200, 400, 600, 700, 800 GHz et 1 THz.

D’autre part, des « doubles super-réseaux » (voir § chapitre [2.4.1) ont été réalisés, en deux
étapes : apres la croissance d’un SL, un second est épitaxié de 'autre c6té du substrat en stoppant
la rotation de I’échantillon. Cela induit un gradient de toutes les épaisseurs pour un des SLs.

Enfin, des échantillons de SLs ou de cavités de phonons inclus dans une microcavité optique
ont été étudiés [I50], un seul échantillon est décrit ici (échantillon de SL avec une fréquence fo en
centre de zone de 300 GHz incluse dans une cavité optique de GaAlAs/GaAs).

La table résume les principaux caractéristiques de ces échantillons.
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Sample first thickness number
SL zone center | GaAs/AlAs | of periods
gap (THz) (nm)
S100 0.095 35.9/14.8 20
S200 0.197 17.1/7.5 40
S400 0.395 8.6/3.9 80
S600 0.587 5.6/2.7 120
DS400 0.393 8.9/3.5 100
DS700 0.715 4.71/1.83 175
DS800 0.787 4.35/1.72 200
DS1 1.008 1.38/3.48 250
Sample first thickness number cavity
cavity | zone center | GaAs/AlAs | of periods | thickness GaAs
C1 0.097 34.7/15.3 10/9.5 23.5
C2 0.195 18.4/6.8 20/19.5 36.5
sample first thickness thickness numbers of
zone center | GaAs/AlAs | GaAlAs/AlAs periods
SL (x26.5) | optical mirror | top/bottom
SLcav 0.290 12.2/4.8 56/65 3/10

Table 6.1 — Echantillon de SLs et de cavités de phonons. S100 & S600 sont de simples SL épitaxiés
sur un substrat de GaAs. DS400 to DS1 contiennent deux SLs épitaxiés de chaque co6té du substrat,
et 'un de des deux SL présente un gradient d’épaisseur de toutes les couches. Les caractéristiques
indiquées sont celles du SL uniforme. La fréquence indiquée est celle du mode de bord de zone
inférieure du premier gap. L’échantillon SLcav est un SL inclus dans une microcavité optique,
constituée de miroirs de Bragg GaAlAs/AlAs.

6.2 Expérience d’acoustique picoseconde

L’expérience dite d’acoustique picoseconde est une expérience pompe sonde utilisant une source
laser femtoseconde.

Le premier laser utilisé était un oscillateur Ti :Saphir pompé par un laser Argon qui fonctionnait
a la longueur d’onde 750 nm. Nous avons pu acquérir un systéme Ti :Saphir pompé par un laser
solide millenia 15 Watt (HP de spectra physics) délivrant un faisceau de puissance moyenne de
3 Watt a la longueur d’onde 800 nm, et délivrant des impulsions d’une centaine de fs. Le taux de
répétition peut varier de 78 a 82 MHz grace a une cale piezoélectrique, et sa plage d’accordabilité
va de 700 & 900 nm. En sortie de laser, le faisceau polarisé verticalement est séparé avec un cube
séparateur en deux faisceaux de polarisation linéaire croisée. Un des faisceaux constitue la pompe
et est modulé grace a un modulateur acousto-optique. Une lame demi-onde en amont du cube
permet de répartir les puissances de chaque faisceau, et on limite a 1 Watt celle de la pompe
pour éviter d’endommager ’acousto-optique. La modulation de la pompe se fait a la fréquence de
1MHz en général et permet 1'utilisation d’une détection synchrone. On place sur le trajet sonde un
systeme afocal pour corriger la divergence du faisceau et la ligne a retard. Au début de nos travaux,
nous disposions d’un déplacement SOPRA de 35 cm ou I'impulsion faisait 4 passages et permettait
d’atteindre des retards de 4,5ns trés lentement (100 ps par seconde réelle). Cette ligne a retard
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était doublée d'un déplacement galvanométrique de course 2,5cm qui permettait une acquisation
rapide mais pour des retards de 150 ps. Les premieres expériences en transmission se sont avérées
difficiles dans ces conditions.

Par la suite, nous avons acquis une platine de déplacement performante (aerotech), qui avec
trois allers retours entre les rétroréflecteurs fixes et mobiles permet de couvrir un retard de 11,5ns
(voir figure [1.4b). La bonne précision mécanique de la ligne a retard offre ainsi une précision de
quelques dizaines de fs sur le retard. Par exemple il a été possible de mesurer les oscillations de
350 fs, présentées sur la figure dues au mode A, des phonons optiques du Bismuth [I51].

Réflectivité (u. arb.)

délai (ps)

Figure 6.2 — Réflectivité sur un échantillon de bismuth ot sont photogénérés des phonons optiques

a la fréquence de 2,9 THz (mode A4). En noir, signal brut et en rouge, signal dont on a retiré le

fond continu.

Un interférometre de Sagnac, schématisé figure[6.3|est monté devant I’échantillon. 11 a 'avantage
d’étre tres stable parce que les faisceaux qui interférent parcourent le méme chemin géométrique,
mais en sens inverse ; les conséquences d’éventuelles vibrations affectent les deux bras de la méme
maniere. Cela est tres utile avec 'utilisation d’un cryostat. L’échantillon est placé dans cette boucle
en position non symétrique, ce qui fait que les deux sondes portent le signal a deux instants différents
t et t + 7 par rapport au faisceau de pompe. Sur la boucle sont disposées une lame demi-onde a 45°,
qui fait tourner la polarisation de la sonde de 90° (verticale en horizontale et vice-versa), et une
lame quart d’onde orientée parallelement aux polarisations horizontale et verticale. Chaque sonde
traverse la lame quart d’onde avec une polarisation différente, paralleéle a ’axe lent ou rapide. Ainsi
a la sortie de l'interférometre, les deux sondes sont déphasées de /2, & un point d’interférence
de sensibilité maximale. Par le jeu des cubes séparateurs, polarisant ou non, on obtient des signaux
complémentaires sur les deux diodes A et B :

La=(p(t) + p(t + 7)) £ (ot +7) — (1))

Ip = (p(t) + p(t + 7)) F (6t +7) — 6(1))

ou est noté le changement de reflectivité relatif en amplitude (c’est-a-dire avec r = |E,|/|E;| le
rapport des champs électriques réfléchis et incidents), % = p + i¢. Une mesure permet ainsi de
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déduire les variations de réflexion ou de phase, en ajoutant ou soustrayant les signaux, grace a
un pont de diode. En général, nous choisissons la mesure en interférométrie pour mesurer ¢(t +
T) — ¢(t), la mesure de la partie réelle pouvant étre faite directement en coupant un des bras de
I'intérférometre. En effet, les phénomeénes trop lents ou qui surviennent a des retards plus grands
que 7 seront plus difficiles & analyser, puisque se mélangent alors le signal a ¢ et celui a ¢t + 7.
Toutefois, un avantage de ce montage interférométrique est de permettre un tres bon réglage de la
focale de la lentille, avantage mis a profit dans les mesures de réflexion p(t) qui peuvent étre faites
dans ce schéma en mesurant la réflexion d’un seul faisceau sonde.

Pompe

(face avant) | DicdeB Diode A

'O %\
W4 -_I T_b -_T I_'

NPBS

e U Sonde

* Pompe

| (transmission)
|

|

Cryostat i® FBS

P — : — Y]

Pl

Figure 6.3 — Schéma de ’expérience avec I'interférometre de Sagnac monté pour le faisceau sonde
(en rouge). Le cube séparateur polarisant est noté PBS, celui qui est non polarisant NPBS. Le
faisceau de pompe (en bleu) peut étre focalisé sur I’arriere de 1’échantillon ou bien sur la face avant,
avec la méme lentille de focalisation que les sondes.

échantillon

Une grande partie des expériences menées sur les super-réseaux ont nécessité de travailler a
basse température a ’aide d’un cryostat a bain d’Hélium, permettant une meilleure thermalisation
qu’un doigt froid. Les expériences ont été menées a basse température vers 12 K mais nous avons
aussi fait des études en température jusqu’a la température ambiante.

Enfin les expériences ont pu étre calibrées a 'aide d’un échantillon qui donnait un tres fort
signal, de maniere a comparer le signal via la détection synchrone avec la mesure directe.

6.3 Génération et détection des phonons

6.3.1 Génération de phonons acoustiques longitudinaux

La photogénération de phonons acoustiques a été bien discutée dans la littérature ([I52] et
références qui y sont citées). Elle est basée sur la conversion de ’énergie lumineuse de I'impulsion
pompe en une énergie mécanique qui se traduit par une contrainte photoinduite o. Celle-ci a
lieu sur une certaine profondeur &, dépendant des caractéristiques du matériau (par ex. épaisseur
de peau d’'un métal, conductivité thermique...) ainsi que du laser (longueur d’onde, intensité...).
Généralement les taches focales des faisceaux sont beaucoup plus grandes que &, ce qui valide
Papproche unidimensionnelle. (En effet les taches focales sont de 'ordre de 30 & 50 pm pour nos
expériences, et les longueurs de pénétration de la lumiere dans GaAs ou un super-réseau sont de

74



t=20 ps
—1t=30 ps
—t=50 ps

déformation
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distance (nm)

Figure 6.4 — Déformation décrite par 1’expression

Pordre de 1 a 2 pm autour de 775 nm.)

Dans le cas de films métalliques minces déposés a la surface de I’échantillon, la génération de
phonons acoustiques se fait via le mécanisme de thermoélasticité. L’absorption de 'impulsion laser
se fait sur une épaisseur tres faible : ’absorption optique a~! varie de 10 & 30 nm pour une longueur
d’onde de 750nm (7nm pour Paluminium). Aprés un temps de thermalisation électron-électron
tres court (inférieur a 100fs), le gaz d’électrons est mis hors d’équilibre, donnant naissance a une
pression électronique. L’interaction des électrons avec le réseau conduit ensuite & une élévation de
température dans le métal. Ces deux phénomenes donnent naissance & une dilatation thermique de
dynamique différente. Dans les deux cas, un gradient de contrainte apparait le long de la longueur
d’absorption, créant ainsi un déplacement collectif des atomes et donc la génération de phonons
cohérents. Un modele simple ot la diffusion électronique ou thermique n’est pas prise en compte[l4,
30] conduit a 'expression de la déformation :

n(z,t) = % {(2 —e )T _sgn(z — vt)e_o‘lz_vtq (6.4)

avec 1o 'amplitude de la déformation induite par 'impulsion laser et dépendant des caractéristiques
du matériaux et z la coordonnée perpendiculaire & la surface. Pour des temps grands devant (av)™!,
le premier terme ne dépend plus du temps et représente la dilatation statique induite par le gradient
de contrainte. Le second terme décrit la propagation d’une impulsion de largeur temporelle 7 =
(av)~! de quelques picosecondes puisque dans les métaux usuels, la vitesse du son est de quelques
nm/ps.

Dans certains métaux la diffusion des électrons peut permettre que les électrons distribuent leur
énergie sur une profondeur plus grande que la longueur d’absorption optique, ce qui contribue a un
élargissement de l'impulsion acoustique [22, 153, [154].

Dans les semi-conducteurs, le plasma d’électrons et de trous créés par I’absorption de ’énergie
lumineuse relaxe assez rapidement en bas (pour les électrons) ou en haut (pour les trous) de bande
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(sur des temps de l'ordre de la ps), mais la relaxation interbande peut se produire sur des échelles
de temps bien plus longue. Ces porteurs hors d’équilibre sont alors responsables d’une contrainte
appelée déformation de potentiel. Dans le cas d’un milieu isotrope, dans le cas d’une bande de
valence et d’une bande de conduction, elle s’écrit :
e __ aEg
c“=—-N a—PB

ou N est la concentration des porteurs, F, 'énergie de bande interdite, 88% la constante de défor-
mation et B le module élastique [155], [156].

Enfin citons le cas de matériaux piezoélectriques ot un autre mécanisme intervient. Dans ce
cas, les paires électrons trous créés apres 'absorption de I'impulsion lumineuse femtoseconde, sont
spatialement séparés a cause du champ piézoélectrique préexistant, di a la contrainte statique du
matériau. Le champ piézoélectrique est alors écranté, modifiant instantanément ’équilibre du ré-
seau dont la relaxation est a 'origine d’une onde cohérente de phonons. Notons que cette force
motrice peut engendrer des ondes logitudinale et transverses, contrairement aux mécanismes pré-
cédents. Cela a été profitable pour créer des ondes transerverses dans des cristaux taillés dans des
directions particuliéres (par ex. [I57]), ou pour générer des ondes acoustiques dans GaN ou des
puits quantiques InGaN/GaN (par ex. [I58]).

Le poids des différents mécanismes n’est pas toujours facile a déterminer, mais dans le cas des
semi-conducteurs comme GaAs dans la direction 111, le mécanisme dominant est la déformation
de potentiel [I55].

Finalement, si 'on néglige toute diffusion thermique ou électronique, ’absorption de la lu-
miere sur une certaine profondeur £ dépose un gradient de contrainte, qu’elle soit photoinduite
par thermoélasticité ou par déformation de potentiel, et c’est ce gradient qui est responsable de
la naissance de 'onde acoustique cohérente. Dans le cas d’'une couche d’aluminium de 30 nm, on
génere des phonons jusqu’a 300 GHz environ.

Nous n’étudierons que les modes acoustiques longitudinaux mais il y a a priori coexistence des
modes longitudinal et transverses, méme si le processus de génération favorise le premier mode.

6.3.2 Détection des phonons acoustiques

La détection est optique, grace a I'impulsion sonde focalisée a la surface de 1’échantillon. L’ar-
rivée de 'onde acoustique provoque d’une part un déplacement de la surface, qui modifie alors le
chemin optique de 'onde électromagnétique et donc introduit un déphasage. D’autre part, le champ
de déformation induit une modification des propriétés optiques, notamment de la constante diélec-
trique. Ces deux phénomenes se traduisent sur le changement de réflexion optique (en amplitude
r) par une variation de 'amplitude p et de la phase ¢. Le déplacement de surface ne joue que sur
la phase, contrairement & ’effet photoélastique. Dans le cas d’un milieu semi-infini [156], 14}, 17, [20]

Ar on 4n

= = 2ikou(0,t) + iko =
"

o 2ikonz
677]_—7’L2A dz T](Z,t)e 0 (65)

ot u(0,t) est le déplacement de la surface de 1’échantillon, kg le vecteur d’onde électromagnétique
dans le vide, n l'indice du milieu et n la déformation. Notons que lorsque le milieu est semi-
transparent, le signal est modulé avec la fréquence Brillouin (accord de phase) telle que g = 2kgn.
Cela peut se comprendre comme 'interférence entre le faisceau sonde réfléchi a la surface et celui
réfléchi sur le front d’onde de l'onde acoustique (situation illustrée figure . Dans le cas d’'un
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u(zt)
Figure 6.5 — Détection dans un milieu

semi-transparent, vue comme l’interférence
des faisceaux réfléchis a la surface et sur le
front d’onde qui se déplace a la vitesse v.
Le signal est alors modulé a la fréquence
Brillouin v = 2un/\.

multicouche (N couches), la détection du changement de réflectivité 6.5] se réécrit [17] :

Ar iko Nl
—= 2¢e0 ug apbg + Z 2€m (U — Um—1) Ambm,
r noaobo m—1

1 8 A .
Em / dz nm zqmz ( ezkmz + bme—zkmz)Q) (6.6)

ou u; est le déplacement de la jome interface, €;, 1;, q;, ki, a; et b; sont respectivement la constante
diélectrique, la déformation, le vecteur d’onde acoustique, les amplitudes du champ électrique et
électromagnétique dans chaque couche i (i = 0 étant 'air), et d; ’épaisseur de chaque couche.
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