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Résumé : Evaluer les propriétés élastiques aux petites échelles devient crucial pour le contrdle des nanostructures et
composants. Pour cela, disposer de sources acoustiques hypersonores (GHz-THz) est nécessaire pour I'échelle
nanométrique. Ce type de source existe depuis 30 ans grace a I'avenement des lasers femtosecondes (opto-acoustique
ultra-rapide) mais le domaine 100 GHz-1 THz reste peu exploré. Dans ce travail, nous nous sommes penchés sur la
réponse élastique de matériaux hybrides et nanostructurés dans le domaine 10-800 GHz. Les échantillons étudiés sont
des matériaux hybrides qui possédent des architectures a base de nanoparticules de silice (SiO.) interconnectées par
des chaines polyméres de polydiméthylsiloxane (PDMS). Les ondes hypersonores sont générées dans le matériau
étudié via un transducteur qui est un film mince métallique déposé en surface. Celui-ci est excité optiquement par un
laser femtoseconde et mis en résonance. Nous avons pu travailler avec des résonateurs générant des modes
acoustiques longitudinaux ayant des fréquences allant jusqu’a plus de 800GHz. La réponse élastique du systéme

résonateur/hybride sera présentée.

1 |ntrOdUCti0n précédemment, nous avons réalisé une étude par
ultrasons laser selon la technique pompe-sonde résolue

Dans le cadre du projet simulation, le Commissariat a I'énergie en temps, appelée aussi acoustique picoseconde [7].

atomique et aux énergies alternatives (CEA) vise a reproduire

les conditions de pression et de température d'une fusion

thermonucléaire via [linstallation Laser Mégajoule (LMJ). 2 TeChnique expérimentale et

L’énergie en jeu a été calculée de fagon a atteindre lignition

échantillons

thermonucléaires et I'énergie laser fournie a la cible [1]. Pour Méthode optique

avec un gain de 10 entre I'énergie produite par les réactions

des lasers de trés hautes puissances comme le LMJ, les
. . La technique pompe/sonde utilisée est basée sur
composants optiques peuvent subir des endommagements
I'utilisation d’'un laser femtoseconde afin de générer et
irréversibles en face arriere les rendant progressivement
détecter des impulsions acoustiques [6]. Cette technique
inutilisables. En effet, lorsqu'un faisceau laser irradie un
. . permet d’accéder aux propriétés mécaniques (vitesse du
composant optique de la chaine laser, il peut résulter la
son) de matériaux sans contact et de maniere non-
formation d’'un plasma a sa surface. Ce plasma s’élargit trés
destructive a I'échelle nanométrique. Cette méthode est
rapidement provoquant une onde de choc qui se propage dans
trés utilisée aujourd’hui, notamment pour tester I'élasticité
la direction du faisceau laser. Cette onde de choc se réfléchit
d’échantillons variés [8—10].
sur la face arriére de I'optique et croise I'onde de choc initiale,

ce qui peut produire un phénomene trés localisé de
« compression-tension », menant a des endommagements [2]. M, m sonde M2
Ce probleme est d’autant plus génant que la surface de ces

endommagements croit exponentiellement sous un haut flux ’

laser [3,4].

Une solution étudiée pour réduire les dommages provoqués

Mg
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Pompe M,

Ligne a retard m [ Atténuateur

sous flux laser est de déposer une fine couche d’Ormosil Rétroréflecteur

(mélange Silice/ PDMS) sur les composants optiques. Ce

composé présente de nombreux avantages. Grace a ses
propriétés viscoélastiques l'absorption des ondes de choc Echantillon  Détecteurs

devient alors possible [5]. De plus, cette couche présente des Figure 1 — Montage pompe/sonde, le faisceau pompe en

caractéristiques auto-réparatrices. Enfin, en plus d’avoir un rouge et le faisceau sonde en vert.

indice optique trés proche de celui de la silice [6], cette couche

hybride d’Ormosil peut présenter, selon son épaisseur, des Ce dispositif expérimental est basé sur I'excitation d’un

propriétés anti-réflectrices. Pour connaitre les propriétés film absorbant (Au-Pd sur la figure 2) par le faisceau

élastiques de cette fine couche, dans la gamme de fréquence pompe menant 2 la création d'une onde acoustique qui se

acoustique allant du GHz au THz, pertinente pour le contenu propage longitudinalement dans toute la structure (selon

fréquentiel des ondes de chocs mécaniques discutées 7). Grace a un faisceau sonde, la propagation de cette
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onde acoustique dans I'échantillon peut étre étudiée par la
mesure de la réflectivité optique transitoire. Une photodiode
mesure le changement en intensité du faisceau sonde réfléchi
qui est perturbé par les ondes acoustiques présentes. La figure
1 présente le schéma du montage expérimental. Pour les
expériences réalisées, le faisceau laser pompe est issu d'un
laser Ti/Sa donc avec une longueur d’'onde de 830 nm. Ce
faisceau est séparé en deux par un cube polariseur (Pol4)
précédé par une lame A2 qui permet une variation de la
puissance des voies réfléchie et transmise du cube polariseur.
Le faisceau pompe est ensuite modulé électro-optiquement
pour permettre une meilleure détection via une détection
synchrone afin d’extraire les trés faibles signaux induits par
'excitation du laser pompe. Une association MA\2-cube
polarisation Pol, permet aussi de régler indépendamment la
puissance du faisceau pompe. Le faisceau pompe est agrandi
spatialement avec un afocal (L et L;) et est ensuite dirigé vers
une ligne a retard qui permet d’augmenter ou de réduire la
différence de chemin optique du faisceau pompe par rapport au
faisceau sonde. En contrélant la position du rétroréflecteur
(ligne a retard sur la figure 1), nous pouvons directement
convertir le changement de la longueur du chemin optique en
retard temporel entre I'excitation (pompe) et la détection
(sonde) avec une résolution d’environ 1 ps. Par acquisition en
mode stroboscopique nous reconstruisons la réflectivité optique
transitoire. Le faisceau sonde, quant a lui, est envoyé dans un
oscillateur paramétrique optique (OPOQ), qui permet de régler la
longueur d’'onde de 550 a 630 nm de la voie signal. Les deux
faisceaux (pompe/sonde) sont ensuite réunis spatialement
grace a un miroir dichroique et focalisés avec L; sur
'échantillon a étudier. Le faisceau sonde réfléchie par
I'échantillon est envoyée vers un photo-détecteur gréce au
cube polariseur (Pol;). L'intensité du faisceau sonde est
également maitrisée (toujours avec une A2 et le cube

polariseur Pol;) vers I'échantillon et aussi au moyen d'un

atténuateur pour éviter la saturation du photo-détecteur
associé.
Echantillons

Les échantillons étudiés sont composés d’'un fin film d’or-

palladium (transducteur optoacoustique) et d’une couche
d’Ormosil (chaines polymeéeres de PDMS interconnectées par
des ponts de silice) déposée sur un substrat de silice, (voir

Figure 2). La solution d’Ormosil est réalisée par procédé Sol-
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Gel [11] et déposée par enduction centrifuge [12]. Le film
transducteur est préparé par dépét physique en phase
vapeur (PVD) [13].

Sonde

Au/Pd  Ormosil silice
Pompe
—H>e—>
530nm 1um

Z

>

Figure 2 — Schéma des échantillons testés. Pour le cas
décrit dans ce travail, le film métallique est déposé sur
la couche d’Ormosil. Le film métallique est utilisé
comme transducteur mécanique afin de sonder
I'élasticité de la couche d’Ormosil a trés haute

fréquence acoustique.

3 Résultats

Une mesure typique de la réflectivité transitoire
obtenue est présentée en Figure 3.

Aprés l'excitation de [I'échantillon par le faisceau
pompe (t=0 ps), un pic trés aigu apparait, (voir Figure 3).
Ce pic correspond a l'excitation des électrons du film
métallique (transducteur optoacoustique). La relaxation
électronique (collisions électron-phonon) donne lieu a un
échauffement de la structure qui, par un procédé
thermoélastique, produit une dilatation ultrarapide du
transducteur. Ceci est a 'origine de I'émission de I'onde
acoustique. Dans le cas des transducteurs métalliques
minces, la résonance mécanique induite par le film
métallique est bien visible par les oscillations vues sur le
signal de la Figure 3. L’efficacité de la transmission des
ondes acoustiques du transducteur optoacoustique vers
le substrat dépend directement, dans le cas idéal, de
de Cette

transmission progressive de I'onde acoustique donne lieu

'impédance acoustique chaque milieu.

a une oscillation décroissante. Ainsi, en analysant le
temps de décroissance de l'oscillation, nous pouvons
couche

déterminer Il'impédance acoustique de la

d’Ormosil.
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Oscillations du transducteur

t
définies ~ a * sin(at + p)e =

e’ 2

7 ‘

=
A
|

réflectivité transitoire (unité arbitraire)
b

2 —_—> | Pic électronique
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temps (ps)

Figure 3 — Réflectivité transitoire du systeme Au/Pd (10nm) /
Ormosil( 1 um-10 wt% PDMS) / Silice. Les oscillations
correspondent a la résonance mécanique du film d’Au/Pd. En
analysant le temps de vie de cette résonance, on peut extraire
plusieurs informations sur les propriétés mécaniques de la

couche d’Ormosil.

Il faut noter cependant que cette décroissance peut étre
affectée par la qualité de l'interface (rugosité) qui donne lieu a
des élargissements inhomogénes de la résonance mécanique
du transducteur.

Pour les différents systemes étudiés, nous avons pu
observer que la fréquence de résonance f suivait bien la loi du
type f = V4/2H, avec V, et H respectivement la vitesse du son et
les

du Nous avons fait varier

épaisseurs du transducteur

I'épaisseur transducteur.
opto-acoustique de quelques
nanometres a une dizaine de nanometres ce qui nous a permis
d’explorer un domaine fréquentiel allant de 10 GHz a 800 GHz.
Cette gamme des trés hautes fréquences est un domaine ou
les proprietés viscoélastiques sont trés peu connues
actuellement [8-10, 14]. Différentes concentrations massiques
de PDMS dans le composé Ormosil ont été étudiées (de 10
wt% a 40 wt%). Dans un premier temps, nous avons utilisé un
modele simple pour évaluer I'impédance de I'Ormosil. Pour
cela, nous avons négligé la partie imaginaire de 'impédance de
I'Ormosil et extrait sa partie réelle a partir du temps de vie t du
transducteur selon [8, 15] :
-1
Zy =12, 1_6—_25
1+e 2fT
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avec Zy, Z, respectivement I'impédance du transducteur

et de la couche d’'Ormosil et f, la fréquence de résonance
et T le temps de décroissance de la réflectivité.

L’'impédance du transducteur est calculée a partir de la
formule Z1 = p,Vy, avec Vi =4100m.:s” et p; =

16400 kg.m™ [16,17]. Le module élastique de la couche
Z 2

Ormosil M, = =% Avec p, = 1830 kg.m™3 pour une
)

teneur en PDMS de 10%.

Le module élastique ainsi déduit pour le systeme a 10%
de PDMS est donné sur la figure 4. Nous pouvons voir
que le module varie en fonction de la fréquence
témoignant trés probablement de réponse
viscoélastique. Mais il faut rester prudent sur ces
valeurs compte tenu que seule la partie réelle a été

prise en compte.

120 X données expérimentales
linéaire

. 400} Y=0.38x+029 |
@©
% X
o 80f - -~ -
3 ~
b= g
g 60 //,/'/ A
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3 40 -
> , 4
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0 ~ o L L ‘
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Fréequence (GHz)

Figure 4 — Module élastique du systeme Ormosil en
fonction de la fréquence de résonance (croix bleue) et

fit linéaire (rouge)

Quand bien méme il faille affiner le modeéle d’extraction du
module élastique pour la gamme 20-200GHz, il faut noter
que ce méme systéme présente un module élastique
seulement d’'une dizaine de MPa [5] lorsqu’il est évalué
par indentation mécanique (fréquence nulle). Ceci montre
la forte viscoélasticité de ce systéme puisqu’a haute
fréquence, le module se situe dans la gamme d'une

dizaine de GPa.
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Nous avons évalué le temps de vie pour d’autres systémes PDMS)/Silice (b) Zoom de la réflectivité transitoire et fit
comprenant une partie en masse de polymere PDMS plus associé (en pointillé) avec la FFT associée en encart.
importante (20% et 40%). Un signal de réflectivité optique (c) Temps de décroissance en fonction de la fréquence
transitoire typique est donné sur la figure 5(a-b) pour la et du taux de PDMS.

fréquence 830 GHz.

Les temps de vie pour les trois systémes 10-20 et 40% de

25X10 ‘ ‘ ' i PDMS sont donnés sur la figure 5(c) en fonction de la

2
( fréquence. Nous pouvons observer que ce temps de vie
‘ varie peu en fonction du taux de PDMS. On aurait pu

‘ (a) s’attendre a voir une augmentation du temps de vie pour

w
T

| le systtme a 40% en PDMS qui est considéré comme
| « plus mou » et qui présente par conséquent un plus fort

| désaccord d'impédance avec le film transducteur. Cette

anomalie apparente n’est pas encore expliquée et peut

)
y
S
L

avoir différentes origines, soit liées a une réponse

réflectivité transitoire (unité arbitraire)

e viscoélastique complexe, non encore élucidée et qui va

4 ) . . . , nécessiter une modélisation. Le probléme du contact
0 3 10 15 g . R ) .
temps (pS) transducteur/ormosil peut étre envisagé également avec

la prise en compte éventuelle d’'une couche intermédiaire

type Van der Waals.
Enfin, selon J. D. Mackenzie [5,17], a partir de 15 wt%

-345

35F
PDMS, le systeme Ormosil commence a présenter des

355 (b) hétérogénéités. La silice commence a former des amas

36l immergés dans le PDMS. Ces amas, d’environ une

% ] dizaine de nanometres et grossissant avec 'augmentation

o

3651

réflectivité transitoire

\. Fréquence (GHz) | du taux de PDMS, pourraient diffuser les ondes

37t . acoustiques, qui a haute fréquence possédent des

-

- longueurs d’onde comparables a la taille des amas de

silice. Enfin, des analyses de rugosité des surfaces et

38 1 2 3 : 5 B interfaces sont en cours (Réflectivité des rayons X et

temps (ps) AFM) pour évaluer I'atténuation acoustique induite par les

120 . . . . . - . rugosités.

T
20%w PDMS

100 10%w PDMS H

4 Conclusion

40%w PDMS

80

Tomps de décroissance

Dans ce travail, nous avons étudié des matériaux

60 hybrides aux propriétés mécaniques complexes en

00 W0 w0 w0

Fréquence (GHz) utilisant I'acoustique picoseconde. Grace a la trés large

40 1 bande passante de la méthode pompe/sonde optique, les

Temps de décroissance (ps)

expériences permettant de mesurer les réponses
20

mécaniques a différentes fréquences acoustiques, de 10

0 : : E ; : r r —F} a 860 GHz. Ces hautes fréquences fournissent un nouvel
0 100 200 300 400 500 600 700 800
Fréquence (GHz) apercu des propriétés mécaniques a [I'échelle

Figure 5 — (a) Réflectivité transitoire en fonction du temps nanométrique de ces matériaux hybrides. L'évolution des

pour I'échantillon Au/Pd (2nm)/Ormosil(1 pm/40 wt% propriétés mécaniques en fonction de la fréquence

295



11-15 avril 2016, Le Mans

acoustique (de la nano-indentation a la méthode pompe/sonde)

est une information qui peut étre importante pour la

compréhension des mécanismes d’endommagement laser
avec des pulsations nanosecondes. Nous devons actuellement
développer de nouveaux modeéles pour rendre compte des

observations expérimentales, partiellement comprises.
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