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Introduction

L’irradiation de composés est un vaste domaine scientifique permettant 1’étude de pro-
cessus photochimiques (réactions chimiques photo induites, polymérisations, changements
stéréochimiques : de conformation, etc. ...) et photophysiques (processus radiatifs, ther-
miques, et électroniques, entre autres).

Parmi ces axes de recherche, 'emploi de techniques optiques ultra-rapides (via I'uti-
lisation de laser femto-secondes) correspond a la mise en oeuvre d’un outil d’analyse
extrémement efficace et puissant pour ’étude de processus aussi divers que l'excitation
de molécules isolées ou en solution, la relaxation d’états vibrationnels dans les gaz, les
réorganisations dans les liquides®, dans les solides (nanostructurés, entre autres...), la
caractérisation de couches minces (films déposés, etc...).

Au sein des différentes problématiques liées & I'interaction laser ultrabref/matiére, une
des thématiques fondamentales étudiées consiste a décrire les mécanismes de génération
de phonons acoustiques cohérents. Ce domaine s’appelle parfois I’acoustique picoseconde.

L’acoustique picoseconde consiste en l'utilisation et I’analyse de différents mécanismes
de génération de phonons acoustiques trés hautes fréquences par voie optique. Le champ
d’application de cette méthode est extrémement large et recouvre des domaines aussi di-
vers que variés tels que : I’étude des adhésions aux temps courts, la détection et la carac-
térisation de couches minces (en dépo6t ou interstitielles [1] [2]) pour la micro-électronique,
le controle non destructif de nanostructures...

L’évolution de la technologie laser a permis peu a peu de nombreuses avancées scienti-
fiques, ceci depuis les années 1960. En 1963, I'expérience de White et al. marque les débuts
de 'utilisation de sources lasers pour exciter et détecter des ondes acoustiques. Le dévelop-
pement des sources impulsionnelles (décennie 1980-1990), notamment via 1’exploitation
de sources Ti :saphir [3], a alors engendré des avancées majeures.

En 1985, Wiesenfeld et al. [11] et Thomsen et al. |9, 13| démontrent la possibilité de
générer et détecter, grace a ces sources femtosecondes (ou picoseconde, en 1988, [29]) de

faibles signaux acoustiques photo-induits. Il s’agit d’une des expériences pionniéres dans

3. Le temps de réorganisation dans le solvant eau est de ’ordre de la picoseconde
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le domaine.

Il se confirme depuis I'intérét d’utiliser des lasers impulsionnels pour établir différentes
cinétiques ultra-rapides par suivi de la transmittivité transitoire (ou de la réflectivité tran-
sitoire) |9, 12]. Le haut contenu fréquentiel de ces impulsions courtes a permis de générer
et d’observer des paquets d’ondes acoustiques trés hautes fréquences |9, 16, 21, 22, 10].
Cette méthode a de méme été utilisée pour I’étude de transitions de phases photo-induites
par excitations de populations de phonons a des niveaux élevés [14, 15|, de phonons op-
tiques [7, 23, 24, 25, 26, 8|, ou portant sur I'atténuation acoustique [22]| dans des films
minces (mesures des coefficients d’atténuation) [19, 20|, ou pour I'é¢tude de composés di-
vers et variés 7, 30, 31]. On a de méme accés & des mesures de cinétiques de relaxation
électronique par collision e~ /e~ ou e~ /ph |4, 5, 6], qui ont d’ailleurs été les premiéres
cinétiques ultrarapides étudiées. D’un point de vue applicatif, des travaux ont montré
I'opportunité d’utiliser ces paquets d’ondes acoustiques trés localisées dans ’espace pour
I'analyse de propriétés élastiques de matériaux, ceci avec la résolution nanométrique [27]
(études d’édifices sub-micrométriques [35], de composés multicouches [18], ou de vibra-
tions de nanoparticules [17] par exemple). Méme si la réflectivité X permet d’accéder a des
propriétés physiques (épaisseur, densité électronique,...) a des échelles sub-nanométriques
[28], 1a force et la spécificité de 1'acoustique picoseconde demeure sa capacité a permettre
I’évaluation, en plus des vitesses dans des couches de films minces, d’épaisseurs nanomé-
triques [9, 16], d’ou l'intérét jamais démenti de cette technique [17].

La présente étude s’intéresse aux mécanismes de photo-génération de phonons acous-
tiques dans le semi-conducteur GaAs. Il s’agit d’'une étude visant a rechercher et établir
les processus de photo-génération et photo-détection des modes de vibrations cohérents
excités au sein de la matiére, ceci en dessous du seuil d’ablation du matériau. L’enjeu de
I’étude réside dans la recherche des facteurs permettant de générer des phonons acous-
tiques cohérents a des fréquences de plus en plus hautes et selon des mécanismes efficaces
et controlables.

L’obtention des hautes fréquences peut se faire via la prise en compte de facteurs
géométriques ; on peut citer I'utilisation de super-réseaux : structures géométriques de
période Ts;, de répétition du motif géométrique de base du super-réseau. Dans ce cas,
il est possible d’observer des modes de fréquence f, o (1/7sz) [36]. L’épaisseur d du
film mince métallique servant de transducteur thermo-élastique [9] peut étre de méme un
paramétre clef : on a alors f, o< (1/d). Ce mécanisme de génération par utilisation d’une
contrainte thermoélastique demeure trés répandu.

L’accés au contenu fréquentiel élevé peut se faire également par controle de la dynamique

de recombinaison électronique : f, o« (1/7g ol Tg est le temps de recombinaison). Mais
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la compréhension compléte et le controle de ce mécanisme peut s’avérer difficile car les
propriétés des semi-conducteurs sont parfois complexes & cerner, notamment considérant
des aspects liés a la détection des phonons, sur lesquels nous discuterons de nouveaux
résultats.

Le mécanisme de génération de phonons acoustiques par effet piézo-électrique s’avére
par ailleurs une voie d’accés aux hautes fréquences prometteuse [100]. Malgré de trés nom-
breux travaux suggérant Uefficacité du processus [88, 57, 100, 101], aucune étude détaillée
et démonstrative relative & ce mécanisme dans le GaAs n’a cependant été proposée. La
possibilité d’effectuer une piézo-photo-génération dans le GaAs est ainsi explorée dans ce
manuscrit, et notamment, il est présenté une étude détaillée montrant D'efficacité de cet
effet piézo-électrique pour photo-générer des phonons.

Le manuscrit sera organisé comme suit : dans un premier temps, nous présenterons
les différents mécanismes de photo-génération et de photo-détection de phonons acous-
tiques, en détaillant des aspects phénomélogiques et des aspects plus mathématiques. Puis
nous rappellerons au lecteur les outils de I'acoustique picoseconde actuelle, ot les moyens
optiques ultrarapides utilisés sont présentés (chapitre 2). Le chapitre 3 permettra de pré-
senter des résultats liés & la dynamique électronique du plasma électron-trou dans le GaAs
[100]. Finalement, en chapitre 4, il sera exposé les résultats relatifs a la piézo-génération
de phonons acoustiques photo-induits au sein du matériau. Puis nous conclurons sur notre

étude et donnerons quelques perspectives.
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Chapitre 1

Descriptions des phénomeénes

photo-induits dans les semiconducteurs

"Le timbre, c¢’est la couleur du son"
Helmbholtz, 1870

En 1880, Alexander Graham Bell expose le principe de son invention (le photophone)
a PAAAS (American Association for Advancement of Science). La méme année, il recoit
avec son collégue Sumner Tainter le prix Volta, décerné par I'Institut de France pour ses
recherches et ce dispositif. Une présentation de ce systéme a ’Observatoire de Meudon
impulse une collaboration avec Mercadier, un chercheur francais, qui effectuera par la
suite de nombreuses recherches dans le domaine de l'interaction lumiére-matiére et les
liens avec 'acoustique. Sans le savoir, les expériences de Bell sont a la base de la photo-
acoustique, qui permettra la caractérisation de corps opaques quelques quatre-vingt ans
plus tard. La démarche de Bell repose sur une étude systématique de l'interaction entre
la lumiére blanche, ou une radiation spectrale isolée, et des corps simples et composés,
sous trois états (solides, liquides et gazeux). Graham Bell expose principalement deux
dispositifs : le photophone! et le spectrophone.

Le photophone (dont le schéma de fonctionnement est donné en figure 1.1) permet de
transmettre de 'information via un faisceau lumineux sur 200m. Trés succintement, la
voix du personnage A fait vibrer un premier miroir qui réfléchit la lumiére blanche en
provenance directe du soleil, et la renvoie vers le dispositif tenu quelques 200m plus loin
par le personnage B. Ce dispositif se présente sous la forme d’un cornet (figures 1.2 et 1.3)

renfermant un miroir parabolique qui renvoie et focalise les faisceaux de lumiére blanche

1. Conservation de prototypes au National Museum of American History/Smithonian Institution,

Washington D.C., et au Conservatoire National des Arts et Métiers, a Paris

23



FIGURE 1.1 — Photophone radiatif de Bell (Octobre 1880) : modulation du signal optique
par le personnage en A et détection acoustique par le personnage en B : illustration

historique tirée de [37]

sur un cube de cristal de sélénium, centré dans ’axe de la paraboloide. L’intensité de
la lumiére étant modulée par le personnage situé en A, le sélénium recoit également une
fluence modulée et peut générer un signal électrique reproduisant le son de la voix. L’idée
d’une activation d’un cristal de sélénium fat tout d’abord évoquée le 3 Juin 1878 par un
certain J.F.W., chercheur non identifié, qui publia des éléments de réflexion dans la revue
Nature du 13 Juillet 1878. Le 23 Septembre 1880, Bell réaffirme le choix du sélénium au
Boston Meeting de I’ American Association, et détaille alors les valeurs de résistance du

cristal en fonction de la fluence 2.

FIGURE 1.2 — Cornet de détection des sons émis par le cristal photo actif : illustration
historique tirée de [37]; cornet contenant le miroir parabolique de focalisation sur le cristal

de sélénium contenu dans une armature de support conductrice en platine

Le spectrophone ftt également présenté par Graham Bell, qui 'utilisa pour I'étude de
divers solides (laine rouge, soie verte, caoutchouc durci), liquides (sulfate d’ammonium :
(NH,; SO37); sulfate de cuivre : (Cu?*; SO77)) et gazeux (vapeurs d’iode I5(g), peroxyde
d’azote). Ce dispositif est décrit en figure 1.4 ; un disque percé en rotation (placé en (1a))
permet de moduler le faisceau de lumiére blanche incidente (faisceaux intermittents de

fréquence f, = 500H z). La fente d’entrée (1b) permet d’affiner spatialement le faisceau de

2. Lecture Nature pages 500-503 : mesures a 30082 dans le noir et 1552 a la lumiére et affirmation du

choix du cadre en platine pour tenir le cube de sélénium
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FIGURE 1.3 — Esquisse de Bell et Sumner daté de 1880 ; miroir de réception parabolique

et support en platine

lumiére blanche; il est ensuite envoyé sur un prisme (en sulfure de carbone, d’indice 1, 63)
permettant de sélectionner la longueur d’onde voulue pour 'expérience. Cette radiation
est envoyée dans le tube (3) qui renferme un diaphragme et deux lentilles de focalisation ;
I'échantillon étudié est placé au foyer de ce systéme. (4) permet de régler la focalisation,

et la détection acoustique s’effectue via le cornet (5).

FIGURE 1.4 — Spectrophone présenté le 16 Avril 1881 a la Société de Physique de Wa-

shington par Graham Bell et Sumner Tainter ; illustration historique tirée de [37]

Par ce dispositif, Bell démontre en 1881 que ’effet photo-acoustique dans le cristal de
sélénium était dépendant de ’absorption du paquet d’onde lumineuse, et que I'intensité
acoustique mesurée in-fine dépendait fortement de cette absorption. Il tente aussi de
comprendre pourquoi la couleur et 'état (gazeux, ...etc.) sont les paramétres ayant le plus
d’influence sur l'intensité des sons émis. Il s’agit donc d’une étude de la réponse sonore des
échantillons soumis & un éclairement (spectralement déterminé), par recueil et détection
des ondes de pression (voyageant dans le tube, désigné par (4) en figure 1.4), produite
par absorption, échauffement, et expansion thermique du corps irradié.

Si, dans ces expériences historiques, la lumiére blanche du soleil fut utilisée, I'idée
d’exciter des ondes acoustiques dans la matiére au moyen de faisceaux lumineux fut reprise
par la suite, en remplacant le faisceau de lumiére blanche par un faisceau laser.

L’utilisation des lasers pour exciter et détecter des ondes acoustiques remontent au dé-

but des années 1960 [38]. Les expériences pionniéres d’opto-acoustique proprement dites
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ont été menées dans les années 1980 avec des laser & rubis ou l'excitation d’impulsions
acoustiques de durées caractéristiques de I'ordre de la microseconde furent obtenues par
effet thermo-élastique [9]. Si, dans un premier temps, des impulsions lasers excitatrices
d’une durée allant de nanoseconde a la microseconde sont utilisées, I'idée d’employer des
impulsions lasers sub-picosecondes pour exciter des impulsions acoustiques trés courtes
apparut rapidement, avec notamment I'avénement des oscillateurs titane saphire femto-
seconde.

Les lasers femtosecondes sont des sources de lumiére permettant I'étude de la réponse
linéaire, et non linéaire, d’atomes, de molécules, de milieux de phase condensée, dans
des matiéres dites molles (pates et gels), ou encore de phase liquide. L’interaction laser
matiére en présence d’impulsion laser femtoseconde de haute puissance a d’ailleurs fourni
des résultats inattendus : génération de plasma électroniques photo induits jusqu’a des
températures électroniques de Pordre du keV par exemple, etc [39].

Dans le cadre de la présente étude, nous nous sommes concentrés sur le domaine de
I'opto-acoustique ultrarapide qui étudie la génération et la détection de phonons acous-
tiques haute fréquence. Les processus de génération mis en jeu reposent sur I’absorption
de I'énergie lumineuse et en sa conversion énergétique en vibrations de réseau ou onde
acoustique.

Les caractéristiques des vibrations acoustiques (phonons acoustiques) ainsi générées
sont multiples et dépendent de nombreux facteurs que nous allons expliciter dans le cadre
de cette étude. Avant cela, et afin de fixer des ordres de grandeurs, il est important de
dégager quelques spécificités et avantages de 'utilisation des sources femtosecondes. Tout
d’abord la génération des phonons acoustiques par une impulsion lumineuse conduit a un
spectre limité en fréquence par le spectre de ladite impulsion. Ainsi dans le cas d’impul-
sions lasers de durée 7, = 100fs, 'accés & des fréquences allant jusqu’a 10 THz (donc
couvrant tout le spectre acoustique) est potentiellement envisageable. Dés lors que des
phonons acoustiques hautes fréquences sont en jeu, nous voyons que pour une fréquence

1

acoustique de f, ~ 1T H z et une vitesse acoustique de I'ordre de 5000m.s™", par exemple,

on trouvera une longueur d’onde acoustique caractéristique telle que :

Co, _ 5000
Lo —=—~= 1.1
A RTIE 5nm (1.1)

Cette valeur de longueur d’onde est donc tout a fait compatible avec I'idée de diagnostics
de nanostructures.
Les modes d’excitation optique de ces impulsions acoustiques ultracourtes sont variés ;

ils peuvent agir de maniére destructive (par ablation de matiére suite & un chauffage
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d’une cible solide par le faisceau laser), ou non destructive. On utilise dans les deux cas
I'interaction opto-acoustique et on génére des paquets cohérents de phonons acoustiques.

Nous commencerons par une description globale et macroscopique des phénomeénes et
par décrire I’équation du Principe Fondamental de la Dynamique appliquée au cas de
la génération de phonons acoustiques dans la matiére. Puis nous détaillerons I'origine
microscopique des différentes voies d’accés a la génération de ces phonons par divers
mécanismes (contraintes thermoélastiques, de déformation de potentiel, piézo-électrique,
par électro-striction). Il sera détaillé les différentes relations mathématiques conduisant
entre autres a ’établissement du spectre de phonons, et il sera analysé I'impact de facteurs
influencant ces spectres (par exemple, en examinant le cas du temps de recombinaison
volumique, noté 7, et le cas du coefficient de diffusion ambipolaire des porteurs de charge,
noté D). Puis, pour finir, les processus liées a la mesure, et plus particuliérement liés a

la détection optique seront explicités.

1.1 Description du champ de déformation acoustique

photo-induit : description globale

1.1.1 Effet macroscopique de l’irradiation laser de pompe

Lorsqu’une impulsion laser interagit avec le matériau, le nuage électronique est tout
d’abord perturbé (excité). Avant cette interaction laser-matiére, il est possible de repré-
senter le matériau au repos par le systéme schématisé en figure 1.5. On y trouve les sites

cationiques et les électrons associés.

Faisceau te te te The te e

de pompe : " Sites parents positifs
by, te te te +eite +e  +e

et électrons associés
—_—] e e e te Pte  te \ . L. g
€ e e wepme e a ce site cationique positif

- te (réseau cristallin)

Surface
libre
échantillon

Zone
d’interaction :
volume V,

FIGURE 1.5 — Situation macroscopique du matériau a ’équilibre avant I'irradiation laser;

volume d’interaction Vj ; sites e~ et h™ au repos dans la maille cristalline

Dés que les électrons sont excités, il s’ensuit un déplacement électronique (figure 1.6)
et une modification de la distribution spatiale des charges. Cette distribution électronique

hors équilibre, qui évolue dans le temps selon des dynamiques trés variables propres a
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chaque matériau, va forcer les cations a modifier leur position, et par la méme, va modifier
la "pression interne” du solide, et conduire a 'augmentation du nombre de phonons. L’ex-
citation du sous-réseau cationique via ces couplages électrons-phonons se traduit donc par
I’apparition d’une contrainte qualifiée de photo-induite. Selon la nature du matériau et du
plasma électronique photo-excité, les propriétés spatiales et spectrales de cette contrainte

seront trés variables, comme nous le verrons plus loin.

+e
Surface
libre Zone
échantillon d’interaction :
volume V,,

FIGURE 1.6 — Déplacements électroniques locaux dans le volume d’interaction macrosco-

pique V) défini par le pointillé rouge

Surface distordue T e F_be' + +_e>. +e te te
de ’échantillon H

e be e teite te

b e b e b oe tef te te Zone non impacté
par I'influence du laser

Volume d’interaction
laser/matiere

FIGURE 1.7 — Apparition d’une contraction au niveau macroscopique et d’une force volu-

mique, die a 'apparition d’un gradient de contraintes. Distortion géométrique de surface

Ce qu’il est important de souligner & ce stade est que compte tenu de 'existence d’une
surface libre, ou d’interfaces (cas des systémes multicouches), et de I'existence d’'une ab-
sorption bien souvent inhomogéene de la lumiére excitatrice dans le solide, la contrainte
photo-induite présente un gradient dans le matériau photo-excité (figure 1.6). Selon le

Principe Fondamental de la Dynamique rappelé ci-dessous, le gradient donnera alors na-
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turellement naissance a une force?® qui s’appliquera sur chaque cation, produisant un
déplacement cohérent du réseau nommé onde acoustique (figure 1.7). La seconde loi de
Newton (Principe fondamental de la dynamique) s’écrit comme donné en (1.2), ceci dans
le référentiel de I’échantillon, doté d’axes ortho-normés, I'axe z étant celui de la profon-
deur.
2 2
p.%(z,t) — p.Cg.%(z,t) = g—g(z,t) (1.2)

ol o représente la contrainte globale, dont I'origine microscopique est multiple :

0 =0 + Och + Oclec + Opiezo (13)

Les contraintes thermo-élastiques oy, de déformation de potentiel o, d’électrostriction
Oclec €t piézo-électrique .., seront définies dans les paragraphes suivants au moyen des
expressions (1.26), (1.44), (1.84) et (1.58).

On se focalisera donc plus particuliérement sur les mécanismes de génération thermoé-
lastique, par voie de déformation de potentiel, piézo électrique et électrostrictive. Il faut
bien noter que d’autres contraintes, qui ne sont pas mentionnées dans le présent travail,

existent (magnétostrictives, etc...).

1.2 Effet thermo-élastique dans les semi-conducteurs :

origine microscopique (Pression phononique)

L’effet thermoélastique est un phénomeéne lié & la dilatation thermique consécutive au

chauffage du cristal induit par ’absorption d’une énergie lumineuse par le matériau.

1.2.1 Production de phonons incohérents et thermalisation

électron-phonon de 1’électron photo-induit

L’apparition d’une contrainte élastique se fait suite aux différentes séquences micro-
scopiques décrites auparavant. L’interaction laser matiére conduit & un apport d’énergie
aux électrons du réseau cristallin présent dans le volume d’interaction V; (figure 1.6)%
et promotion vers un état d’énergie plus élevé situé en bande de conduction (figure 1.8),

et formation simultanée d’un trou (h™) en bande de valence. Il s’agit d’une création de

00'7;]‘
ox;
4. Les photons du faisceau de pompe cédent leur énergie au réseau

3. Cette force est définie par F; =
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paires électron-trou [49] au sein du matériau soumis & l'irradiation. On parlera de gaz

d’électron photo-excité au niveau macroscopique pour tout le volume d’interaction V4.

+ E(k)

Mt Electrons

Niveau de Fermi .
Impulsion laser

(Energie Eg)
Trous
| k
Semiconducteur Eleétioiis
Bande de conduction \BC) ) /\J‘f

Impulsion Energie de gap

Recombinaison_’
A laser i E;

lente

oy A
Bande de valeye(él) %Trous
k

FIGURE 1.8 — Schéma de bandes typique d’un semi conducteur et d’un métal ; diagrammes

de niveau d’énergie E(k) avec présentation des bandes de conduction (BC) et de valence
(BV). Un diagramme plus précis montrerait plusieurs branches s d’énergie dans la bande
de conduction. La fleche verte correspond & la recombinaison radiative lente (1 ns a 1
ps, sauf pour certains matériaux : LT-GaAs par exemple) et émission de photon hve,
(Vem est la fréquence du photon émis). Les sauts d’énergie lors de la thermalisation par
collision e~|e™ et e~|ph vers le fond des vallées sont quantifiés (fleches courbes rouges).
Existence d’une densité de porteurs de charge dans le fond de la bande de conduction en
état métastable [51] : zone bleue en bas de bande de conduction sur la figure décrivant les

semi-conducteurs

Par la suite, entre le temps zéro ou 1’électron est photo-excité et 1 ps environ [42], les
électrons thermalisent vers le fond® des vallées de la bande de conduction par collisions
électron-électron (e~ /e™) puis électron-phonon (e~ /ph)®. La figure 1.8 décrit cette ava-
lanche (sur cette figure, E, est l'énergie de gap, c’est-a-dire U'intervalle en énergie (eV)
séparant la bande de conduction (BC) de la bande de valence (BV)). Il s’agit d’une re-

laxation des électrons chauds vers le bas de la bande de conduction. Il s’en suit une

5. Thermalisation intrabande et transfert d’énergie des électrons vers le réseau environnant
6. Les temps de collision électron-électron et électron-phonon sont tels que 7.- - ~ 1071s <<

Te—/ph ~ 10 & 100 fs ~ 10~13s. Le temps de couplage électron-phonon est évalué via le modéle de Drude.

L’ordre de grandeur du temps de refroidissement par processus électron-électron est donné quant a lui

10-10
10°

de Fermi (cas du semi-conducteur) étant prise a 10°m.s~! [45]

d _ . . .. ) L _ .
par “atht ~ = 10~1%s, la distance intercationique dj+,+ étant prise & environ 107 '%m, et la vitesse
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production de phonons optiques et/ou acoustiques, par échange d’énergie et de quantité
de mouvement, ceci lors des retombées successives (descentes échelonnées et quantifiées
vers le bas de la bande de conduction). Il s’agit de I'effet thermo-élastique. On génére alors
des phonons trés hautes fréquences incohérents (par collisions e~ |e™, phle™ et ph|ph), et
wn-fine des phonons acoustiques. Dans le cas des semi-conducteurs, I’énergie relachée par
ces ¢électrons au réseau vaut, dans cette approche, hvpompe — Ey, lorsque I'électron photo-
excité a relaxé au maximum (vers un niveau d’énergie E trés proche de la valeur de E,)
et se trouve en fond de vallée dans la bande de conduction. Cette énergie transférée au
réseau sous forme de vibrations correspond en d’autres termes a une augmentation locale
ultra-rapide de la température. Comme tout réseau est intrinséquement anharmonique,
cette élévation de température, consécutive & une forte augmentation de la population
de phonons, provoque une dilatation du matériau, et donc une modification de pression
interne ; c’est la contrainte thermoélastique. Ce processus est bien plus rapide (=~ 100fs
aprés le temps zéro d’arrivée du photon optique hvpompe sur le matériau) que les processus
de diffusion thermique “classique”. Les trous relaxent aussi, de maniére concommittente,
vers le maximum de la bande de valence et contribuent aussi au chauffage. Il existe par
la suite un phénoméne de recombinaison (radiatif ou non-radiatif) qui se déroule sur un
intervalle de temps variable d'un matériau a ’autre, et qui doit ou pas étre pris en compte
selon la valeur de la fréquence caractéristique du phénoméne comparée a celle des phonons

acoustiques cohérents étudiés.

1.2.2 Description thermodynamique et microscopique de la

contrainte thermoélastique

La variation de pression interne liée & une modification de la population de phonons
dans un cristal anharmonique peut étre décrite par les équations de la thermodynamique.

De facon simple dans un premier temps, on a ’expression de la dilatation thermique :

1 oPrP
B = 35 (8_T)V (1.4)

Aussi, toute variation de température d’un cristal conduira ce dernier a subir une va-
riation de pression décrite par AP = 3B x AT (équivalent & une contrainte oy, =
—3Bf x AT). Cette contrainte, comme nous le voyons, repose sur 'expression du coef-
ficient de dilatation thermique (3, empreinte de 'anharmonicité du cristal. Une seconde
approche, liée a des critéres plus microscopiques, permet également de retrouver une se-

conde expression de cette contrainte thermo-élastique oyy,.
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Le premier principe de la thermodynamique (appliqué a un ensemble canonique) s’écrit,

en considérant un systéme fermeé (dn; = 0) et une absence de potentiel chimique :

dU = T.dS — P.dV (1.5)

On introduit la fonction d’état thermodynamique d’énergie libre F', en utilisant la pres-

sion P, le volume V, la température thermodynamique T et 'entropie S par

F=U-TS (1.6)

En utilisant 'expression (1.5) et en différenciant (1.6), on trouve que dF = —P.dV —
S.dT. En terme de différentielles, en utilisant les variables principales du volume V' et de

la température thermodynamique 7', on peut alors écrire :

- (25). wr

Le second principe de la thermodynamique s’écrit, par utilisation de 'opérateur —% |T :

(), (),

ce qui induit donc, par intégration :

7 r1ofou
S:/dS:/j—,/-(aT/)V-dT (1.9)
0

ceci considérant la fonction thermodynamique d’énergie interne U(7”, V). Cette fonction

est définie [43] par 'expression (1.10), pour un mode de vibration de vecteur d’onde k,

en bande d’énergie s7 :

S hw, (k
U= Uet 1 % Z F, (k) n Z (—eﬁ,ﬁws‘(é )_ 1) (1.10)
k,s

k,s
avec 3 = (kT)~" facteur de Boltzman et k la constante de Boltzman.

Considérant (1.7), (1.10), la définition de la fonction F' donnée en (1.6), et en posant

-

ns(k) comme valeur de la densité de phonons, c’est-a-dire :

ns (E) - (J’Ws(ﬁ) - 1) - (1.11)

7. Par utilisation de ’approximation harmonique pour la description de ’énergie interne d’un matériau

isolant
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on trouve :

) 3} T 1 (oU ,
P:—— Ued + ZﬁwS +Zn3(k‘)'hWS(k5)_T/ TT, (3T/) dr
k.S ’ z
(1.12)

La pression P, définie en (1.12), est assimilable & une fonction composée de A et de
B(T) donnée en (1.13) :

P=A+ B(T) (1.13)

ceci, en posant :

(1.14)
Bi1) =~ { sl sty 3 o7

a 1 e 3 - -
- eq _ -
P=—sr AU+ Zhw(k) = {ms(k)} x ns(E) (1.15)
k.S
D’apreés la définition du coefficient 5 = % . (%)V, on trouve :
1 0B
§= o T {AT B}y = o 9o (T) (1.16)

A étant une expression mathématique ne dépendant pas de la variable T', et I'indice V
signifiant une intégration a V constant.

On trouve alors :

b= g5 X o (hest)) o (ns() (1.17)

k.S
En utilisant la définition du facteur de Gruneisen [52] associé & chaque mode de vibra-

tion, et qui est donnée par :

V 8&)5

g@javg) (1.18)

Tes = —

8. On introduit le changement de variable de T’ en = = th( en intégrant par parties

k‘l
—
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en exprimant le coefficient de Gruneisen, grandeur adimensionnelle®, par :
Z (713,5 X CVs<k))
ks
> (Cn(®)

k.S

(1.19)

et en explicitant la chaleur spécifique volumique Cy,, donnée en Jm 3. K~!, par :

Cv=>)_ (h‘”‘/(k) X a%ns(l%)> (1.20)

k.S

ol nS(E) représentant Iexpression de la densité de phonons et V étant le volume.
Les expressions (1.12), (1.18), (1.19) et (1.20) induisent :

1

f=—35x(=7Cv) (1.21)

d’ou I'égalité :

1 1 oP
— — - 1.22
5 <10V =35> (8T)V (1.22)
d’ou :
oP

Cy = | — 1.23
= (5r), )

ce qui donne :
dP =~Cy -dT (1.24)

et par intégration, on a l’expression de la pression interne :

AP = ~Cy AT (1.25)
ce qui donne 'expression de la contrainte thermo-élastique oy, sous les deux formes 0 :

owm = —yCy AT, = —=3BS - ATy, = —3BS - AT (1.26)

qui est l'expression de la contrainte thermo-élastique ''.
L’élévation de température AT donnée par expression (1.26) correspond ici a I’éléva-

tion de température du réseau.

9. Il s’agit de la moyenne pondérée des v; ¢
10. On utilise la convention de signe négatif pour la définition de la contrainte thermo-élastique oy
11. L’effet de chauffage se traduit aussi par I’expression tensorielle plus générale : 0,7 = Cijp X N =

Cijri X B x AT'; il s’agit juste d’une réécriture de I'expression (1.26)
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1.2.3 Volume d’interaction, profondeur caractéristique de dépot
d’énergie et durée d’impulsion acoustique
Avant d’estimer 1’élévation de température induite par 'absorption de 1’énergie lumi-

neuse, il est important dans un premier temps de définir le volume ou ladite énergie est

déposée. En premiére approche, le volume peut étre défini comme :

2
Vo =& xmx (%) (1.27)

ou & = é est la profondeur de pénétration optique, qui est définie comme l'inverse du
coefficient d’absorption optique «, ® le diamétre de la tache laser.

La situation que nous considérerons est donc celle décrite trés schématiquement en
figure 1.9.

Sonde

incidente Volume irradié
(d’interaction)
Pompe 72777272777 - — ® 2
| V= g’:xm{—j
Sonde —
réfléchie £ (profondeur de o
pénétration optique) & _
| - €.
z=0
Profondeur

FIGURE 1.9 — Cristal semi-infini excité par une impulsion laser. Description du volume
d’interaction V;, déterminé par la taille & du spot irradiant et la profondeur de pénétration

optique &.

Le chauffage est produit dans une région proche de la surface sur une profondeur /. Cette
profondeur [ peut prendre trois valeurs selon 3 situations communément rencontrées, a

Savoir :

| = {5, Luis + zb} (1.28)

ou ¢ est la profondeur de pénétration optique, 4 une longueur caractéristique liée a la
diffusion des porteurs de charges photo-excités, et [, une longueur liée a ’existence d’un

éventuel régime balistique des porteurs photo-excités.
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Outre le volume d’interaction, cette grandeur caractéristique [ est trés importante pour
estimer la fréquence caractéristique des phonons cohérents acoustiques générés; en effet,

la durée caractéristique de I'impulsion acoustique induite sera définie par :

T~ — (1.29)

ou C, est la vitesse du son (voir la figure 1.10).
En termes d’ordre de grandeurs, la distance caractéristique liée & un phénomeéne de
diffusion est donnée par lgp = /De X Tep, 00 Do = 3,3 X 107*m2.s™! et 7, le temps

d’échange de I’énergie entre le réseau cristallin et les électrons (7., ~ 2ps [6]), ce qui

donne lgi; = /3,3 x 1074 x 2 x 10712 ~ 25nm. La distance caractéristique liée & un
phénoméne balistique est quant a elle donnée par [, qui est définie par I, = Vi X 7,
ol Vi est la vitesse de Fermi des électrons dans les semi-conducteurs 2, et 7., le temps
d’échange d’énergie entre électrons.

La durée CLG aura donc une valeur bien différente selon que l4¢, ou [, ou § prédomine
au sein de la matiére lors du processus d’interaction avec le laser incident. Ainsi & ne
pourra pas étre pris comme longueur caractéristique exclusive pour décrire la profondeur

d’interaction.

1.2.4 Energie déposée et élévation de température

L’impulsion laser de largeur a mi-hauteur entre 100 et 150 fs, d’énergie 1 n.J par impul-
sion, excite des électrons (photo-excitation). La fraction de 1’énergie incidente absorbée
(énergie du photon du faisceau de pompe hvp,m,e) est quantifiée par le coefficient d’ab-
sorption «, comme il a été vu en (1.2.3).

Le laser incident sera supposé délivrer des impulsions lumineuses d’énergie QQ par impul-
sion (en J.pulse™') |9]. La profondeur de pénétration optique ¢ sera considérée plus petite
que 'épaisseur globale disponible de substrat. Les dimensions latérales du spot irradiant
(aire A du spot laser irradiant) sont supposées étre plus grandes que £, ce que résume la
condition d’inégalité (1.30) :

VA>>¢ (1.30)

On se place dés lors dans une configuration a une dimension, hypothése valable dans la
plupart des cas traités usuellement. On pourra ainsi utiliser I’hypothése de 'onde acous-

tique plane, ceci sur des distances de propagation plus courtes que la longueur de dif-

12. Vg =2 10%m.s~! pour les métaux et Vi = 10°m.s~! dans les semi-conducteurs typiquement
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Interface
air/matériau

Air

Vecteur
d’onde
L optique

Impulsion laser
excitatrice incidente

Déformation
mécanique du matériau
Zone d’interaction laser matiére

FIGURE 1.10 — Création d’une impulsion acoustique bipolaire cohérente suite a l'irradia-
tion laser (d’énergie Fy ; de temps & mi-hauteur 7)), considérant un coefficient d’expan-

sion linéaire thermique § >0. Effet photothermique. Absorption. Chauffage ultrarapide

fraction acoustique. L’énergie totale déposée par unité de volume (en J.m™3) vaut alors

9] :

Q _:
T € N(t) (1.31)

ou R est le module du coefficient de réflexion optique (pour les métaux : 0,7 < R <

W(z)=(1-R)

1 [9]). N(t) est la fonction de Heaviside qui traduit un chauffage instantané (marche de

chauffage instantané et persistant) :

N(t)={0sit<0;1sit>0} (1.32)

n étant l'indice de réfraction du matériau (parties réelles n et imaginaires k), et ng =1

celui de 'air au dessus de I’échantillon, on a alors :

R=r-r (1.33)
avec
— 1)+
po(noD+in (1.34)
(n+1)+1ix

ce qui implique, en utilisant (1.33) et (1.34) :
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2
g =1 ++ (1.35)

(n+1)* 4 K2
Cy étant la chaleur volumique spécifique en Jom ™. K1, on aura I'expression (en K)

de l'élévation de température AT(z,t) :

AT(2,1) = Ci < W (2, 1) (1.36)

En considérant que la norme |X(¢) - e~**| = 1, 'élévation de température instantanée

du réseau cristallin AT est ainsi donnée en premiére approximation [9] par :

Q
ALy

On peut comparer a ce stade les propriétés différentes affichées par GaAs et un métal

Max(AT) = (1.37)

type Al pour lesquels () prendra une expression différente. Pour ce faire, on utilisera les

formules suivantes, ott N est la densité de porteurs de charges photo-induites *? :

(1.38)

{ ATAlENXg—‘V/

ATgeas = N x L)

Si les coefficients Cy sont du méme ordre de grandeur (1,9 J.m™2. K~ pour Al et 1,75
J.m™3.K~! pour GaAs), on observera la faible expansion thermique de GaAs par rapport a
Al (0,5 x107° K~! contre 2,3 x107° K~! pour Al). Les profondeurs de pénétration optique
typiques pour une radiation rouge a 800 nm sont de £4! &~ 15nm pour aluminium et de
800 nm pour GaAs. Les radiations lasers pénétrent donc peu dans le métal. Ce paramétre
est donc celui qui controle AT, d’aprés 1’expression (1.37). Pour finir, le paramétre de
Gruneisen est en moyenne 2,7 fois plus grand pour Al que pour GaAs. Numériquement,
pour un diamétre de spot de 'ordre de 10 pm, une profondeur de pénétration optique
de Pordre de 15 ou 800 nm selon le type de matériau (Al ou GaAs) et une énergie QQ de
I'ordre de 0,1 nJ par impulsion, on peut estimer des valeurs d’élévation de température
AT du réseau cristallin soumis a cette élévation de température, en utilisant (1.37). Les
ordres de grandeurs de ces estimations pourront étre rapprochés de ceux donnés dans
I’étude en acoustique picoseconde relative au nickel et au chrome, mené par Saito et al.
[46]. Le tableau donné en figure 1.11 permet d’effectuer des comparaisons de propriétés

physiques, ceci en ne tenant pas compte de la diffusion de la chaleur ™ :

13. Ces formules tiennent compte des énergies réellement mises en jeu
14. L’aluminium est chauffé sur une longueur beaucoup plus importante que celle de la profondeur de

pénétration ¢ de ~ 15nm, mais sur lg;p >> & [47]
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Paramétre considéré : Al GaAs
Cy (y.m.K") 1,9 x 10° 1,75 x 10°
Yo 2,16 0,8
Module d’Young E (GPa) 64 75
Profondeur de
pénétration optique § a 15 nm 800 nm
800 nm
Elévation de
temperature du réseau 0K ~0,3K

FIGURE 1.11 — Tableau de comparaison des propriétés physiques d’un métal type (Al) et
de GaAs et calculs de I’élévation de température AT typique. Les valeurs ne prennent
pas en compte la diffusion de la chaleur [47] |48]. Ces élévations de températures sont
celles correspondantes a un instant 7 ~ 1ps aprés que le nuage électronique a relaxé. Des

coefficients de réflexion ont été pris en compte pour le calcul de AT.

1.2.5 Température du réseau cristallin (Modéle photothermique)

Il a été calculé dans le tableau de la figure 1.11 des ordres de grandeurs de 1’élévation
de température photo-induite, mais en réalité, ce processus de chauffage est un processus
dynamique. L’évolution temporelle de la température du réseau cristallin [49] est donnée

aprés la relaxation intra-bande (dés que T, = T;'®) par I'expression (1.39) :

oT 0*T E 1 (1-R) (hvy —E,) s
E(z,t):DthXW(Z',t)—FC_ZXEXNE(Z,t)—F CV X Eg g ><IL><f(t)><e
(1.39)
avec la condition :
T
g—(z,t) =0 (1.40)
2

z=0
Le premier terme de I'expression (1.39) est un terme de diffusion thermique, Dy, étant
le coefficient de diffusion thermique, le second est un terme relatif & la recombinaison
non radiative des électrons et des trous (le temps de recombinaison valant 7g), et le
troisiéme terme correspond au chauffage du réseau aprés relaxation et/ou recombinaison

des porteurs de charges photo-excités, I; étant une intensité laser '6.

15. T est la température du réseau cristallin et T, la température électronique

16. Dans le cadre de I’étude de GaAs, le second terme est absent : % X # X Ne(z,t) = 0, car les

porteurs ont un temps de vie supérieur & 1ns, ce qui rend la contribution de ce terme négligeable pour

les échelles de temps étudiées
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1.3 Déformation de potentiel (Pression électronique)

1.3.1 Description du phénoméne

Il s’agit d’'un mécanisme de génération autre que celui émanant du chauffage ultrarapide,
et qui traduit directement l'effet provoqué par Iirradiation laser sur la dynamique de
structure électronique. Ce type de contrainte peut exister sans recourir & un chauffage du
sous-réseau cationique.

Conceptuellement, cette forme de contrainte peut étre décrite par l'illustration 1.12,
qui donne un apercu du lien direct entre modification microscopique d’une distribution
électronique sous l'effet d’une impulsion laser et un effet macroscopique de contraction
ou de dilatation (mécanique, acoustique) dans le matériau. Il s’agit d’une illustration
purement schématique utilisant le modéle des orbitales moléculaires. On rappellera ici
que lorbitale (1s) a une symétrie sphérique et que les orbitales (2p) ont une symétrie
axiale et deux lobes (+/—). En cas de remplissage d’une orbitale rentrant en jeu dans
une liaison antiliante, on provoque une distorsion de la liaison die a la promotion de cet
électron) '). Dans le cas ou lorbitale accueillant I’électron photo-excité est liante, alors
le matériau se contracte.

Ce modéle explique ainsi qualitativement et trés schématiquement comment la promo-
tion d’un électron par excitation photonique d’une orbitale & une autre peut engendrer

une modification macroscopique de structure.

1.3.2 Expression mathématique

L’existence d’une distribution hors équilibre induit donc une contrainte de déformation

de potentiel définie [9] de fagon formelle selon (1.41) :

or

— Onj
k

(k) x one(k) (1.41)

o=

ol n;; le tenseur de déformation mécanique, on. la variation d’électrons photo-induits

sur le niveau s d’énergie E(k) et %(/ﬁ) le coefficient de couplage de déformation de
ij

potentiel associé au niveau E(k); on aura une expression similaire pour les trous'® :

17. On définit une intégrale de recouvrement dont la valeur est liée a la distribution électronique dans

des orbitales & lobe dit négatif ou positif

18. La contrainte de déformation de potentiel se réécrit aussi considérant les facteurs de Gruneisen [52].
N

On a tout d’abord : 6% = Z; ((?TE](/{)) X dne(k) qui donne en utilisant ces facteurs en :
k
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(‘\ 7 Q’ VAVAAYA
e Tt Equilibre

K Electron promu dans une orbitale
/ F/\ \7/ - 3 \ /\; -
I\\__/)(_ ) __.\. & Q \/ \/ NS \ entrant en jeu dans

Wv St | Dilatation | une combinaison antiliante

i -l \ | R Electron promu dans une orbitale
9 .>) / 1 VA | entrant en jeu dans

M i une combinaison liante

Contraction

F1GURE 1.12 — Utilisation du modéle des orbitales moléculaires pour illustrer la contrainte
de déformation de potentiel, les points rouges symbolisent des électrons situés dans les
différentes orbitales. Selon que I’électron est promu en orbitale donnant une combinaison
liante avec une autre orbitale (schématisation du bas) ou donnant une combinaison
antiliante avec une seconde orbitale (schéma du milieu), la liaison, donc la structure
sera déstabilisée (dilatation) ou confortée (contraction -recouvrement de lobes positifs

grisés- et raccourcissement de la longueur inter-atomique

) X 6nh(2) (1.42)

Z

Il faut bien voir que cette contrainte apparait dés lors qu'un plasma de porteurs de

877Z j

charges est généré par le laser. Il a été vu dans la partie précédente (1.2) relative a l'effet
thermo-élastique, que les électrons (trous), lorsqu’ils relaxent (relaxation intrabande) vers
des niveaux d’énergie plus bas (jusqu’au bas de la bande de conduction), cédent de I’énergie
via une émission de phonons. La contrainte de déformation de potentiel existe tout au long
de ces processus de relaxation électronique puisque les électrons, lors de ces "retombées
successives” (figures 1.13 et 1.8), restent, lors de ces passages sur des paliers successifs,

dans des états métastables successifs. Temporellement, cette contrainte de déformation

el

1 oFE OLnE
Tk = =

0 7877( ) o (k)
1 Ow,
ph _ — q
4 Wy x on

on trouve donc une expression un peu différente de la contrainte de déformation de potentiel :

ol = ZE X Vg x0ne (k)
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E®)

Bande de conduction (BC)
Niveau d’énergie s

Bande de valence (BV)

FIGURE 1.13 - Diagrammes E(k) d'un semi-conducteur a gap direct avec présentation des
bandes de conduction (BC) et de valence (BV) et d’un niveau d’énergie décrit par (k, s)
(il en existe de multiples). AE > E, correspond a une irradiation au dessus de la valeur

de I'énergie de gap F,.

de potentiel apparait donc avant celle de 'effet thermo-élastique. Dans les faits, et d’une
maniére générale pour les semi-conducteurs, les processus intrabandes (e~ |e™ et e~ |ph)
étant trés rapides (< 100fs), il est considéré le plus souvent que I'état métastable des
porteurs qui contribue de facon majoritaire a la génération d’ondes acoustiques est celui
ot les électrons [resp. et les trous| résident en bas de bande de conduction [resp. en haut de
bande de valence|. Dans ce cas alors I'expression donnée en (1.41) se réduit, considérant

sa forme non tensorielle, a 'expression donnée en (1.43) [9] :

oF

% dng(k) = —B x —2 X §;; X 6n, 1.43

Z an” ) 8P J ( )

ou P est la pression thermodynamlque, ou F, est I'énergie de gap, et ou la variation

de densité de porteurs de charges photo-induites dn, est égale a la densité des électrons

photo-excités N, (0n. = N.), ol §;; = {O sti# 7,1 si1= j} est le symbole de Kronecker.
L’expression (1.43) est alors équivalente a (1.44) :

OFE
O, = —B x N, X (8_]39) (1.44)
En introduisant la constante d, dite de déformation de potentiel [9], on trouve une
expression équivalente a (1.44), reliant la cause (existence d’une distribution en état

métastable en bas de bande de conduction BC) a un effet (existence d’une contrainte) :

Oeh = _deh X Ne (145)
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Selon le semi-conducteur considéré, le coefficient d.;, peut étre positif ou négatif; ceci

différencie clairement ce type de contrainte de la contrainte thermo-élastique par exemple.

1.3.3 Ratio o, / oy, en zone de Brillouin centrale en fonction de

différents paramétres

En centre de zone de Brillouin, le rapport des normes o, / oy, est similaire en termes
de valeurs numériques pour trois composés types Si, GaAs et AsyT'es. La seule différence
est que Pon a oo, / oy positif seulement pour GaAs a la différence des deux autres
composés, oll aep, / oy, est négatif (Si et AsoTes). Le rapport traduisant la prédominance
d’un mécanisme sur 'autre dépend aussi de la longueur d’onde de pompage optique [9]

[49]. Pour calculer ce rapport, on réécrit ’expression (1.26) en (1.46) :

(E _ Eg)
Cy

Utilisant cette expression (1.46) et (1.44), on trouve le rapport de la contribution

o = —3Bj (1.46)

liée a la contrainte de déformation de potentiel sur la contribution liée a la contrainte

2o () () e

On aura, en effectuant ’application numérique :

thermo-élastique.

(Ueh) ~ 70 i Apompage ~ 800nm (1.48)

Oth GaAs

(%) ~ 6 i Apompage ~ 400nm (1.49)
Oth GaAs

On remarque donc que dans le cas de ce calcul illustratif pour un gap direct, pour le
GaAs, on a og., >> oy, Cette prédiction théorique sera illustrée et confirmée dans le
chapitre 3, chapitre dans lequel des expériences originales seront présentées. L’expression
(1.47) fait apparaitre le terme % qui dépend de la vallée ou se déroule la transition
interbande. Il existe en effet trois vallées en bande de conduction dans le cas de GaAs et

le coefficient % 19 dépend de la vallée considérée pour la transition optique & prendre

19. L’énergie de gap dépend de la température [53], et notamment & basse température, les gap sont
considérés comme plus “résonants”, par des vallées plus "piquées”’ et plus ”étroites” qu’a température

ambiante
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en compte (valeur de 9 x 107 eV.Pa™! en vallée I' du GaAs par exemple). On utilisera

. . OET OEL , Caa
ainsi des valeurs différentes (< 5P ), (8—1;’>, etc.) selon la vallée considérée 2.

SL T=300K

|

|

1.71eV
| .48 eV ’

E, | E

(Electron Volts)

it o=l

ENERGY (E-€y)
o
w
F-9
™
<

Split-off band
(v3) i
—
Lizzs) A r{ooa) Fal X {100}
REDUCED WAVE VECTOR gq

FIGURE 1.14 — Diagramme de bande de GaAs tiré de [41]; diagramme E(k) montrant
'existence de 3 vallées (L, I' et X) pour la bande de conduction. Les propriétés optiques
de GaAs varient fortement avec la longueur d’onde (donc de I'énergie E) de la radiation
excitatrice. On a ici le gap direct Er, et les deux autres transitions entre la bande de
valence (VB) et les différentes vallées de la bande de conduction (CB), [41]

1.3.4 Dynamique des porteurs de charges

Nous avons vu en (1.3.2) que la contrainte de déformation de potentiel, dans le cas des
semi-conducteurs dépend de la densité N.. Compte tenu de la dynamique des porteurs de
charge (existence de la diffusion, du transport balistique, ...), il faut aussi exprimer le fait
que la densité de porteurs photo-excités soit fonction de z et de t. Nous allons dans ce
court paragraphe développer des éléments permettant d’établir ’expression gouvernant
la dynamique de la densité de porteurs (donnée en (1.56)).

La figure 1.15 montre la situation avant diffusion?! ; on y retrouve la zone photo-excitée
avant diffusion éventuelle (empreinte brute de la profondeur de pénétration optique £ pré-
sentée en figure 1.9 et contenant la distribution de population électronique hors équilibre

immeédiatement aprés le temps zéro de la photo-excitation). A cause de la diffusion, le

20. On notera, pour information, que (%%) est habituellement un coefficient positif (exemple des

verres chalcogénures)
21. On utilise la condition limite ;(z =0,t) = 0 en z = 0 sur le profil aprés diffusion
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profil de distribution est modifié et on a une zone plus large contenant les porteurs de
charges, et en corrélation avec cet élargissement de profil, un contenu fréquentiel plus
bas que celui pouvant étre obtenu avec I'empreinte fréquentielle brute issue de la profon-
deur de pénétration optique &, ceci tout de suite aprés l'irradiation laser et avant tout

phénomeéne ultérieur (balistique, diffusif, etc...) [54].

Interface du matériau

Air Gahs Profil avant diffusion

z=0 Profondeur
e

S+ e e T
A il
-/ 7;/ > Asymptote horizontale
- Profil aprés diffusion

-+
-+
i

I+

Profondeur de pénétration optique &

F1GURE 1.15 — Diffusion et impact de la diffusion sur le profil du champ de déformation

photo-induit ; profondeur de pénétration a t = 0 ps; asymptote horizontale

De maniére similaire a la situation ot nous nous sommes intéressés a la profondeur o
se produit le chauffage du cristal aprés absorption d’une impulsion lumineuse femtose-
conde, I'extension spatiale du plasma électron-trou hors équilibre va influencer en effet
le contenu fréquentiel des ondes acoustiques photo-induites. Similairement & ’expression
(1.29), la fréquence caractéristique des ondes acoustiques photo-induites via le processus

de déformation de potentiel sera définie par :

f= % (1.50)

ou [ correspond a lextension du plasma e~ /h* dans le réseau cristallin du semi-
conducteur, et ot C, est la vitesse longitudinale du son dans le matériau. Dans le cas
des semi-conducteurs, [ est principalement déterminée par les propriétés de diffusion du
plasma électron-trou. Les variations spatio-temporelles de la concentration N.(z,t) en
plasma obéissent a des équations que nous allons présenter dans ce qui suit.

Si Recombinaison désigne un terme de recombinaison, et si Source représente un terme
de source (cas le plus général), j le vecteur densité de flux, D,y le coefficient de diffusion

ambipolaire [49] des porteurs de charge défini par I’équation (1.51) :

1
D., = —— X (u.Dy, + pn D, 1.51
h Vo + 1in (tte Dy + pnDe) ( )

alors V., densité de porteurs photoexcités respecte I’équation de continuité :
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- ON, o
div(j) + o = Source + Recombinaison (1.52)

La loi de Fick indique par ailleurs que :

— -
j = =D, x Grad N, (1.53)

On obtient I'équation typique gouvernant la densité de porteurs de charges photo-

induites électroniques :

— div(Dep, X Grad Ne) + aé\tfe = Source + Recombinaison (1.54)
qui est équivalente a :
— D x AN, + aé::e = Source + Recombinaison (1.55)
Soit :
%(z,t) = Dgp, X %(z,t) - % X Ne(z,t) + % x Iy, x f(t) x e (1.56)

ol Tg est un temps de recombinaison du plasma électron trou [55]. Le premier terme du
membre de droite de (1.56) est relatif a la diffusion des paires électrons-trous, le second
relatif & la recombinaison du plasma, et le troisiéme terme est un terme de source di
a Dlirradiation laser [50|. hry est 1’énergie du photon de pompe, f(t) le profil temporel
d’intensité du laser, e~ %* la décroissance d’intensité die a la pénétration optique dans le
matériau.

En plus des équations précédentes, il faut ajouter celles liées aux conditions aux limites.
Pour un systéme semi-infini, les phénomeénes a l'interface (en z = 0), considérant une
vitesse de recombinaison surfacique S nulle et le gradient de densité %—JZ, sont modélisables
a tout instant par :

ON

Deh X E(t,z = O) =0 (157)

La concentration en porteurs de charges photo-excités N., utilisée dans les relations
de dynamique spatio-temporelle (1.56), diminue par recombinaison de charges (électron-
trou). Elle peut étre augmentée par une variation de la fluence excitatrice du faisceau
de pompe (si l'intensité du champ optique est augmentée). La présence de dopant dans
le matériau conditionne de méme le temps de recombinaison des électrons et des trous.

Dans le cas ou la densité de porteurs photo induits N, est trés supérieure a la densité de
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dopants Ny, 'effet des dopants sera alors de faible impact. Différentes situations existent et
il faut examiner au cas par cas les configurations expérimentales et dégager les hypothéses

simplificatrices nécessaires.

1.4 Contrainte piézo-électrique

En 1880, Pierre et Jacques Curie établissent que “certains cristaux, (...) soumis a une
pression, dans des directions particuliéres, voient apparaitre des charges positives et néga-
tives sur certaines portions de leur surface. Ces charges sont proportionnelles a la pression
et disparaissent quand la pression cesse”. Il s’agit de l'effet piézo-électrique direct : la
pression extérieure polarise la matiére, selon un processus réversible.

La piézo-électricité par effet inverse fut prédite en 1881 par Lord Kelvin, et vérifié ex-
périmentalement par Pierre et Jacques Curie en 1887 ; Duhem, Pockels et Voigt (en 1894)
établissent le formalisme relatif & la piézo-électricité , puis ce dernier pose les définitions
en 1910 de 20 classes cristallines et de la constante de piézo-électricité 22.

La contrainte piézo-électrique est créée dans les systémes non-centrosymétriques??,
quand il existe un champ, qui peut étre appliqué (via un dispositif externe : électrodes
déposées ou autres) ou en créant un transitoire de champ électrique (excitation optique

et écrantage de Ep;f).

1.4.1 Définition de la contrainte

On définit la contrainte piézo-électrique U?,iezo [56] par Pécriture tensorielle suivante :

oh = ep X By (1.58)

eijr est le module de piézo-électricité et F; les composantes du champ électrique. Le signe

de e;;;, est fixé par une convention d’orientation : I'axe < 111 > est orienté positivement en

partant de I'atome de type métallique vers le premier voisin non-métallique du motif?*;

c’est cette convention arbitraire qui permet d’orienter positivement 'axe < 111 > de
I'atome de Ga vers I'atome de As, et donc de fixer le signe de e;jy.

Le tenseur de piézo-électricité est symétrique en j et en k :

€ijk = €ikj (1.59)

22. Lehrbuch der Kristallphysik, Woldemar Voigt, publié en 1928, B. G. Teubner (Leipzig, Berlin),

traitant du quartz, du topaze, et de la tourmaline

23. par application du principe de Curie
24. GaAs : cas de matériau binaire & structure ZnS blende
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C’est un tenseur de rang 3 dont les coefficient s’expriment en C.m 2.
e;j se réécrit en une forme matricielle (forme tensorielle réduite *°) e;,, dont les com-
posantes sont constituées de 3 lignes et de 6 colonnes : on a i € {1,2,3} et € {1, ..., 6}.

On aura alors, si o = {j;k} :

ol = ¢;, X B (1.60)

Le tenseur piézo-inverse réduit e;, s’exprime de la maniére la plus générale?® par la

notation matricielle & deux indices suivantes :

€11 €12 €13 €14 €15 €16
Cia = €21 €22 €23 €24 €25 €26 (1-61)

€31 €32 €33 €34 €35 €36
Il est possible, considérant la classe de symétrie cristalline du composé de réduire le
nombre de composantes de cette matrice donnée en (1.61), qui décrit le cas le plus

général.

1.4.2 Reéduction du tenseur piézo-inverse par utilisation de la

classe de symétrie -43m

L’unité cubique élémentaire cristallographique du GaAs est donnée en figure 1.16. 11
s’agit d’une structure cubique face centrée avec un atome situé en coordonnées (0,0,0) et
un second premier atome voisin différent localisé en (1/4 , 1/4 , 1/4) dans le repére or-
thonormé direct constitué des trois axes liés aux directions principales cristallographiques
< hkl > : < 100 > (axe €}), < 010 > (axe €») et < 001 > (axe €3). Le motif de base ?” sera
tétraédrique : un site tétraédrique sera rempli par un atome et les sommets du tétraédre
seront constituées de 4 atomes, de nature différente de celui disposé en centre de tétrédre,
et participant a part égales & 4 motifs voisins.

On effectue une réduction du tenseur réduit donné en (1.61) par utilisation des pro-

priétés de la classe de symétrie cristalline du cristal considéré, c’est-a-dire GaAs, qui

25. On utilise les notations de Voigt, qui explicite :

11—1 320u23 — 4
22 -2 et 3loul3 — 5
33 —3 21oul2 — 6

26. dans le repére constitué des trois axes pris dans les trois directions principales cristallographiques

< 100 >, < 010 > et < 001 >
27. présent dans 'unité cubique élémentaire présentée en figure 1.16
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Direction
[010] + Diézo-active
<111>

Unité cubique ;
de volume A3 |
i Direction

i non piézo-active
<100>

FIGURE 1.16 — Unité cubique élémentaire de GaAs de volume A% quatre fois plus grand
que la maille primitive cubique usuelle tiré de [41]; structure de type cubique sphalérite
ou zinc blende ; composition par deux sous réseaux cubiques faces centrés (CFC) décalés
I'un par rapport a 'autre d’une distance valant la moiti¢ de la diagonale d’'un des cubes

CFC; paramétre de maille : 0, 565nm

appartient au groupe ponctuel cubique ne possédant pas de centres de symétrie et désigné
(-43m). Un groupe ponctuel contient les opérations de symétrie qui laissent invariantes
la morphologie du cristal et ses propriétés physiques. En utilisant un repére de transfor-
mation orthonormé (figure 1.18), puis le principe de Neumann, et enfin les notations de

Voigt, on peut in-fine écrire la matrice représentative du tenseur par :

00O €14 0 0
Cia = 000 O €95 0 (162)
000 0 0 €36

Les coeflicients étant égaux entre eux, on aura alors ey = €5 = €34 :

000 eq 0 O
a=10 00 0 ey O (1.63)
000 0 0 ey
Cette expression permet d’introduire un certain nombre de simplifications dans les
calculs tensoriels relatives au cas du GaAs.
Dans les matériaux piézo-¢lectriques, la photo-génération de phonon peut étre accom-
plie si on réussit & générer un transitoire de champ électrique. Ce transitoire de champ

électrique peut avoir différentes origines, soient liées a I’écrantage d’un champ pré-existant
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(de reconstruction : built in field), appliqué extérieurement, ou lié & la séparation spatiale
de charges présentant des coefficients de diffusion différents (champ de Dember). Nous
allons ici présenter différentes situations, qui en fonction des symétries cristallines et des
champs électriques existants, permettent selon la théorie de générer, ou non, des ondes

acoustiques de différents types (L,T).

1.4.3 Situation physique en ’absence de champs électriques im-

posés artificiellement au systéme

On considérera la situation physique décrite par la figure 1.17, ot figurent les faisceaux
de pompe et de sonde, et il sera utilisé le repére local donné par la figure 1.18; ou €3

désigne la coordonnée de profondeur.

Interface entre air et GaAs

E=E¢,

FIGURE 1.17 — Situation physique avec faisceaux de pompe et de sonde; orientation du

champ E interne a I’échantillon

Surface du GaAs : plan (e, ; e,)

Plan de I’échantillon [001]
Utilisation du repere avec ¢,
coordonnée de profondeur :

é NG, =0, S e,

1
1
.| Plan’ d§
symétrie
v '\ (e;:€3)
e , .--J perpendiculaire a
2 - .
: (e, :e3)
Orientation 1
du chamy | N . Plan de symétrie (e, ; e
, - P 1+ Profondeur (variable z) : e, © ! (CRLY
électrique E 3

Direction réticulaire correspondante <001>

FIGURE 1.18 — Description géométrique de ’échantillon ; description du repére cristallo-

graphique ; axes du repére
En I'absence de champ externe appliqué au systéme ou d’irradiation laser, on ne consi-

20



dérera seulement le champ électrique de reconstruction de surface (Ep;f) comme existant
dans la matiére et décrit par (1.64). En présence d’une irradiation laser, on considérera
un champ Ej;¢ écranté (champ électrique transitoire total considéré alors : Ej) par le

champ induit par le faisceau optique :

E(M) = Ej - & (1.64)

oll €3 correspond & I’axe normal a la surface et dirigée vers le fond du substrat de GaAs,
et M un point repéré par ses coordonnées géométriques. Donc, on aura ¢ = 3 et la seule
composante ligne utilisée sera celle correspondant a la coordonnée dite de profondeur z.

On a alors :

0 &
E=| o &, (1.65)
E3 53

En considérant donc E = Ej3- €5, donc la valeur d’indice ¢ = 3, et en utilisant le tenseur

réduit e;,, on a :

Og =€ B, = 0,= €3a * E3 (166)

Le produit tensoriel donne donc :

O = €36 ° E5 (167)

D’ou 'expression de la déformation pour j = 6 seule composante de la déformation non

nulle, ceci en utilisant les notations de Voigt2® :

O¢ 2614'E3 =012 = 091 (168)

Les composantes 015 et 091 sont donc générées au sein du cristal. Mais elles ne peuvent
causer un mouvement, car ce mouvement nécessite un gradient des quantitées o5 et o9;.

L’équation d’onde est donnée par :

62Uj C 82Uk . ao_ﬁ?liezo
P o Jhip Ox0x, Oy,

Dans le cas du GaAs [100], 012 peut potentiellement induire un mouvement de réseau le

(1.69)

long de 'axe €}, mais 'expression du gradient est cependant nulle, dans cette direction :

28. et le fait que egg = e14 pour le groupe de symétrie (-43m)
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80'12 8E3
= € _—
8332 1 81’2
o8y _

car, on a 32 = 0. Toujours considérant un cristal de GaAs [100], 021 peut de méme

—0 (1.70)

potentiellement induire un mouvement de réseau selon e, mais le gradient est aussi nul,

d’ou :

8021 8E3
= € _—
8331 1 81’1

0 (1.71)

car, on a g% =0.
En conséquence de (1.71) et de (1.70), il ne peut y avoir de génération ni d’ondes lon-
gitudinales, ni d’ondes transverses par excitation piézo-¢électrique inverse lié a I’écrantage

du champ (de reconstruction de surface Ej;; ou de Dember Ep).

1.4.4 Situation physique considérée en présence d’un champ élec-

trique appliqué externe imposé au systéme

On montre en revanche que si 'on applique un champ électrique externe E, selon la
direction €] décrite en figure 1.18, on peut théoriquement générer une contrainte et un
déplacement acoustique transverse T. En effet, trés succintement, on a un champ électrique

global composé de deux termes, comme 'explicite (1.72) :

—

E(M) = Eyy(M)& + E, = Esé + Eqé (1.72)

donc, un vecteur décrivant le champ total explicité par :

E, &
E=| o & (1.73)
EB 53

ou €] est un des deux vecteurs colinéaires a la surface de I’échantillon et €5 est le vecteur
permettant de repérer la profondeur dans le substrat. L’expression (1.72) implique, en

utilisant la matrice piézo-inverse donnée en (1.62), ceci pour le GaAs en symétrie -43m :

Oa = i By = ( 0 0 0 euyFE, 0 ezsks > (174)

On remarque alors 'existence de deux composantes, selon les indices 7 = 4 et 7 = 6.
On aura donc les composantes précisées en (1.75), dans le cas ou un champ électrique

externe est appliqué selon la composante €7 :
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{ 04 = €14 - By = 039 = 093 (1 75)

06 = €36 - b3 = 019 = 091
Considérant l'expression (1.75), Pexistence d’un champ électrique appliqué selon ¢
induit des contraintes additionnelles o35 et 093 ; ces contraintes peuvent induire un mouve-
ment du réseau, s’il existe un caractére d’'inhomogénéité, c’est-a-dire s’il existe un gradient
de o35 pouvant générer un déplacement du réseau cristallin selon 'axe €3. Or :

80'32 8E1
22 e — 1.
s €14 Oy #0 (1.76)

Il est donc envisageable de générer un mouvement selon €5. De méme, le gradient de la

contrainte o3 peut générer un mouvement du réseau le long de é5, car :

= — £ 0 1.77
e (1.77)

Il est posible de générer un mouvement selon €5, si le champ externe appliqué E, varie

—

avec la distance a la surface, c’est-a-dire si gf; # 0.

Il y alors possiblité de générer une onde transverse (mode T) propageant selon la di-

rection €s.

Cette étude par application d’'un champ extérieur sur un systéme a été menée en 1994
avec succes par Telenkov et al. [57] en générant des ondes transverses dans un cristal de
CdS de classe de symétrie différente cependant de GaAs : classe de symétrie 6mm [56],
sur lequel deux électrodes de 1 em de largeur avaient été déposées et entre lesquelles une
différence de potentiel était appliquée. Il s’agissait néammoins d’une étude réalisée avec
des impulsions de 10 ns & mi-hauteur de pulse. Un des challenges actuel est de générer
optiquement par ce type de contrainte piézo-électrique, mais a des échelles de temps

picosecondes.

1.4.5 Situation physique considérée en ’absence de champ élec-
trique appliqué externe au systéme, dans la direction cris-

tallographique < 111 >

L’équation (1.69) est valide dans tous les sytémes de coordonnées; la relation (1.58)

est également valide en tout repére. On aura donc, en utilisant ces deux équations :

0216]' auk __ piezo 8El

— Clipiy——— = 0L 1.78
ot? jkp(’)a:iaxp CLEG ( )
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Si l'on a seulement le champ électrique de reconstruction Ep;¢ qui existe selon €3, c’est-

a-dire si ¢ = 3, on aura E' = Fj3e3, ce qui donne :

iezo aEz aE?)
I T L v (1.79)
Si le champ de reconstruction FEsé3 est homogéne le long de la surface, alors g% =
g% = (. On aura seulement :
OFs
N (1.80)
Il vient alors :
iez0 OF; OF-
piezo > (1.81)

CLEG 72 Oq
Par transformation du tenseur de piézo-électricité inverse défini par 'expression (1.58),
selon un systéme de coordonnées ou I’axe de profondeur €3 du repére local coincide avec

la direction cristallographique <<111>>, il est montré selon ce nouveau repére que :

€333 = €33 # 0 (1.82)

L’annexe 6.3 détaille le calcul relatif a ce changement des composantes du tenseur de
piézo-électricité e;;, lors du changement de repeére, par passage d'un repére ou I'axe €3 est
colinéaire a ’axe cristallographique principale <001> & un repére ou €3 est colinéaire a
I’axe cristallographique secondaire <111>.

En conséquence de l'expression (1.82), la piézo-génération des ondes acoustiques lon-
gitudinales selon cet axe (qui correspond alors a la direction <111>), est possible, par
écrantage photo-induit du champ de reconstruction Ey;¢, ou par écrantage de Ep.

En bilan de ces calculs, on affirmera que GaAs [100] n’est pas piézo-actif, considérant un
champ de reconstruction E dirigé selon €3, champ électrique qui sera défini plus loin dans
cette étude®. De méme, en effectuant des calculs similaires, on trouve que le GaAs [111]
est piézo-actif. Les inhomogénéités (existence ou non de gradients de champ) conditionnent
la possibilité de générer des ondes.

Cette contrainte sera tout particuliérement utilisée pour décrire les phénoménes piézo-

électriques dans le GaAs [111], ce qui sera traité en chapitre 4.

29. Dans cette direction [100], si le champ est paralléle a la surface (par exemple E=EFE €1), on s’attend
a-priori & observer des modes piézo-acoustiques transverses, mais, si le champ est normal a la surface,
la génération est inexistante. Un dispositif externe (électrodes) peut rendre -en théorie- envisageable la

génération de phonons dans le GaAs [100]
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1.5 Contrainte d’électrostriction

Ce type de contrainte est le reflet du gradient de la densité d’énergie volumique
(%505TE2) lite au champ électrique E de 'onde lumineuse, ou €, est la permittivité di-
électrique du matériau et ¢y la permittivité diélectrique dans le vide. La force ﬁs cor-
respondante & la contrainte définie en (1.88), et détaillée par [50|, posséde une norme
valant :

Grad(p- () £)

L’électro-striction est un effet dit de second ordre3®, considérant un produit de compo-

I

‘ (1.83)

sante de champ électrique dans ’expression mathématique de la contrainte og.. (donnée
en (1.84)), a-contrario de l'effet piézo-électrique qui est considéré comme un effet de
premier ordre (linéarité & E et absence de produit de champ E dans lexpression de
Opiezo, VOIT 'expression (1.58)). L’électro-striction est une propriété des diélectriques due
a lexistence de domaines dits électriques répartis aléatoirement dans ces matériaux. S’il
existe un effet piézo-électrique inverse et direct, pour 'effet électrostrictif, une contrainte
mécanique externe au matériau appliquée (traction de I’échantillon, ou déformation par
torsion) ne pourra cependant pas créer de variation de polarité électrique. Cet effet est par
ailleurs une voie de génération d’hypersons dans des cristaux optiquement transparents
[58]. La contrainte mécanique induite par électrostriction est provoquée par la distortion
de polarisation du réseau. On montre [60] par Pexpression de la contrainte donnée en
(1.84), que celle-ci s’écrit en fonction des polarisations électriques Py et P, du milieu
considéré selon la forme bilinéaire positive donnée par g;;, qui traduit le couplage entre

champs de polarisation électriques.

elec _ _ ..
{ i Jis (1.84)

9ij = Qijk - Pr - B

ol giji est le tenseur d’électrostriction, symétrique en i et en j.

Leffet électrostrictif existe pour tous les diélectriques [61] [62], & la différence de Peffet
piézo-électrique présent seulement dans les composés non-centro-symétrique. Ceci est du
au fait que pour toutes les classes de symétrie de cristaux, il existe des composantes non
nulles pour le tenseur g;;x; donné en (1.84). La plupart des descriptions phénomeélogiques
est rendue possible par l'utilisation des termes d’ordre le plus bas donnés en (1.84).

Dans des configurations de polarisation du matériau inhomogeéne, on inclut des termes a

30. comme leffet Kerr optique ot des termes d’ordre deux apparaissent dans le développement de la

polarisation du milieu : P = 50X.(31)E_” + 50Xé2)E'2 + ...
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gradient de polarisation, traduisant ces inhomogénéités locales [60] de cette polarisation,

laissant apparaitre des tenseurs r;;x et s;jximn supplémentaires :

ox; akt ox; Oz,

L’expression mathématique donnée en (1.84) de la contrainte d’électrostriction peut

étre développée [63] en faisant apparaitre les champs Dy et D; puis E,, et E,. On écrit

ainsi que (1.84) se réécrit en (1.86), en utilisant le tenseur photo-élastique py;;

1
Oij = 8_71' * Pkiji Dk . Dl (186)
qui se développe [58] en (1.87) :
1
O_ie]l'ec - 8_7'(' : pklji *€km * €n ° Em : En (187)

ol g, est le tenseur diélectrique.

Essayons de comparer les ordres de grandeurs relatifs des effets électrostrictifs et des
effets de déformation de potentiel pour le GaAs. On approxime pour les besoins de ce calcul
d’ordre de grandeur (1.87) en (1.88). |p| correspond a la valeur moyenne temporelle du

tenseur photo-¢élastique [58] [64] :

1
Oelec ~ g.n‘*. p] . (E?) (1.88)

Effectuons une estimation numérique de (1.88). Dans le cas de GaAs, on an =~ 3,6 a
800 nm; on prendra (modélisation) : 7, &~ 100fs, I, ~ 1 mJ.cm™2, et |p| ~0,1 (d’aprés
[58]) :

4ml 4dn

(E?) ~ —2 x 5~ 8 x 10°ST (1.89)
n.c (1 + n)

La contrainte générée par électrostriction [23] [26] est ainsi en réalité faible en ordre
de grandeur par comparaison a la contrainte générée par déformation de potentiel (voir

I'expression (1.47)) dans le cas de GaAs, on trouve en effet :

Oeee 6 x 10°N.m ™2 ({0, =~ 10"N.m ™ (1.90)

Ayant détaillé différentes voies de génération de phonons par différents types de
contraintes, nous allons maintenant expliciter les spectres de phonons acoustiques photo-

excités, selon divers cas de figures physiques.
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1.6 Spectre des phonons acoustiques photo-excités
dans le cas d’'un mécanisme de déformation de po-
tentiel prédominant, avec recombinaison volumique

du plasma

Dans cette partie, les expressions générales relatives a la contrainte o et a la défor-
mation acoustique 7(z,t) sont données. Les hypothéses recevables permettant d’établir
I'expression du spectre de 7(z,t) sont décrites et listées dans cette partie. L’expression
du déplacement u(z,t) sera donné et la forme 7 (w, p), ol p est le paramétre de Laplace,
et w la pulsation, sera donnée. L’'impact de deux facteurs physiques (7 et D) sur le
spectre en amplitude de 7(z,t) sera donné via des représentations graphiques basées sur
les formules théoriques obtenues précédemment. Si les expressions générales de n(z,t) et
de o(z,t) sont utilisées et appliquées au cas de la contrainte de déformation de potentiel
(expressions communément admises), elles seront également mises en oeuvre pour décrire
la contrainte piézo-électrique, type de contrainte dont les développements théoriques sont
relativement moins bien affirmés et établis. Ces expressions relatives a la piézo-électricité

seront donc données en chapitre 4.

1.6.1 Expression du spectre de déformation acoustique

Le spectre de déformation, de contrainte, ou de déplacement lié a I'existence de pho-
nons se propageant dans le matériau s’exprime par plusieurs formes mathématiques, selon
les hypothéses physiques retenues. Dans ce qui suit, on va établir le spectre de phonons
acoustiques cohérents considérant le cas d’un phénomeéne de déformation de potentiel pré-
dominant, avec existence d’une recombinaison volumique (électron-trous), et en 1’absence
de recombinaison de surface.

Plusieurs hypothéses sont retenues :

— Absence de sources thermoélastiques (o4, négligeable)

— Absence de recombinaison de surface (% (z = 0,t) = 0)

— Déformation de potentiel considéré comme phénoméne prédominant (oe, prédomi-

nant)

— Existence d’une recombinaison volumique de charges

— Systéme physique considéré comme semi-infini et sans dépot sur le substrat de GaAs

(coordonnée de profondeur z seule considérée comme pertinente)

On rappelle en (1.91) les équations de base utilisées dans la suite :
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p%tg( 2, )_:002 du(z t) gg(z t)

W (2t) = D ZH (2,) = 2 - Nz, t) + - G0 Iy - f(t) - o702 (1.91)
9N (0,t) =0

On utilise les transformations de Fourier et de Laplace, les conditions limites, les pro-
cessus d’intégration par la méthode des résidus et les conditions physiques sur les ondes
(conditions physiques acceptables ou non : par exemple, absences d’ondes se propageant
des profondeurs du matériau vers la surface du substrat...etc.).

La transformation de Fourier permettra la réécriture de u(z,t) en la forme @(w, z) selon
(1.92) :

u(z,t) = t(w,2)

w(w, z) = +fOOU(z, £) - et dt (1.92)

—00
On utilise aussi la transformation de Laplace de paramétre p qui est définie, pour une

fonction quelconque g, par :

g(w,z) = g(w,p)

A - (1.93)
Gw,p) = [ glw,z) e P -dz
0
Par transformation de Fourier de (1.2), on trouve :
0?1 100
—w? - C? t t 1.94
Pl t) = €2 St = S et (194)

Par modification de I’équation du mouvement donnée en (1.2) par transformée de

Laplace, on a :

(&) i) = ez = 0) = poilo, = = 0) 427 i) =

. R (1.95)
= {6,z = 0) 4 p-5(w,p))
La déformation et la contrainte étant nulle a 'interface en (z = 0), on a :
ou
cs- 0)| =0 1.96
500,00+ 6C2- 5 (0,0) (1.96)

Cette condition limite (1.96) induit donc I'expression :

i(w.p) = L <—p-&<w,p>>} (1.97)

(Oia)Qerz : {p'&( =0 pCe

o8



qui se réécrit en (1.98) :

1
u(w,p) = — X 2i)(w, p) (1.98)
( )

p+ %) (p - &
L’utilisation d’une transformée de Laplace inverse (L™ {u(w,p)} = a(w,z)) permet

alors de trouver :

—+00

W(w,z) = i / (p ; é_w)l(p m) X 2n(w, p) x eP*dp (1.99)

—00

ce qui induit done, loin de la région de génération, considérant la valeur p = &= et les

deux poles +/ —p :

2ﬁ(w7_M) _dw Qﬁ(wvﬁ) dw

C, -z C 2
= X Ca 2 X €Ca 1.100
a(w, 2) i e + 2% e ( )
+o0 )
Considérant u(z,t) = % [ a(w,z)-e ™" dw, on peut donc passer de Pespace (w, z)
au domaine spatio-temporel (z,t) :
oo W —iw(t—&) +o0 o —iw(t+Z)

1 W,1=")-¢€ Ca 1 W, —1+)-¢€ Ca

u(z, t) = — / i C“), dw — — ul Ca? — dw  (1.101)
27 o 2w N

Si z — oo, alors le second terme de (1.101) vaut zéro, car physiquement, on se situe
hors de la zone d’interaction entre le laser et le milieu (pénétration optique), et aucune
onde acoustique ne se propage des profondeurs du substrat vers la surface, d’ou :

En utilisant la condition sur 7(w, —p), on a :

—)=0 (1.102)

qui implique donc :

- zoi X @i(w,0) + picg X {— <—zci> '&(w,—%)} =0 (1.103)

Cette formule (1.103) est réutilisable avec (1.100) pour donner :

LW w . LW . W
77((,0,@5) = ~3,00 X {U(w,z?) —0(w, —25)} (1.104)

ol ¢(w,p) est la transformée de Laplace de la contrainte quelle que soit l'origine de

cette contrainte o(z,t). Le spectre de déplacement acoustique est alors défini par :
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(W) = ks - {& (wzcﬁ) _ <w, —zci>} (1.105)

Cette expression (1.105) est de méme valable quelle que soit 1'origine de la contrainte.

Considérant ces calculs, il est possible maintenant d’examiner plus précisément le cas

ou le phénoméne de déformation est prédominant avec existence d’une recombinaison
volumique, en 'absence de recombinaison surfacique dans le matériau.

On utilisera pour ce systéme les équations données en (1.106), avec z axe de coordon-

nées, dirigé vers la profondeur du substrat de GaAs :

Och = deh X N(Z,t)
(W) = g - {&eh@J, ) _ o (w, —gia)} (1.106)
O (2,t) = D, - S5 (2,1) = L - N(2,1) + W (z, 1)

ou :

(1-R)

]’LVL

W(z,t) = a x x Iy x e x f(t) (1.107)

ceci en utilisant les notations compactes suivantes :

o = ap ™"
R — Rpompe (1.108)
hvy, = ho7o"P*

Les transformations de Fourier et de Laplace conduisent alors a :

ON _ . 1. .
(Z = 07("')) — D N(w70) +p2 ' N(wup) __N(w7p)+W(w7p)

—iwN =Dy | ———
W (w7p) h O h

(1.109)

avec la condition d’absence de gradients de concentration de charges a la surface z = 0 :

ON

d’otl Pexpression de la contrainte de déformation de potentiel o.p(2,t) = dep, - N(2,1)
selon :
~ deh 7 T
Oen(w,p) = X {p  Dep - N(0,w) — W (p, w)} (1.111)
Pa (= (7))
cecl avec :
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WRp — W
o= (1) (1112

et avec :
1
= 1.113
Wr= (1.113)
ce qui donne :
~ deh ’“ z
Ganlwn) = p s X {p~Deh N(0,w) — W(p,w)} (1.114)

Par application de la transformée de Laplace inverse, on obtient N (w, 2z), donnée par
(1.115) :

) (PN@.0) = 35)  2iw.p)

N(w,z) = = (1.115)
(P> — Phr) (P = Phr)
induit donc :
1 —+o00 5 A( )
X W, p
N(w, z :—,/ el d 1.116
(.2) 2mi (p +por)(P — PDR) P ( )

—00

N 2'77(@729: —PDR)

N(W) Z) == . eprR'Z _'_ 2 ) ﬁ(w7p - pDR) A e+pDR'Z

—2ppr 2ppr
Considérant la condition sur la partie réelle de ppgr, e {ppr} > 0 et 'impossibilité

(1.117)

d’avoir une onde de diffusion qui augmente si z — co, on aura nécessairement :

N(w,p=ppr) =0 (1.118)
Suite & cette annulation décrite en (1.118), on a :

por - Den - N(2 = 0,w) — W(w, ppr) = 0

(1.119)
d’ou :
. 1 .
N(w,z=0)= ——— X W(w,ppr) (1.120)
PpR " Den
ce qui permet d’obtenir :
N(w,p) s (W o) ~ 1)) (1.121)
w,p) = W (w, — W (w, .
Den - (p* = phr) PDR bon b

et, par utilisation de (1.114), il vient :
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~ deh p }
Oen(W,p) = X X W(w, — Wiw, 1.122
n(w,p) Den- (02 — poop) {pDR (w,ppR) (w,p) ( )

On trouve en définitive :

1 d, 2% )
ii(w) n X{ s w

= 25C2 X RCEE X W(w,ppr) — W(w, +i
Dep - | — (C_a) — Pbr
(1.123)

PDR Cq
L’obtention d’une formulation compléte est rendue possible en effectuant une transfor-

mation de Fourier/Laplace de W(z,t) :

(1-R) _ . (1-R) x a
Wi(z,t)=ax —= X Iy x f(t) xe™ ™ & W =a-—— I X .
(211) = o o Iy ff) x e () = g x )
(1.124)
En considérant I'expression de la déformation 7(w, z) = %(w, z), et en ne prenant que
les termes utiles pour les calculs, on a donc :
~ 1—R)-d, (—iw)?-m o WD,
7w, p) (hVL')PCg’h WD, (ngi};)fwg Ko
) (1.125)
X | e 4 L
w +mDeh'wDeh \/wR—z’w-(mDeh-wD/eh—i-\/wR—iw)
ceci avec les notations suivantes :
Ca a
== 1.126
wDeh Deh ( )
aDeh
mp.,, = Ta (1127)
1
Wr = — (1.128)
TR

Dans ce qui suit, on évaluera I'impact de deux facteurs sur la contrainte photo-induite :
impact d’une variation du temps de recombinaison 7z et impact de la variation du coef-

ficient de diffusion ambipolaire des porteurs de charges D.y,.

31. Il s’agit de la pulsation pour laquelle on passe d’un régime majoritairement gouverné par la diffusion
du plasma & un régime majoritairement gouverné par la vitesse acoustique C, ; on écrit pour obtenir ce
seuil en pulsation donné en (1.126) que la longueur caractéristique liée a la diffusion est égale a la

longueur caractéristique liée & la vitesse acoustique : /Dep, X 7= Cy X T
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1.6.2 Cas d’un temps de recombinaison dans le plasma électron-

trou (7z) variant

En se placant dans le cas ot la contrainte de déformation de potentiel est prédominante
sur la contrainte de thermoélasticité (cas ol : oo, >> oy,), Uimpact de la valeur de ¢
sur le spectre de phonons acoustiques va étre décrit32. Il a été vu que si I’on considére
la contrainte de déformation de potentiel comme processus dominant les autres voies de
génération de phonons dans le matériau, les facteurs physiques du plasma photo-induits
sont considérés comme ceux qui influenceront le plus le spectre généré. Parmi ces facteurs,
on considérera 'absorption optique a~'(\) = £()\), les variations de masses effectives
(changement de valeur de masse effective entre les vallées L et I' par exemple), et le
temps de recombinaison des porteurs de charges (7z). Parmi I’ensemble des facteurs, nous
choisirons de tester I'impact de « et de 7, puis de D, sur le spectre de phonons photo-
induits, et nous les prendrons donc comme parameétres variant dans I’étude dont le résultat
est présenté en figures 1.19 et 1.20. La formule théorique utilisée est celle démontrée en
1.125 [21] [50] [65]. Tout d’abord, la figure 1.19 présente I'amplitude calculée du spectre
acoustique en fonction de modification de parameétres liés au plasma photo-induit et au
faisceau de pompe.

A 7p = 1ns constant, si on localise 1’énergie sur une profondeur d’irradiation faible
(400 nm au lieu de 800 nm), c’est-a-dire si & diminue de 800nm & 15nm, ce qui
correspond a un coefficient « fort (on passe de 1,2 x 105m~ a 5 x 107m™1), alors le
spectre de phonons acoustiques est décalé vers les pulsations plus hautes que si 'on
utilise une irradiation laser de pompe de 800 nm. Ceci s’explique qualitativement par
une diminution de la longueur d’onde acoustique L, caractéristique associée au champ
de déformation, et donc une augmentation des fréquences f, caractéristiques accessibles
(fo = a(800nm) x C,). Par ailleurs, pour une méme profondeur de pénétration optique
(par exemple a(800nm) = 1,2 x 105n~! en irradiation rouge), on trouvera que la di-
minution du temps de recombinaison volumique du plasma électron-trou (75 passant de
Ins a 2ps), donc la diminution du temps de vie du plasma électron-trou provoque une
diminution d’amplitude de la génération aux basses fréquences dans le spectre, et un tres

léger élargissement du spectre vers les hautes fréquences.

32. en plus de ’absorption optique
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107" T~ 1ns
Tp~1ns ok =400 nm) =
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-4 10 100 1000
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Fréquence acoustique caractéristique f, (GHz)

FIGURE 1.19 — Simulation du spectre de 'amplitude du champ de déformation ; impact de
différentes variations de propriétés du plasma électron-trous sur 'amplitude du spectre
de déformation photo-induit; impact du changement de coefficient o et du temps de
recombinaison 7g, & valeur de D, fixée (DL ~ DI, considérée alors); simulation basée
sur la formule (1.125)

1.6.3 Impact d’une variation de diffusion ambipolaire (D,;) sur

2 2

le spectre de phonons acoustiques photo-généré

Le coefficient de diffusion ambipolaire des porteurs de charges est un facteur impactant
de maniére claire le spectre d’amplitude de la déformation acoustique n(f,). Le résultat
de cette étude est donné en figure 1.20.

On constate a la vue de cette simulation que plus le coefficient D.; diminue, plus la
fréquence acoustique caractéristique f, augmente. Ceci est cohérent avec le fait qu'une
diffusion importante des porteurs de charges (coeflicient D, élevé) induit une extension
en profondeur de la zone ol est générée la contrainte o.,, ce qui augmente la longueur

d’onde acoustique A\, et diminue la fréquence caractéristique f,.

1.7 Processus de détection

1.7.1 Notion de coefficient photo-élastique

Cette grandeur physique est décrite au travers de plusieurs expressions tensorielles

recouvrant de nombreuses formes (voir en annexe : (6.1) ; (6.2); (6.3); (6.4)), recouvrant
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FIGURE 1.20 — Effet de la valeur du coefficient de diffusion ambipolaire D, sur le spectre

des phonons acoustiques photo-induits simulé

tous la méme notion physique de variation de la constante diélectrique € du matériau. Si
n(z,t) est la déformation et o(z,t) la contrainte, on aura ainsi différentes expressions,
toutes utilisables. Nous utiliserons dans le cadre de ce travail le terme 3_2’ ou n est I'indice

de réfraction et n la déformation acoustique.

1.7.2 Lien entre variation de permittivité diélectrique et proces-

sus de détection
Suite a 'excitation laser par le faisceau pompe, les parties réelles et imaginaires de
la permittivité diélectrique &, varient. Cette grandeur &, est liée & l'indice de réfraction
optique par &, = (n +ik)?, et on a ainsi des variations d’indice de réfraction :

— pour la partie réelle :
n(z,t) = n(z,t) + An(z,t) (1.129)

— pour la partie imaginaire :
k(z,t) = k(z,t) + Ak(z,1) (1.130)

Les variations d’indice sont liées aux coefficients photo élastiques par les équations
suivantes (différentielles), selon la variable z de profondeur :

— pour la partie réelle :

An(z,t) = X An(z,t) (1.131)



— pour la partie imaginaire :

Ak(z,t) = g—; X An(z,t) (1.132)

An est de Pordre de 1072 4 107 (en terme de variation d’indice photo-induite globale).
La variation de réflectivité AR, provoquée par les variations d’indice An et Ak, est liée

aux coefficients photo-élastiques réels et imaginaires par la formule (1.133) :

AR _OLnR = OLnR
R On " Ok

En terme de variations de permittivités diélectriques, on aura une expression similaire,

Ak (1.133)

relative a €,1 et €,9, et donnée par :

AR _OLnR . OLnR
R 0ep T ey

X Ay (1.134)

1.7.3 Solution générale du signal de réflectivité transitoire dé-

tecté
Cas général avec existence d’un film mince en dépot sur le substrat

On considérera ici le cas ot un film mince d’épaisseur d est déposé en surface d’un
substrat donné. z désigne la coordonnée de profondeur. La situation physique considérée
est celle décrite en figure 1.21, pour un systéme ott un film mince d’épaisseur d a été

déposé sur le substrat :

Interface air / dépbt  |nterface dépét/ GaAs

e

air Film mince GaAs H
en dépot
H Front d’onde acoustique (C,)
—
Pompe =
by L —""=-=2 :
— / e,
Sonde H
bleu / :
/ (a) H
Indice 0 : Indice 1: Indice 2 :
(ky et ng) (k, etn,) (k, et ny)
z=0 z=d Coordonnée de profondeur z > 0

(a) Faisceau de sonde réfléchie

surle front d'onde acoustique () Fajsceau de sonde réfléchie

sur la surface libre

FIGURE 1.21 — Situation physique considérée : substrat avec film mince (d’épaisseur d)

déposé en surface
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La formule en réflectivité sera alors donnée par :

Ar ~v N N r ‘(1_7'2 )
S8 =1+ 2ikou(0) + 2i - (Tm.eﬂ_kldwu.e;,gld)(eghdﬂmm‘eikld) X ...
d
X (k- Ad) + %l[k - [dZ - A < (ryg - e¥Rd=2) 49 + e iki(d=2)y 4
0
.tk E —T12) fdz AE? . g~ 2ik2(d—2") }

(1.135)
Cette formule (1.135) a été établie par Gusev et al. [66]. L’épaisseur du film mince
déposé en surface du substrat vaut d en 'absence des perturbations acoustiques. u(z,t)
est un déplacement mécanique a la profondeur z, u(0,t) = uy le déplacement mécanique
de la surface libre du matériau, n(z,t) = a“d(z ) une déformation acoustique longitudinale,
ri; les coefficients de réflexion optique aux interfaces, ky = ki + ik} le vecteur d’onde
complexe de la sonde optique laser (k; avec i = {0, 1,2} dans Pair (0), le film (1), et le
substrat (2)). Ad correspond & une variation de 1’épaisseur d du film mince déposé.
On pourra réécrire (1.135) en introduisant la fonction de déformation 7, et en se plagant
a la limite ot les variations de réflectivité sont faibles devant la valeur de la réflectivité non
perturbée |Ar| << |r¢| (on rappelle ici que 7y est le coefficient de réflexion en I’absence

de tout pompage optique) :

AT o 9ikouo(t) + 2i - , ri2-(1-75,) %

ro (,,.01.efzkld+,,.12.ezk1d).(efzkld+7.01_r12.ezk1d)

12

d d
X { (/{31 -+ %) <0f n(Z,t).dZ) + %88—];1 ({ U(Z,t) . (7‘12 . e2ik1-(d—2) + TL ) €—2zk1~(d—z)) dz) +

.+ %%L(L — 7"12)

T12

77(Zat> . €2ik2(z—d)d2 }

&%8

(1.136)

Le premier terme de (1.136) correspond a un phénoméne de déplacement de surface, le
second terme correspond a l'effet interférométrique optique lié a 'existence de la couche
mince transparente, le troisiéme terme correspond a un phénoméne de couplage photo-
élastique dans le film mince, et enfin, le quatriéme terme correspond & un couplage photo-
élastique dans le substrat. L’étude expérimentale proposée dans ce travail a été effectuée
en réflectométrie transitoire ; on ne s’intéressera donc qu’a la partie réelle de 'expression

(1.136). On pourra considérer la situation ou 'épaisseur de film est négligeable ou nulle,
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c’est-a-dire le cas limite pour lequel on aura d — 0. On va adapter ’écriture de I’expression
(1.136) afin de rendre compte de cette situation, qui sera celle décrite en figure 1.22, ceci
en considérant des changements d’indice ((0) correspondant alors a I'air et (1) désignant
alors le GaAs).

Cas limite : épaisseur de dépo6t d tendant vers zéro

Nous détaillons ici la fagon dont I’expression (1.136) se réécrit dans le cas ou d — 0,
afin d’obtenir f—; (domaine temporel).

Interface air / GaAs

Indice 0 : (k, et o) Indice 1: (k; etny)

air GaAs .
Front d’onde acoustique (C,)
Pompe rouge —
Sonde bleu f\f L., - longueur d’onde acoustique
- .,
Faisceau de sonde réfléchie /
sur la surfac‘eV

Faisceau de sonde réfléchie
sur le front d’onde acoustique

Coordonnée de profondeur z > 0

FIGURE 1.22 — Situation substrat environné d’air, sans aucune couche de dépot en surface

du substrat. Cas du substrat non recouvert

Si I’épaisseur d tend vers une épaisseur nulle (d — 0), alors 79; — 0. En introduisant

les notations données en (1.136) et (1.135), et en considérant ®3 :
—n) (1.137)
To2 = .
(1+n)
4dn
l—rpy= — 1.138
T'o2 (1 +n>2 ( )
1—rg 4dn
= 1.139
T02 (1 — n2) ( )
On réécrit ainsi (1.135) en (1.140) :
Ar , , 4n Ok T ou :
— = 2ikgup(0) + i+ ——— - | o= | - [ oo (2,t) - €27 d 1.140
0

33. ro1 — 0; (0) est 'indice affecté a l’air; (1) est I'indice désignant le GaAs; on a ria — rg2; no ~ 1

car on assimile ’air au vide
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ou ko est le nombre d’onde du faisceau optique dans l’air. ks est le nombre d’onde
du faisceau optique dans le GaAs, ceci en considérant toujours que 7(z,t) = %(z, t). Le
second terme de (1.140) a été obtenu dés 1986 par [9]. La formule ((1.136)) établie par
Gusev et al. en 1996 englobe donc I'analyse de Thomsen et al. de 1986. Le premier terme
est relatif aux changements de phase (au cas on 'absorption de la lumiére de la sonde
optique par le gaz environnant le solide étudié est négligeable, c¢’est-a-dire si la partie
imaginaire suivante k, — 0) .

Cette équation (1.140) est cependant obtenue moyennant un certain nombre d’hypo-

théses que nous rappellerons ici :

1. Le champ électromagnétique est supposé interagir par une diffusion unique avec

I'impulsion acoustique (hypothése de la faible perturbation acoustique créée)

2. 1l est supposé l'utilisation d’un faisceau en incidence normale (pour la lumiére de

sonde) & l'interface air/GaAs.

3. Les propriétés du substrat de GaAs sont supposées homogénes et linéaires en pro-

fondeur.

4. L’absorption dans l'air est négligée : ko est réel. ngy indice de réfraction dans ’air
pris a l'unité.

La partie réelle de 'expression de % donnée en (1.140), dans le cas on I’épaisseur d

du film mince est négligeable, s’écrit selon (1.141); % se calculant en prenant la partie

réelle de 27 -
)

AR Ar)  8n . Ok ! ik
7_2%6{K}_ Ty x Re z-a—n-/n(z,t)-e dz (1.141)

On peut réécrire (1.141) en une forme plus compacte, incluant une transformée de

Laplace de paramétre complexe p = —2ik, :

AR 8n . 0/4:2 —~ .
T =T 3% Re {z-a—n-n(t,p— —2zk2)} (1.142)

Cette expression est d’ailleurs valable pour toutes les formes de signaux acoustiques
générées par laser. Affinons la description des phénomeénes liés a la détection.
Variation de la réflectivité transitoire causée par une impulsion acoustique se

propageant depuis la surface (cas out d — 0)

Le présent pragraphe développe une analyse en domaine fréquentiel (expression de

AR(w)). Le faisceau de pompe optique excite initialement des phonons acoustiques (figure
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1.23) jusqu’a une profondeur caractéristique, ¢’est-a-dire une zone ou a lieu la génération.
Cette profondeur sera notée . lg, et 7y,, temps caractéristique associé, dépendent de
nombreux parameétres physiques et différent selon les mécanismes de génération opto-

acoustiques considérés.

.
.

Profondeur : e,

génération

|
|
Zone de .
|

FIGURE 1.23 — Propagation des ondes acoustiques créées a I'interface air / GaAs; z = 0

correspond a l'interface air/GaAs. L’axe z est pris positif vers la profondeur du substrat
GaAs

[’onde acoustique générée (de longueur d’onde acoustique caractéristique [) se propage
selon les deux directions (vers la gauche et vers la droite), ceci aprés un temps plus long
que :

[
7= Max F;Tgen avec 1= {laif: & latist } (1.143)
a

L’onde se propageant vers la gauche (sens des e, négatif : on utilise alors le vecteur
d’onde acoustique -k,), est une onde qui sera nécessairement réfléchie, et pour le sens
e, positif, 'onde se propage vers la droite, donc vers 'infini (selon le vecteur d’onde
acoustique +k,).

On peut modéliser, aprés avoir défini la zone de génération de 'onde acoustique, la

forme du champ de déformation en profondeur. Pour un temps ¢t > Max {lée:’;rgen},

I'impulsion acoustique propageant dans le volume est modélisable par :

n(t — Cia; z) =n(r, 2) (1.144)

t — & caractérise le profil temporel de I'impulsion acoustique. z est la coordonnée

d’espace décrivant les variations lentes de profil spatial causées par ’atténuation.
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On rappelle alors que si f(z,7), fonction définissant opérateur de transformée de La-
place, est une fonction remplissant aussi les conditions mathématiques adéquates pour

effectuer une tranformation de Fourier, on aura :

+oo
flw,2) = /f(T,z) -dr avec f(T,z) /f w, 2) - dw (1.145)

n(t — %;z) = n(r, z) se réécrit alors en :

Ca
1 +o00
n(z,t) = e @)=, o / A(w) - e ™7 - dw (1.146)
7r

+oo
ot le terme a, (w) décrit le profil d’atténuation du son, et le terme 5=+ [ 7j(w) - €7 - dw
—0o0

décrit le profil de déformation acoustique. a,(w) est un coefficient d’atténuation dépendant
de la pulsation w (incluant absorption et diffusion). D’ou le calcul, a partir de (1.145),

et par application d’une transformation de Laplace :

o0 1 (e.)
n(t,p = —2iky) I/eo‘“(“’ e /f](w) cdw - e7P* . dz (1.147)
0 —00
SiT=1t— 2, alors e " = e~ . %%  ce qui donne :
A . —ag(w)-z 1 ~ —iwt Wz —pz
0(t,p = —2iky) = [ e o N(w,z)-e ™ e - e P dz - dw (1.148)
T
0 —00
d’ou :
r 1
/e—aa(w).zelc“f: e Py = (1149)
/ p+ag(w) —ig

on trouve donc :

1 T | 1
At p = —2iky) = — - A(w)-e” Wt . d 1.150
77( 7p Z 2) 27T /77((")> e {_221{;2 _|_ aa(w) _ Zcia} w ( )

— 00

En introduisant le nombre d’onde optique complexe ky = kIQ + zk; , on trouve in-fine :
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[e.e]

A~ . Oa, ﬁ<W) ‘ e_iwt ’ 7
t,p = —2iky) = — d ko =k k. 1.151
n(t,p iks) 27Ti/w+2k:20a+i0a-aa(w) w avec ky =ky+ ik, (1.151)

—00

d’ot, en regroupant les parties imaginaires et réelles, on a :

: o Ca i) e
t,p = —2iky) = — ; —d 1.152
7]( P t 2) 271 / w + 2/{?20@ +1iCy - (aa(w) + 2k2) N ( )

1.7.4 Phénoméne de détection : approximations selon la prédo-
minance de k, ou de k,
Cas ou k, << ky

Dans le substrat de GaAs, la radiation de sonde (Asonge = 790 nm typiquement a
1,57 eV) est trés faiblement absorbée. Si k; est la partie imaginaire de l'indice optique,

responsable de I’absorption, on aura alors :

ky << ki (1.153)

’ .o N .
(N +1ny), OU Wsenge €st la pulsation

/ - _ Wsonde ’ . o
On a en effet ky +iky = =224 - (ny +iny) = 57—

de I'onde optique, C la célérité de la lumiére dans le vide, Apnqe 1a longueur d’onde de la
lumiére dans le vide. On trouve que k, << k, car n, << n.

On relie le coefficient d’absorption optique gonge a k:g par la relation définissant le

4r
Asnn(ie

que Qgonge = 750 nm environ pour la longueur d’onde de radiation de sonde utilisée.

" .
Ny, ceci avec gonde = 1/Esonde Sachant

1" 1"
vecteur d’onde ky @ Qsonde = Xsonde = 2k =

+oo
, Co f(w) - e
f oy Ca , d 1.154
77( 7p) 21 / w+ 2Ca]€2 + Z'Ca : (asonde + oza(w)) N ( )

—00
D’autre part, on considére que I’absorption acoustique et I’absorption optique réunies

sont inférieures a 2k, . On traduit cela mathématiquement par

"

2y = Qgonde << kiy (1.155)

et par la seconde expression :

Csonde + Qa(w) << 2k, (1.156)
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Physiquement, cela signifie que les termes liés & des phénoménes d’absorption sont
inférieurs aux termes liés & la propagation. L’expression conge + 0rq(w) << 2k; signifie
que la lumiére et le son sont absorbés a des distances trés importantes excédant A,
longueur d’onde optique dans le GaAs.

L’intégration de 7(t,p = —2iks) & tout instant, donne, en ne prenant en compte que le

résidu (annulation du dénominateur fournissant les poles) :

w 4 2C,ky 4+ iC4 - (Qsonge + Ca(w)) =0 (1.157)
En introduisant wg = QCak;, valeur correspondante & la pulsation Brillouin, on aura

donc :
w~+wp +iCq - (Asonde + a(wp)) =0 (1.158)

soit,
w=—wp — 10y * (Asonde + Aa(wWp)) (1.159)

ce qui donne donc :

At p = —2iky) = Cy - f(wp) - @Bt~ Cor(@ondetaalwn))t (1.160)

Par conséquence de (1.160) et de (1.140), on a la solution 3! :

AR 4dn R ._8k2
oR  (1-n2)

= a_Ca -(wpg) - et . g Casondet | e_o‘a(“’B)'C“t} (1.161)
n

d’otl une expression de la réflectivité transitoire telle que :

AR 4n R % -
oR (1-n2) "o "

La variation relative de réflectivité est donc composée d’un signal harmonique & la

(wp) - ei“’Bt} - g~ Calooprtaaln))t (1.162)

pulsation wp lentement décroissante dans le temps, considérant l'atténuation «,(w). U'in-
troduction des phases et des amplitudes du coefficient photo-élastique %—’;2 et de la fonction

n(w) prise en wp permet d’écrire :

Q

ko
Y

| . etPn

. ei@kz;’ﬂ

(%2) = |

U]

(1.163)

32@

34. On notera que si 'on considére n comme étant complexe dans ce calcul, un terme de phase supplé-

mentaire apparait
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Oka
on

- Pk, €st la phase liée au coefficient photo-élastique 7

est la norme du coefficient photo-élastique et |7| la norme de la déformation
%

ol
e est la phase lice a la
déformation 7. On transforme donc (1.162) en utilisant les expressions avec phase données
en (1.163) :

~

AR 4 Ok . ‘ ,
k ‘ 21 17i(wg)| - Re {6”/2 “on . gPkain -e“"Bt}~e_C“'(aS°”de+a“(“’))'t (1.164)

2R~ (1—n2) |dn
ce qui donne :
AR —4n ok . _ O (ot -0 ())-
2R~ (1-n?) ‘8_772 Ni(ws)] - Sin(py + Py +wpt) - e” O ComtealIt (1,165

qui est une expression a rapprocher de :

‘ - Sin(wpt + @) (1.166)

ol ‘ ‘ est une variation d’amplitude.

En définitive, en identifiant (1.166) a (1.165), on trouve donc :

AR| _ _4n ok
138] = - %2 - i(wn)| (1.167)
P =¥yt Pram
Il est important que 'amplitude | } ne dépende pas de ¢, ni de variations de ¢ =

AR
©n + Prom non plus. On en conclue que la variation de réflectivité transitoire 57 est

proportionnelle a ’amplitude de la composante spectrale en w = wg du spectre acoustique.
Les changements de phase ont uniquement pour origine les Changements de phase de cette
composante acoustique en w = wp. Ainsi, I’évaluation de permet de retrouver le spectre

photo-généré a cette pulsation wp.

Cas ou ky, >> k,

Il s’agit du second cas envisageable ; la détection s’effectue alors de maniére large bande.

Il sera montré dans la suite du manuscrit®® que :

A7 1
— 1 ; - 1.168
o (w) ociiw) x {w + 2k,Co + 20k, C, } (1.168)

oil k, [resp. k| est la partie réelle [resp. la partie imaginaire| du nombre d’onde associé

4 la sonde optique. Ainsi dans le cas limite ot k;, >> k,, on aura :

35. voir en page 133
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S‘(w)‘ ~ {w2 + <2¢kg0a>2}_ 2 (1.169)

La détection est alors dite large bande, et 'on se donne comme définition de la largeur

de bande de détection a mi-hauteur Aw :

Aw = 23k, C,, (1.170)

On voit que si ky augmente alors la gamme de pulsation Aw augmente aussi.

1.7.5 Seconde approche de la diffusion Brillouin : approche inter-

féromeétrique

On utilisera dans le cadre de ce travail le phénoméne dit de diffusion Brillouin . Il
s’agit d’'un phénoméne interférométrique entre un faisceau sonde réfléchi sur la surface
libre de I’échantillon et la fraction du faisceau de sonde réfléchie sur le front d’onde
acoustique progressant en volume. Ce phénoméne d’interférence renseigne en pratique
sur les vitesses longitudinales et transversales, les épaisseurs déposées sur les substrats,
la durée des émissions de phonons acoustiques, ainsi que sur l'atténuation acoustique.
Un signal caractéristique comporte une ligne de base, un pic électronique (traduisant la
réponse du matériau aux temps trés courts : création du plasma photo-induit), et un
fond globalement décrit par une exponentielle décroissante. La conservation des moments
est donnée en figure 1.24 et permet d’établir la relation trés communément utilisée en

réflectométrie (diffusion élastique).

Axe de projection

FIGURE 1.24 — Vecteurs d’ondes optiques et acoustique ; sommation et conservation des

moments ; variation de la quantité de mouvement des photons par les phonons

Il vient donc (V. étant la vitesse du front d’onde acoustique) :

75



0 Kac/2
Sin(=) = 1.171
in(z) = (50°) (1171)
soit :
.0
kae = 2 X kopt X Sm(ﬁ) (1.172)
équivalent a :
2 0
Fae = 2 X 2 % Sin(2) (1.173)
Aopt 2
En utilisant wye = kge X Vo = kge = “(Tz‘ = 2% X ﬁ, on obtient :
2m 1 21 0
— =2 Sin(= 1.174
T X 7 X o X zn(2) ( )

d’otu, in-fine, 'expression de la période des oscillations Brillouin dans le milieu matériel,

avec \g longueur d’onde de la sonde optique :

T — /\opt _ /\0
2 Voe - Sin(g)  2-nV,.- Sin(%)

En considérant les vecteurs d’onde optique des faisceaux de pompe et de sonde optique,

(1.175)

et le vecteur d’onde acoustique, on a la situation physique décrite en figure 1.25.
Le dispositif expérimental ayant permis d’effectuer les enregistrements expérimentaux

est détaillé en chapitre 2 qui suit.
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Surface de

1.:"11‘.5'1‘9“11 I’échantillon Front d’onde acoustique mobile
incident H

sonde

Angle i
Faisceau

de pompe

Air ¢ GaAs

Calculs numériques évaluant le terme a Sin(8/2) ~ 0,96
FIGURE 1.25 — Etude des oscillations Brillouin résolues en temps : interférence entre

le faisceau de sonde réfléchi sur la surface de 'échantillon et le faisceau de sonde se

réfléchissant sur la surface du front d’onde acoustique se propageant en volume
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Chapitre 2

Techniques optiques expérimentales

ultrarapides

"Cette analogie secréte entre la Iumiére et le son donne lieu de soupconner que toutes les

choses de la Nature ont des rapports cachés, que peut étre on découvrira quelque jour."
Voltaire, 1738

On se situera dans le cadre de cette étude dans des domaines d’excitations ultrarapides
(1! ~ 107%5s), reposant sur ’'emploi de sources lasers pulsées femtosecondes. Les lasers
impulsionnels ? femtosecondes sont des sources de lumiére permettant la génération d’hy-
persons cohérents (f, > 10 GHz) et de phonons optiques cohérents trés hautes fréquences.
Les moyens optiques femtosecondes utilisés sont par ailleurs les seuls possibles en vue de
détecter les phonons acoustiques et /ou optiques trés haute fréquence générés. La longueur
d’onde utilisée pour le faisceau sonde et/ou pompe est en outre un parameétre important
qui détermine la profondeur de pénétration optique () de la lumiére (¢ dépendant du
matériau) a laquelle on produit et/ou on détecte ces phonons, comme il a été mentionné

au chapitre 1.

2.1 Eléments du montage optique

On utilise un montage pompe sonde (méthode tout optique), dont le schéma de principe

est donné dans la figure 2.1. Les dynamiques photo-induites (électroniques, phononiques,

1. 71, est la largeur & mi-hauteur de l'impulsion laser utilisée en génération
2. 11 faut noter que l'on peut atteindre des fréquences (hypersons) de l'ordre de f, ~ 100 GHz, en

utilisant le phénomeéne de Brillouin stimulé provoqué par un laser de type continu [67]
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etc.) sont étudiées a travers des perturbations de propriétés optiques (AR(t)). Il y a fo-

calisation de la premiére impulsion (pompe déclenchant la dynamique) sur la surface du

matériau, et focalisation de la seconde impulsion (sonde) au méme point géométrique

sur cette surface, mais avec un temps d’arrivée décalé linéairement par rapport au temps

zéro d’arrivée de la premiére impulsion (pompe). Différents éléments technologiques, tech-

niques ou d’optique sont utilisés en vue de la réalisation de ces expériences d’acoustique

picosecondes. Nous allons détailler le montage utilisé 3.

Uref

MOA

Polarisation

BBO éventuellement

Iris (pompe) H —_—l— i
Mr I\
| t ] &t ertow
L]
i | v vy Mr
PBS L2 L1
. HWP1
L3 <+ 7—* BBO éventuellement o )
[]/ Polarisation (sonde) V

L4 +—+— Filtre éventuellement

| T Acquisition

Mr
M | l Uref T
Iris Polarisation (pompe) H
Filtre éventuellement Obi Détection
< » o Stop Faisceau synchrone

BBO : cristal de BBO
Mr : miroeir de renvoi
HWP1 : lame demi onde
L1 et L2 : télescope permettant la focalisation 4 T
sur le BBO (2 lentilles convergentes) ¢ l Usgn
PBS : cube séparateur polarisant L
MOA : Modulateur Opto-Acoustique ¢ Photodiode
L3 et L4 : second telescope
Obj. : objectif de microscope Echantillon Filtre éventuellement

Lc : lentille de collimation

FIGURE 2.1 — Montage optique expérimental mis en place, d’autres possibilités ont pu étre

utilisées et existent [68, 70] ; les deux premiers miroirs de renvoi permettent de reprendre

I’alignement laser en sortie de cavité

3. mise en place au LPEC en 2002
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2.1.1 Laser continu de pompage VERDI

Il s’agit d’un laser solide pompé par diode émettant un faisceau continu (a une seule
longueur d’onde) a 532 nm de puissance délivrable supérieure & 5 W (on travaillera usuel-
lement & 5 W dans cette étude) de polarisation verticale et linéaire qui pompe la cavité
produisant le peigne d’impulsions. La thermalisation de la piéce ou se déroulent les ex-
périences est primordiale, car la stabilité du pointé de ce laser de pompe qui pénétre
dans la cavité est de lordre de 5 p rad.°C~!, si la température de la piéce ou se si-
tuent les expériences se situe entre 25°C et 40°C. Un cordon ombilical (contenant une
fibre optique) relie le boitier d’alimentation et de controle dans lequel se situe la diode,
et permet de transmettre la lumiére émise par cette diode vers un cristal de néodyme
vanadate Nd : YV O, milieu a fort gain et controlé en température par un refroidisseur
thermoélectrique. Ce systéme (décrit en figure 2.2) comporte 2 miroirs de fond de cavité
laser, dont un semi-transparent, 2 miroirs sous lesquels sont disposés deux fibres guidant
la radiation de pompage injectée dans le systéme, un compensateur d’astigmatisme, un
LBO (cristal doubleur) fonctionnant & 148°C et dont la température est maintenue a un

niveau constant par un refroidisseur thermoélectrique, un étalon et une diode optique.

Astigmatic
Compensator

Green
Qutput

FIGURE 2.2 — Détail du laser de pompe VERDI V2. Pompage d’un cristal de YV O, par
diode laser (noté "pump” sur ce schéma) via les 2 miroirs encadrant le cristal de YV O,
(tiré de [69])

2.1.2 Source laser femtoseconde

Il s’agit d’une source laser commerciale Cohérent MIRA 900 & cristal (centré sur une
plage d’utilisation & 800 nm) et refroidi par circulation d’eau a 20°C, fournissant des trains

d’impulsions laser & un taux de répétition de 76 MHz et d’une largeur d’impulsion a mi-
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hauteur de 150 fs en sortie de cavité *. La plage d’accordabilité (manuelle) s’é¢tend de 700 &
900 nm. La cavité Mira 900 est pompée par le laser de type Verdi (décrit en section 2.1.2).
La polarisation en sortie de cavité est horizontale (mode T'EMy). Il faut bien noter que si
la largeur & mi-hauteur des impulsions en sortie de cavité est de 'ordre de 150 fs, elle sera
plutot de U'ordre de 200 fs avant interaction sur la surface de I’échantillon, considérant
des élargissements temporels de 'impulsion par passage dans les optiques. L’énergie par
impulsion est typiquement de I'ordre de 10 nJ en sortie de cavité, mais pas au niveau de
I’échantillon, ol cette valeur sera minorée. La figure 2.3 donne un enregistrement effectué

au laboratoire des impulsions lasers disponibles.

0,03 -

o,oo-
-0,03-.
-o,oa-.
-o,og-
-0,12-.

-0,15 4

-0,18 -

Amplitude mesurée a la photodiode de la cavité
A'(t)E,”

T
4 2 0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20
Temps (ns)

FIGURE 2.3 — Enregistrement d’un signal issu de la photodiode placé dans la cavité MIRA
900; 7. est la largeur a mi-hauteur de I'impulsion laser; existence d’un élargissement

électronique de la diode rapide intracavité.

Le laser utilisé est a verrouillage de modes (mode locking). Plusieurs conditions sont
nécessaires pour obtenir ce régime impulsionnel particulier (voir en annexe) ; le self mode
locking existera si ces conditions de phase entre modes et de sélection de modes de cavité

sont présentes.

2.1.3 Lame demi onde \/2

Positionnée derriére les deux premiers miroirs de renvois Mr (figure 2.1 et désignée
par HWP1), cette lame demi onde permet de choisir le ratio en puissance pompe et
sonde disponible pour les expériences, en inclinant la polarisation rectiligne horizontale

du faisceau sortant de la cavité. Le cube séparateur polarisant (PBS) assure la réflexion

4. A 800 nm, le maximum de puissance en sortie de bouche de cavité est usuellement de environ 830

mW dans les mesures présentés dans le présent travail

81



vers la ligne a retard de la composante polarisée verticalement et permet la transmission
de la composante polarisée horizontalement vers le MOA, et donc permet de choisir un

ratio d’intensité relative pompe/sonde (réglage de type push-pull).

2.1.4 Premier télescope

Le faisceau en sortie de cavité étant divergent naturellement, on recollimate le faisceau
via le premier télescope composé de 2 lentilles convergentes en série, non accolées, et
translatables 'une par rapport a l'autre pour optimiser la taille de spot en sortie de
ce systéme. Un cristal de £ borate de baryum (BBO) est positionnable entre ces deux
lentilles. 11 s’agit de pouvoir effectuer du doublage de fréquence (SHG : Second Harmonic

Generation), si besoin est.

2.1.5 Cube séparateur polarisant (Polarised Beam Splitter
PBS)

La composante du faisceau incidente a ce cube polarisée verticalement est réfléchie
par la surface diagonale du PBS vers le retroréflecteur de la ligne a retard motorisée. La
composante polarisée horizontalement est transmise par le PBS sans réflexion vers 'orifice
d’entrée de la cellule acousto-optique AOM. L’utilisation conjointe de la lame demi onde
A/2 et du cube polarisant PBS permet ainsi une fixation des polarisations du faisceau

sonde et du faisceau pompe formant un angle de 7/2 entre elles.

2.1.6 Cellule acousto-optique (Modulateur Opto-Acoustique
MOA)

Cette cellule est constituée d’'un cristal de dioxyde de tellure T'eOy parcouru par un
signal de fréquence porteuse 80 MHz, modulé en amplitude par une fonction choisie carrée
de 750 kHz pour nos mesures (figure 2.4). La tension déterminant 'amplitude créte a créte
vaut 5 V (2,5 V de part et d’autre de la ligne zéro en amplitude). Le signal acoustique
modulé agit comme un réseau de Bragg sur le faisceau incident a la cellule provenant du
PBS et permet ainsi une diffraction par interaction élasto-optique au coeur du matériau
TeO,. Tl y a alors production d’ordres successifs de diffraction ky et ki, ki1 et kg
représentant deux ordres de diffraction selon deux directions divergentes de 20, entre
elles. 0p est défini par la relation classique (2.1), v(TeOqy)= v = 4200m.s! étant la

vitesse du son dans le T'eO,, n étant l'indice dans le T'eOy a 800 nm, valant 2,2, et f étant
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la fréquence de la porteuse acoustique modulée (80 MHz) supportant les formes carrées
de la tension (choisie carrée).

{ 20p = (eko;e;i’il) (2.1)

Sinfp = 2L

Une estimation de la divergence entre 'ordre 1 et I’ordre 0 permet de calculer la longueur

a partir de 'AOM au bout de laquelle on peut raisonnablement séparer les deux ordres;

20p ~ 0,4 & 0,5° induit alors une longueur de ordre de 30 cm (& 800 nm).

Période de modulation Fonction carrée
T =1/(750 MHz) choisie
\ |
Amplitude | ‘
maximale
des5V

Ligne deréf.aoVv
l \ [ l 80 MHz

FIGURE 2.4 — Choix expérimentaux relatif au Modulateur Opto-Acoustique : tension

d’amplitude & 5 V; offset de 2,5 V; fréquence choisie de 750 kHz ; fréquence support de la
fonction carrée de 80 MHz. Il faut noter qu’en réalité, le signal n’est pas totalement carré,
car le MOA a un temps de montée non immédiat dépendant par ailleurs de la focalisation

dans la cellule de Bragg

L’optimisation des intensités des ordres de diffraction se fait par rotation de la platine
horizontale de support de ’AOM, par recherche de 'angle de Bragg 6p le plus favorable
(angle d’entrée du faisceau laser issu du PBS dans TAOM). Le passage dans la cellule de
Bragg introduit une source d’élargissement temporel supplémentaire (impact sur la largeur
d’impulsion & mi-hauteur). Par ailleurs, ce passage dans cette cellule impliquera -pour les
calculs de fluence recue par I’échantillon- la nécessité d’utiliser un facteur multiplicatif
%2, les mesures étant présentés "brutes” (la mesure de puissance indiquée dans le présent
travail étant celle indiquée et lue au puissancemétre). La plupart de nos mesures étant

cependant en relatif, il a été choisi de présenter ces résultats expérimentaux ”bruts”.

2.1.7 Second télescope

Il permet une focalisation sur un cristal de BBO éventuel pour effectuer des pompages

en bleu (UV) et en sonde rouge. Il nous a été possible d’atteindre 4,5 & 5 mW en sortie
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de cristal de BBO, soit une efficacité de ordre de 4 & 7 %. On utilise éventuellement des
filtres interférentiels afin d’éliminer les radiations résiduelles de bleu et de rouge dans les

faisceaux rouges et bleu, par filtrage spectral.

2.1.8 Role de la ligne a retard

Il s’agit d’un miroir retroréflecteur monté sur un support se déplacant sur une ligne
mécanisée de 60 cm de long au maximum. Le décalage physique (par translation & vi-
tesse constante du retroréflecteur et par création d’un chemin optique rallongé pour le
peigne d’impulsion sonde par rapport au peigne d’impulsion pompe (qui posséde un che-
min optique fixé) se répercute en un retard temporel (qui évolue linéairement) pour le
faisceau sonde par rapport au faisceau pompe qui donne le temps zéro de la cinétique.
Ce retard permet en outre, comme dans toutes les expériences classiques pompe sonde,
de reconstruire un spectre temporel (stroboscopie) ou de cinétique en réflectivité, ciné-
tique qui caractérise la réponse du milieu a l’excitation optique. Typiquement, 1 cm de
déplacement du retroréflecteur (soit un trajet optique de la sonde augmenté de 2 cm)
induit un retard de la sonde par rapport au temps d’arrivée de la pompe de 'ordre de
66 ps (1 mm correspond & environ 300 fs). La précision mécanique de la ligne a retard
permet des déplacements de 'ordre du pum, ce qui induit des possibilités de retard de
I'ordre de 10 fs a-minima (considérant ces déplacements possibles a-minima de 'ordre du
pm). La résolution temporelle accessible via de faibles pas de ligne a retard a permis la
détection de phonons optiques (mode Alg & 2,9 THz) lors d’une campagne de mesure sur
des échantillons de bismuth métallique solide. Les figures 2.5 et 2.6 présente ce résultat,
en accord la littérature 7] [23] [24] [25] [26].

2.1.9 Spectrométre

Les longueurs d’onde ont été mesurées par utilisation d’un spectrométre a fibre optique
commercial (Ocean Optics), dont la fibre optique de prélévement de rayons diffus est
disposée derriére un des miroirs de renvoi (noté Mr sur la figure 2.1) présent en sortie
de la cavité, et récupérant ainsi des radiations transmises dans 1’épaisseur du miroir et
atténuée, ce qui évite la saturation du détecteur situé en sortie de fibre collectrice de

lumiére.
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FIGURE 2.5 — Signaux de réflectivité transitoire ; Période d’oscillation de 355 fs; Echan-

tillon de Bi métallique. Observations de phonons optiques (oscillations). Echantillon fourni
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FIGURE 2.6 — Signaux de dérivée temporelle de réflectivité transitoire ; Période d’oscilla-
tion mesurable a 355 fs; Echantillon de Bi métallique. Observations de phonons optiques
(oscillations). Echantillon fourni par Pr A.A. Kolomenskii (Université du Texas/TAMU)
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2.1.10 Objectif de microscope

Le faisceau de pompe et le faisceau de sonde sont tous deux focalisés sur I’échantillon en
utilisant un objectif achromatique de microscope (Melles griot, x10). L’objectif (Obj.) qui

focalise les faisceaux sur 1’échantillon réfléchit déja 10 % du faisceau incident, et le GaAs
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ne réfléchit ensuite quant a lui que 40 % de la lumiére lui parvenant. Ainsi, pour 10 mW
incident, le calcul complet de puissance regu sera donné par 10mW x0,90x0,40 = 5, 4mW

réellement absorbés sur la surface du GaAs.

2.1.11 Photodiode a silicium

On utilise des photodiodes a silicium (type PIN-UDT) de surface active 1 cm?, de
temps de montée 1 us, et de bande passante 1 MHz. Une lentille de collimation (Lc)
en amont du photo détecteur permet une illumination homogéne de la surface active du
photo détecteur. Il est trés important pour effectuer les mesures de se situer en domaine
de fonctionnement linéaire du photo détecteur, afin de ne pas saturer ce dernier par de
trop fortes fluences. Pour ce faire, il est systématiquement vérifié (multimétre) la tension

de diode a chaque acquisition.

2.2 Processus de mesure par utilisation d’une détection

synchrone

Les perturbations optiques photoinduites en réflectométrie sont de I'ordre de % ~

10~ "u.a.. Tl est ainsi nécessaire pour extraire le signal s(t) utile de recourir & un systéme de
modulation/démodulation, ceci considérant des niveaux de signaux a détecter trés faibles

en comparaison des bruits thermique et électronique présents dans l’environnement.

2.2.1 Nécessité de la modulation/démodulation

Soit le signal utile noté s(t) issu d’un processus de mesure donné; il peut s’agir de
toute grandeur physique mesurable lors de I'expérience. Ce signal est acquis alors méme
que différentes sources de bruits coexistent avec lui. Il existera du bruit aléatoire (non

cohérent), ou bruit thermique prenant naissance dans les détecteurs et les amplificateurs.

Wp = kT x Af (2.2)

ET représente alors une énergie thermique et Af la bande passante de 'appareillage.
On remarquera alors que le bruit blanc ou rapport VX—? est constant, mais peut étre réduit
par augmentation de Af lié a 'appareillage. Il existera également du bruit périodique
(cohérent), produit par inductions parasites du réseau électrique, ceci méme en utilisant

une masse métallique a la base du batiment.
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2.2.2 Principe de la démodulation synchrone

Le signal s(t) est & bande spectrale d’étendue (—AB; +AB) trés étroite (faible bande
AB) autour de la fréquence nulle et généralement de type basse fréquence. En revanche,
le signal 1i¢ au bruit b(t) est & bande spectrale large®. Le spectre du bruit b(t) englobe
donc largement le spectre du signal a extraire s(t). Par ailleurs, s(t) est de 'ordre de
1072 4 107® en variations relatives d’intensité, ce qui est largement couvert par le bruit
de I'environnement proche.

On définit alors un signal dit composite :

v (t)=s(t)+b(t) (2.3)

Ce signal composite est multiplié & une porteuse sinusoidale de fréquence vy. 1l s’agit

d’une modulation. On obtient donc un produit de type :

x (t) x Cos (2mut) (2.4)

Les spectres sont ainsi décalés et centrés sur la valeur v (figure 2.7). L’étendue spectrale

correspond alors & (v — AB; vy + AB).
L)

s(v)

LK)

FIGURE 2.7 — Domaine spectral : décalage spectral généré par multiplication a la porteuse

sinusoidale

x(t) étant réel et positif, la transformée de Fourier sur le pic positif du spectre (méme

s’il existe un second pic spectral symétrique et négatif) suffit pour extraire infine s (t) x

5. Une seconde description (totalement similaire) explicite b(¢) comme étant le bruit ”/ié au laser” et

b(t) x Cos (2mvpt) comme le bruit dit ”d’acquisition”
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Cos (2mvpt), mais pas explicitement s(). Il s’agit d’une intercorrélation, et non pas d’'une

démodulation pure.
Le processus de démodulation consiste alors en l'évaluation de l'intégrale de valeur

moyenne suivante :

(2.5)

Th_r&%/x(t) x Cos (2mvy) x Cos (2mvy — ) dt = (x (1))

x(t) étant le signal composite, Cos (2mryt) provenant de la modulation de 'excitation
par le modulateur acousto-optique, et C'os (2ot — ¢) étant une tension de référence a la

méme fréquence vy que la modulation, mais avec 'existence d’une phase ¢. Il vient alors

s(t) x Cos (2mpt) x Cos (2wt — )dt}
(2.6)

b(t) x Cos (2mvgt) x Cos (2met — )dt} = (z);

fs (t) x (Cos (¢) + Cos (4wt — )) dt} +
0 (2.7)

b(t) x (Cos () + Cos (4t — ¢)) dt}

o=~ ¥

Les trois derniers termes de cette intégrale convergent vers zéro si T tend vers I'infini

et donc :
(2.8)

Si la phase est choisie nulle, alors on aura
(2.9)

N | W

<$>T;¢:0 -
ceci a la condition que T tende vers l'infini
2.2.3 Principe de la détection synchrone
Il est utilisée une fonction carrée (variant en amplitude entre 0 et 1) de récurrence vy,

dite coré(ry) a la place de Cos (2mpt) dans la multiplication de x(t) (signal composite)

par le cosinus. On aura donc a évaluer une valeur moyenne d’un produit de convolution
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de U,cs par Usg,. Ces deux quantités sont définies par :

{ Usgn = a(t) x Cor(2my) (2.10)

U,y = Cos(2mpt — @)

En résumé, il y a donc nécessité de moduler en amplitude I'excitation (faisceau optique
de pompe) par une cellule acousto-optique. On module done le faisceau qui génére le
phénomeéne. Le signal recueilli & la photodiode est démodulé par le biais d’'une détection
synchrone qui effectue une intégration (moyenne temporelle) du produit de convolution
entre U,.r et Usgy, fait ressortir le signal AV directement proportionnel & AR modifica-
tion de réflectivité due a des modifications photo-induites dans I’échantillon. On détecte
donc l'effet physique produit en traitant le signal par démodulation avec une détection
synchrone a la fréquence de modulation. Le modéle de détection synchrone utilisé est de
la marque Stanford Research SR 844 de bande passante comprise entre 25 kHz et 200
MHz.vg est pris entre 750 et 930 kHz dans la plupart des expériences présentées. Le signal
recueilli provenant d’une succession de plusieurs millions d’impulsions, et considérant un
temps de montée des photodiodes utilisées lent (=~ 2 us) en comparaison de I'inverse du
taux de répétition (13 ns environ), le signal recueilli sera composé d’un fond quasi continu

V auquel se superpose un signal modulé AV (). On a donc :

‘/total =V + AVv(’UO) ) (211)

a t donné. On a une valeur de AV (1) pour un temps t considéré; on filtre alors a la
fréquence 1. La photodiode mesure AV(1) qui est directement proportionnel a AR.

La présente étude consiste en des mesures optiques de réflectivité transitoire; cette
mesure peut néammoins étre complétée par 'utilisation de moyens et méthodes interfé-
rométriques, developpées notamment, par exemple, par Perrin et al. qui détecte en 1996
des hypersons par cette méthodologie [71] [72], ou Hurley et al. [73], qui propose un

interférométre de Sagnac modifié en vue de la détection de phénoménes ultra-rapides.
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Chapitre 3

Influence des propriétés du plasma
¢électron-trou sur le spectre des phonons

acoustiques cohérents

"...j’ai combiné une nouvelle méthode pour produire des sons au moyen de I'action de

rayons lumineux intermittents sur les substances..."”
Graham Bell, 2 Novembre 1880

Dans ce chapitre, la génération des phonons acoustiques haute fréquence sera étudiée
dans le semi-conducteur GaAs. Cette génération de phonons acoustiques cohérents est
un théme trés largement étudié dans de nombreux composés. La possibilité de réduire la
durée des impulsions acoustiques photo-générées a été¢ envisagée en songeant a diminuer
la profondeur de pénétration optique £ ou en réduisant la durée 7, de I'impulsion laser
excitatrice [9] [21]. Dans le cas des semi-conducteurs, il a par ailleurs été montré [22] [74]
que la durée 7, des impulsions acoustiques peut également étre réduite par diminution
du temps de recombinaison dans le plasma électron-trou photogénéré dans le volume du
matériau (bulk). Le cas du GaAs d’orientation cristalline de direction [100] sera ici étudié.
En effet, selon cette direction, il n’existe majoritairement que des processus de génération
gouverné par la contrainte de déformation de potentiel et par voie thermoélastique, la gé-
nération de phonons par contrainte piézo-électrique ayant été montrée comme inexistante
par des arguments de symétrie dans la section (1.4.3) du chapitre 1, contrairement aux
directions piézo-actives [111]| ou (411) par exemple, o des contributions piézo-électriques
pourront éventuellement étre prises en compte. Parmi les processus de génération de pho-

nons acoustiques, il est admis communément que la contribution liée a la contrainte de

1. considérant un champ électrique de reconstruction Ej,; ¢ dirigé selon la profondeur é3
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déformation de potentiel 0., domine la contribution due & la contrainte thermo-élastique
owm, et que le spectre de phonons acoustiques photo-générés est alors conditionné par les
propriétés du plasma électron-trou [49]. Dans le chapitre 1, il a été détaillé les paramétres
physiques pouvant influencer les spectres de phonons acoustiques générés, et notamment
les paramétres liés au plasma, tels que le coefficient de diffusion ambipolaire (D), les
mobilités électroniques et des trous (p. et pyp), les masses effectives des électrons et des
trous (m*(e™;T), m*(h™;T), ou m*(h™; L)) selon leur position dans la zone de Brillouin,
ou la recombinaison du plasma (7z).

Méme si les mécanismes de photo-génération dans GaAs ont été en 'occurence trés
étudiés, le GaAs étant un systéme modéle présentant une réponse claire et relativement
facile a obtenir en acoustique picoseconde, il reste encore néammoins de nombreux points
de discussion a aborder ou a développer concernant ces mécanismes.

En 2001, par exemple, il a été généré par Wright et al. [49] dans le GaAs des phonons
acoustiques au moyen d’un faisceau pompe trés peu pénétrant (profondeur de pénétration

optique de & ~ 15nm), permettant ainsi 'accés théoriquement possible & un contenu

— Cq

=&, ol C, est la vitesse des

fréquentiel haut en fréquence (compte tenu de la relation f
ondes acoustiques dans le milieu).

L’effet de la diffusion ambipolaire D, des électrons et des trous qui étend la région
de contrainte photo-induite a limité I'accés aux hautes fréquences. Cependant, dans cette
étude, si le spectre est assez bien reproduit selon un modéle prenant en compte cette diffu-
sion ambipolaire, il existe des composantes haute fréquence ne pouvant étre explicitement
reproduites ou expliquées. Différentes hypothéses ont été avancées, notamment au niveau
des comportements interfaciaux (recombinaison de surface), sans pouvoir néammoins ap-
porter d’explications complémentaires relatives a ce type de mécanisme.

Il est ainsi nécessaire de tenter de contribuer & une meilleure description des processus
de génération et de détection de phonons acoustiques haute fréquence, et d’essayer de
mettre en évidence 'existence de composantes hautes fréquences pouvant apparaitre dans
le spectre de phonons photo-induits dans ce matériau.

Dans le cadre de ce chapitre, nous présenterons dans un premier temps les expériences
qui nous ont permis de vérifier, dans le cas du GaAs de direction cristallographique [100], le
caractére prédominant du processus de déformation de potentiel sur le processus thermo-
élastique. Ces expériences portent sur un substrat nu (sans aucun dépot de film mince
en surface du substrat)? ou recouvert d'un dépot de 180 nm de ZnO. Il sera confirmé

par ces expériences, et les calculs proposés, 'importance majeure du plasma électron-trou

2. On considére alors un systéme semi-infini (de 700um d’épaisseur)
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photo-induit dans les processus de génération.

Ensuite, des expériences réalisées dans différentes configurations de pompe et de sonde
sur le sytéme ZnO/GaAs [100] seront présentées. Différentes épaisseurs de dépot d’oxydes
Zn0O déposées et différents types de dopage pour le substrat de GaAs seront employés.
Il sera mis en évidence via ces expériences originales une génération et une détection de
phonons acoustiques en régime haute fréquence jusqu’a des valeurs bien au dela de la
fréquence caractéristique de 7 GHz du spectre de phonons photogénérés. Des interpréta-
tions seront présentées au lecteur et une discussion se fera sur la base d’'une simulation
numérique compléte a la fois de la génération et de la détection. Nous discuterons alors,
sur la base de ces modéles numériques et analytiques, des conditions nécessaires & réunir

pour détecter ces phonons hautes fréquences.

3.1 Génération d’ondes acoustiques par la contrainte

de déformation de potentiel dans le GaAs

Il a été vu dans le premier chapitre que dans le cas des semi-conducteurs non piézo-actifs,
et ne présentant pas de réponses en électrostriction, une excitation optique pouvait donner
lieu & une onde acoustique selon deux processus distincts : I'un de déformation de potentiel
et 'autre thermo-élastique. S’agissant du processus thermo-élastique, il est gouverné par le
nombre de phonons générés par relaxation électronique intra-bande, nombre proportionnel
a la quantité hv — E,. Quant au processus de déformation de potentiel, il est conditionné
par la donnée du nombre de porteurs hors équilibre, stationnant en bas [resp. en haut| des
bandes de conductions [resp. de valence|. Cette approche ne reste valide que dans le cas
otl la fréquence de recombinaison des porteurs de charge hors équilibre est bien inférieure
a la fréquence caractéristique des phonons acoustiques photo-générés en question (ici
fa >> 1/7'3)' Ceci est le cas pour le GaAs [41]. Aussi, d’'un point de vue pratique, il
est donc possible de faire varier la contribution a la génération de phonons par voie de
contrainte thermoélastique en modifiant I’énergie lumineuse excitatrice, jusqu’a la réduire
a quasiment zéro, dans le cas limite on hv = E,3. Nous avons étudié expérimentalement
en premier lieu comment évoluait la photo-génération de phonons acoustiques, en faisant
un balayage en énergie de la pompe et de la sonde de part et d’autre du gap (en centre de
zone de Brillouin). Aprés présentation de ces résultats, nous discuterons différents aspects

liés & la génération et/ou a la détection.

3. Il s’agit du cas ou alors tout processus intra-bande disparait quasiment

92



3.1.1 Reésultats expérimentaux

La réflectivité transitoire %(t) en configuration pompe rouge et sonde rouge (et en
configuration de pompe bleu et sonde rouge) est mesurée via le dispositif optique dé-
crit en chapitre 2. Des substrats de GaAs de direction [100] faiblement dopé (Ny =~
10%ent.cm™3)* et a dopage plus marqué (Ny ~ 10%ent.cm™3) ont été étudiés. Des ex-
périences pompe-sonde entre 720 nm et 880 nm, ce qui correspond & un pompage entre
1,72 €V et 1,41 eV ont été mises en oeuvre®. Les expériences ont lieu en configuration
dite dégénérée car A\pompe = Asonde- Entre 720 nm et 880 nm, on trouve la longueur d’onde
critique pour laquelle Ep,,,e = E,(gap direct T'). Les signaux de réflectivité transitoire
expérimentaux obtenus en faisant varier la longueur d’onde Ao, SNt présentés en figure
3.1.

Nous constatons que si &/ = hv > E,, alors nous observons clairement des oscillations
Brillouin. Si F ~ E,, bien que plus faibles en amplitude, on constate que ces oscillations
restent visibles, et on observe une variation de signe de la réflectivité transitoire AR(t),
qui devient négative. La figure 3.1 présente en encart du bas une vue grossie du signal
de réflectométrie transitoire, mesurée pour une valeur d’énergie légérement inférieure a
E,. Concernant les valeurs en énergie, notons que la longueur d’onde seuil de ~ 860nm
correspond & une énergie de environ 1,41eV, valeur d’énergie trés proche de celle nécessaire
pour réaliser des transitions directes en centre de zone (1,43eV en vallée I', gap direct
a température ambiante [42]). Soulignons que le seuil d’absorption n’est pas abrupte, et
donc il est clair qu’a E =~ 1,41eV, il y aura encore une absorption. De la figure 3.1, on tire
les résultats exposés en figure 3.2. L’amplitude des oscillations Brillouin y est représentée
en fonction de I’énergie du faisceau de pompe.

Nous avons par ailleurs mesuré le déphasage d¢g des oscillations Brillouin entre un
signal de référence et le signal a I'énergie E. La figure 3.3 décrit la méthode utilisée (pour
une énergie £/ donnée) ; on a évalué d¢p par un relevé expérimental, pour chaque énergie
E, de la période Brillouin T ¢ et de t5(i), temps correspondant, par rapport a une origine
temporelle fixée identique pour tous les relevés, au (i)éme maximum d’oscillation [81]; on
a la relation :

0pE 2m

3 3

4. ent.cm™° correspond & une densité : nombre d’entitées par cm
5. méme s’il n’est présenté en figure 3.1 que les résultats relatifs & l'intervalle spectral entre 840nm
et 870nm, intervalle encadrant immédiatement le changement de phase

6. par affinement par la méthode des moindres carrés de la fonction ¢tz (i)
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du pic électronique
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FIGURE 3.1 — Echantillon de GaAs [100] a faible taux de dopage. Signal de réflectométrie
transitoire en montage pompe sonde en fonction de ’énergie E du photon en configuration
pompe sonde dégénérée (Apompe = Asonde) ; €ncart du haut présentant I’évolution de la
valeur de %(E) en fonction de I'énergie E déposé par le faisceau laser et existence d’un
point singulier pour la valeur d’énergie £, ; conditions expérimentales : sonde fixée & 12

mW et pompe a 50 mW ; encart du bas : existence d’oscillations Brillouin méme si £/ < E,

Cette relation nous permet d’extraire les phases d¢ g des signaux Brillouin. En reportant
les valeurs des déphasages d¢g en fonction de E, on obtient alors les résultats expérimen-
taux présentés en figure 3.3 pour deux échantillons : GaAs dopé de type n et GaAs a
faible taux de dopage (LD Cr). En figure 3.3 (a), on présente la variation de phase en
configuration pompe rouge / sonde rouge, et en figure 3.3 (b), il s’agit de la variation
de phase en configuration pompe bleu / sonde rouge. Concernant I’échantillon avec dépot
(échantillon de GaAs [100] dopé de type n, doté d'un dépot de 180nm de ZnO), il a été
obtenu les résultats présentés en figure 3.4, la longueur d’onde d’excitation variant alors
de 800 a 860nm. On y observe une similitude de comportement avec le cas ol aucun
dépot d’oxyde n’est présent. On y retrouve de maniére analogue un seuil en énergie et

une variation de phase des signaux au passage de E,.
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FIGURE 3.2 — Figure de gauche : Amplitude Brillouin (normalisée a la profondeur de
pénétration optique & et a la tension de diode mesurée) en fonction de I'énergie E en
eV. Figure de droite : Courbe dérivée de la permittivité diélectrique &;(F) par rapport
a l'énergie du faisceau de pompe E; visualisation aprés la singularité (en £ = E;) res-
ponsable du changement de signe de la réflectivité transitoire, d’un accroissement de la

fonction (a) puis d’une redécroissance relative (b) de la dérivée
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FIGURE 3.3 — Procédure d’évaluation des déphasages expérimentaux d® (i) du maximum

yeme

d’oscillation Brillouin repéré par I'indice (i), position du ¢™ maximum d’oscillation choisi
sur le relevé expérimental. Ty est la période d’oscillation Brillouin a I’énergie £ du photon.
Résultats expérimentaux : évolution de la phase en fonction de ’énergie du faisceau laser ;
(a) GaAs [100] faiblement dopé (LD Cr) (cercles creuz) et GaAs [100] dopé de type n+
(cercles pleins) ; (b) GaAs [100] dopé de type n+ (triangles creuzx) ; cas de 2 configurations

différentes de pompe et de sonde

A T'appui de ces résultats expérimentaux, on va, dans ce qui suit, mettre en évidence
le fait que I’on passe d’un cas oul le processus de génération est mixte (régime ou existe

simultanément les mécanismes de génération par thermoélasticité et par déformation de
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FIGURE 3.4 — Variation de la longueur d’onde (de 800 nm & 860 nm) du faisceau de
pompe ; échantillon de GaAs [100] dopé de type n avec dépot de ZnO de 180nm ; encart
de gauche : existence d’oscillations Brillouin a 850 nm ; encart de droite : agrandissement

de la zone 0 a 60 ps

N

potentiel) & une situation ou la contrainte de déformation de potentiel est majoritai-
rement présentée comme 'unique mécanisme pour exciter des phonons acoustiques. La
compréhension des résultats expérimentaux passe par 'analyse des phénomeénes liés a la

génération et a la détection.

3.1.2 Discussion et analyse
Premiére approche

Les relevés expérimentaux expriment le fait qu’il est possible de générer et d’observer
des phonons acoustiques cohérents (~ 40GHz) pour une énergie lumineuse d’excitation
variant de 1,41 & 1,71 eV, avec pour hv = E, un changement de signe de AR(t). Ces
résultats montrent que lorsque ’on supprime les phénoménes de relaxation intrabandes
des porteurs photo-excités (sous le seuil hv ~ E,), il reste encore possible d’observer les
phonons acoustiques. Cette indication montre que le processus électronique est efficace
dans le GaAs; cette affirmation repose sur I'hypothése que les porteurs photo-excités ont

un temps de vie assez long et ne se recombinent pas de facon non-radiative par exemple.
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Ce dernier mécanisme conduirait en effet a un effet thermo-élastique. Si nous calculons le

L
BN

[77], ceci aux fluences utilisées dans nos expériences (0, 37mJ.cm™2), nous trouvons bien

temps de recombinaison bimoléculaire 7z ~ en utilisant la valeur de B mentionnée par
un temps de recombinaison long (typiquement tel que 7 > 1ns”). Nous pouvons ainsi
dire que l'excitation de phonons acoustiques cohérents pour hv = E; est bien gouvernée
par la contrainte de déformation de potentiel.

S’agissant du temps caractéristique de génération de la contrainte photo-induite, on
considérera que si 'impulsion laser posséde une largeur a mi-hauteur valant 7, ~ 200f's,
alors le temps caractéristique de génération li¢ a la contrainte photo-induite sera aussi
de cet ordre de grandeur, car I’excés de trous en haut de la bande de valence, et 'excés
d’électrons en bas de la bande de conduction, apparaissent dés la création de la paire
électron-trou par 'excitation optique laser 8. Or & I'énergie de laser de pompe E = 1,41eV,
il n’y a pas de processus de relaxation intrabande, car, pour cette énergie, on effectue une
promotion d’électrons quasiment directement en bas de bande de conduction?. Le plasma
électron-trou se trouve alors directement en état métastable en bas de bande de conduction
pour les électrons, et en haut de bande de valence pour les trous, et reste dans cet état
pendant un temps supérieur a la nanoseconde.

Ainsi, & E = E,, on a des signaux acoustiques photo-produits provenant trés rai-
sonnablement d’un mécanisme de contrainte de déformation de potentiel (o) qui alors
domine. Il s’agit d’une illustration claire de 'importance du role du plasma intrabande
(pour GaAs) pour la génération de phonons acoustiques.

Fort de cette mise en évidence, il est possible de décrire plus en détails les propriétés

du spectre de déformation n(w) photo-induit.

Rappel de ’expression du champ de déformation (spectre acoustique théo-

rique)

Les calculs numériques menés utilisent la formule du champ de déformation n(w) obtenu
[66], et rappelé par l'expression (3.2), qui est valable (hypothése) si la contrainte de

déformation de potentiel o, est prédominante.

7. % << 40GH z, car on détecte & la pulsation Brillouin
8. La fonction donnant la valeur de cette contrainte de déformation de potentiel en fonction du temps

est représentée par une fonction de Heaviside
9. 1l est parfois possible en cas de pompage par laser bleu de provoquer une transition inter-bande :

c’est-a-dire que les porteurs de charges thermalisent vers le fond de la bande de conduction, mais dans
une vallée différente de celle qui était attendue : descente en vallée X ou L & la place d’une redescente
vers le fond de vallée I', aprés passage du puit d’énergie relatif a la vallée T' vers le puit d’énergie relatif
ala vallée X ou L en BC
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ou « est le coefficient d’absorption optique [44] [49], C, la vitesse acoustique longitudi-
2

. . . . . C N .
nale, et D, le coefficient de diffusion ambipolaire. wp_, = D correspond a la pulsation

au dela de laquelle 'onde de plasma va plus vite que le front d’onde acoustique généré.

. . . /t
wr = = est un temps caractéristique de recombinaison. mp_, = < Den — to — 5 Co

o ) &/p
eh

ol . est
un terme décrivant le rapport entre le temps nécessaire aux ondes acoustiques pour quitter

la zone d’absorption optique (t,) et le temps () nécessaire aux porteurs de charges pour
diffuser au dela de cette zone d’absorption optique proprement dite.

La formule donnée en (3.2) va nous permettre de tracer amplitude du champ de
déformation 7 et la phase dp. La profondeur de pénétration optique &, donc le coefficient
d’absorption optique «, est le seul paramétre de la simulation que 1’on prendra variable

pour nos calculs (troisiéme ligne de I'ensemble des facteurs , listés en (3.3) :

¢

Do, =3,3x107*m?2.s7!
TR =~ 1ns
¢ e [720; 890] nm e E € [1,6; 1,3] eV
C, = 4730m.s~

(3.3)

\

Etude de la phase des oscillations Brillouin en configuration de pompe et sonde

rouge

Nous effectuons la simulation de 'amplitude et de la phase du champ de déformation
acoustique n(w) (figure 3.5) a la pulsation particuliére de détection, a savoir w = wg,
car nous ne détectons que la seule composante spectrale liée & la pulsation Brillouin. Le
temps 7 (de Pordre de 1ns) étant trés supérieur au temps d’observation expérimental,
la dynamique de recombinaison n’a donc pas d’impact dans cette étude.

Ces calculs (figure 3.5) montrent une variation trés faible de la phase théorique du
champ de déformation, alors que la figure 3.3 donnant les résultats expérimentaux obte-
nus présente une variation de phase de ~ 180°. L’amplitude calculée de la déformation
acoustique augmente apreés I’énergie de gap I,. En effet, au dela du seuil hv = E;, 'ampli-
tude de la déformation acoustique n(F) est effectivement sensée augmenter, du fait de la
variation du coefficient « avec E, ce que montre effectivement bien la courbe calculée (fi-
gure 3.5). Les résultats numériques (en configuration pompe rouge/sonde rouge) montrent

que 'on ne peut pas rendre compte du saut de phase de 180° (via les calculs de spectre

98



de phonons). On rend compte d’une augmentation de 'amplitude car o augmente quand
la longueur d’onde d’excitation diminue. Cependant, on ne reproduit pas la rediminution
de 'amplitude du spectre acoustique quand 1'énergie de pompe est supérieure a 1,47 eV.
Cet écart entre le comportement du spectre de génération des phonons et ’expérience est

di a un effet de détection comme nous allons le voir.

Processus de détection

Dans le cas du GaAs [100] étudié, il a été observé un changement de signe de la ré-
flectivité transitoire AR(t) pour la valeur seuil E,. L’hypothése la plus probable est celle
vraisemblablement liée & un phénomeéne de détection; nous allons en effet voir que ce
changement est lié¢ & un changement de signe des coefficients photo-élastiques. Pour cela,
il faut revenir a la formulation générale de la réflectivité transitoire donnée en (1.134),

exprimable sous forme réduite en :

AR OLnR
= - Ae; 4
- zl:( o)A (34)
qui se développe en :
AR OLnR OLnR AR
I (t) = o Ag + o, Agy & ?(t) =a X Ag; + 3 x Agy (3.5)

Selon les courbes présentées par Séraphin et al. [80], données en figure 3.6, a 1'énergie
E =~ 1,41eV (& proximité de I’énergie de transition interbande en gap direct), on a :
AR OLnR AR
t) ~ Ae, & — ~ax A 3.6
g~ 8 & praxaa (3.6)

En effet, d’aprés les données relatives aux parties imaginaires et réelles des coefficients

photo-¢lastiques, a cette valeur d’énergie de 1,4eV ou 1,7eV, on a :

a>>f (3.7)

On aura un terme (o x Agy) clairement prédominant sur l'autre (5 x Aes) ceci a I'énergie
de pompe considérée, comme le montre trés bien la courbe présentée en figure 3.6.

Si on introduit la coordonnée normale @) et la constante de déformation de potentiel

oE

50" alors la variation de la partie réelle de la permittivité di-électrique s’écrit :

. 061 oE

Agl(t) = @%

AQ (3.8)
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FIGURE 3.5 — Calculs théoriques sur 'amplitude n(w) et sur la phase dpp = arg(n(w))
en condition pompe et sonde rouge; valeur du coefficient de diffusion ambipolaire D, a
3em?.s71. La quasi absence de changement de phase calculé (= 1°) en configuration rouge-
rouge montre que le saut de 180° mesuré expérimentalement est l2€ a un processus de

détection

On mesure expérimentalement la quantité ' donnée en (3.9), considérant 'expression

(3.6) :

R " on OB %AQ (3.9)

On peut ainsi dire que s’il existe une perturbation de réflectivité transitoire, & 800
nm, son origine réside principalement dans la variation induite sur la partie réelle de
la constante diélectrique!! €, le signe des autres quantitées de l'expression 3.9 restant
constant.

Dans le cas présenté en figure 3.1, en pompe et sonde rouge, en régime de transition
interbande de centre de zone de Brillouin vers la vallée T, le signe des signaux de réflectivité
transitoire sera ainsi gouverné par le signe de la dérivée de la partie réelle 1 (E). L’encart

en haut a droite de la figure 3.1 décrit I’évolution du changement de signe de cette dérivée

10. La quantité donnée en (3.6) s’écrit aussi Ae; = %%AP
11. On rappelle que pour un processus de détection en transition interbande, entre la bande

de valence et de conduction, la permittivité traduit la réponse d’un diélectrique : ¢ =

§Re{1 4 Al {Z( 2 ) X (W)}} ot |e| est la charge élémentaire de I’électron, m*
k C

4megm* mhweovy v —w?+ilw

est la masse effective de ’électron & la transition considérée, fiwey est 'énergie de la transition optique,

wey est la pulsation associée, Poy la probabilité de passage associée & BV — BC et I' x %
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FIGURE 3.6 — Diagramme présentant les valeurs des coefficients « et § en fonction de

I'énergie F' de I'impulsion laser; tiré de [80], interface air/GaAs

de €;(E) par rapport a la variable E. Cette dérivée de la fonction €;(E), par rapport a
I'énergie du faisceau laser E présente une singularité (changement de signe) pour la valeur
d’énergie particuliéere £/ = E,. Cette courbe permet d’apporter un élément d’explication
relativement au changement de signe des signaux de réflectivité transitoire.

Un autre point concerne 'amplitude des oscillations Brillouin, qui augmente de maniére
monotone avec 1'énergie du laser de pompe (figure 3.1), mais rediminue au dela d’un

certain seuil en énergie (oscillation Brillouin sur la courbe noire a 840nm en figure 3.1).

Oe1
oF

en figure 3.2, fléche b) aprés étre passée par un maximum local relatif (encart en figure

En reprenant la courbe £ (E) présentée, on constate que cette courbe rediminue (encart

3.2, fleche a), ce qui pourrait expliquer la redécroissance des amplitudes Brillouin visible

sur les signaux de la figure 3.1. On constate en effet un comportement similaire entre

Oe1
oOF

rediminution d’amplitude (b), et amplitude des oscillations Brillouin normalisée a & '2.

(E) donné en encart de la figure 3.2, ol 'on observe une augmentation (a) puis une

Etude de la phase des oscillations Brillouin en configuration pompe bleu/sonde

rouge

S’agissant des propriétés du spectre de phonons photo-excités par une pompe optique
bleue, nous avons également mené une étude théorique, les signaux expérimentaux étant
présentés en figure 3.3. Le calcul du spectre repose toujours sur expression (3.2). Cette

expression est toujours valide car on a bien, selon nos estimations, un rapport théorique

12. On divise par £ afin d’exprimer %(t) normalisée & la densité de porteurs de charges photo-excités
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relativement & un plasma créé par excitation en centre de zone de Brillouin.

(considérant I'expression (1.47)) : 2& >> 1, ceci pour hvy ~ Ej, et
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FIGURE 3.7 — Diagramme de bande de GaAs a 300 K, tiré de [41], cas dégénéré en rouge
et situation de pompe bleu/sonde rouge. Energie et position des bandes en fonction du

vecteur d’onde réduit q.

En effet, les masses effectives différent selon la vallée considérée (figure 3.7) :

m*(e”, L) =~ 30 x m*(e”,T") (3.10)
ceci considérant les données de masse effective suivantes [42] :
m*(e”,I') = 0,067 x my
m*(e”,L);=1,9 x my (3.11)

m*(e”, L)y = 0,076 x my
Aussi, deux types de calculs ont été réalisés; 'un ou 'on considére que les électrons
sont promus en vallée I' et 'autre ou ’on considére qu’ils sont promus en vallée L. En
changeant de vallée dans la bande de conduction, le coefficient de diffusion ambipolaire
D, des porteurs de charges décroit en raison de 'augmentation de la masse effective. Si
I’on considére le rapport de 30 entre les masses effectives relatives aux vallées I' et L, alors,
compte tenu de la valeur connue du coefficient de diffusion ambipolaire en vallée T' (4 savoir

DY = 3em?®.s71), on prendra donc pour la vallée L un coefficient de DL = 0, lem?.s71.

IN
13. D’aprés [78], on a 88E]§ = 10eV.Mbar~1, %(EL — Er) = 5,5eV.Mbar! et %(EX — Er) =

oen ny Ovopp(Enc=Epv)

-1 7 .
—2,5eV.Mbar~", d’ou pour le GaAs : oo N (P (Bnc—Fnv))

>>1
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Les simulations présentées en figure 3.8 ont été réalisées en outre en utilisant les valeurs
de paramétres suivants :

— Coefficient av tabulé [44] : a(Apompe = 440nm; Epompe = 2,82¢V) = 2,8 x 10"m ™"

— Temps de recombinaison conservé & sa valeur type "temps long” : 7z =~ 1ns

— Zone de vallée I" ayant été atteinte par les porteurs de charges en utilisant Ejpppe =~

2,82¢eV, ce qui correspond expérimentalement a un réglage de la cavité a A = 880nm
(avec utilisation d’un cristal doubleur de BBO inclus sur le trajet du faisceau laser
permettant d’obtenir A = 440nm).

Ces résultats confirment bien le fait qu'un changement de phase d¢(E) clair est attendu.
Ce changement de phase est lié a une singularité de la dynamique du plasma électron-trou
au passage de la limite (seuil L/T"). Le calcul fait cependant ressortir un saut de 30° qui
reste cependant plus petit que le saut de 180° observé expérimentalement.

Ce saut de phase doit donc avoir une origine liée au processus de détection. Nous avons
vu que lorsque nous sondions dans le domaine Visible-UV (en pompe et sonde rouge), il
était possible d’expliquer un tel saut de phase a partir de I'étude du coefficient photo-
élastique. Nous pensons donc que la démonstration faite précédemment est valide ici pour
expliquer le saut de phase de 180° observé sur les expériences bleu-rouge. Néammoins,
il restera a expliquer la forte dépendance en énergie de la phase observée en figure 3.3

sur les intervalles [2,82; 2,92 eV] et [2,94; 3,12 eV], que ne rend pas compte le modéle

actuellement.
0.60
0.56 o7
052 1a 05| 2a
0.44 0.5
0.40 04
0.36 03
028 Amplitude n(E) 02 Amplitude n(E)
0.24
s - - 95.00
2082| |, Phase 5@(E) en degré 0821 2b Seuil L
81.88 g1.88
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Energie E(EXv) : Epumpe = ZF‘suude Enel‘gie E(eV) H Epumpe = ZEsuude

FIGURE 3.8 — Calculs théoriques menés en utilisant la forme n(w) et calcul de la phase
d¢p. la et 1b : Do, = 3em?.s7! en vallée I'. 2a et 2b : D, = 0,1cm?.s7! en vallée L.

Epompe = 2 X Egonge. Existence d’un saut de phase de 30° en situation 2b

En effet, sur la figure 3.8 1la, on constate une dépendance linéaire par morceaur de
I'amplitude n(E) et une dépendance linéaire de la phase d¢(E), ou l'on observe une

variation linéaire de 13° pour une élévation de 0, 6eV de I'énergie E de pompe.
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A titre de bilan des deux parties précédentes, il a donc été étudié le GaAs de direction
cristallographique [100], en tant que substrat semi-infini, & des énergies d’excitation op-
tiques différentes. 11 a été clairement montré la prédominance d’un des deux mécanismes
existants (0., >> oy,) sur 'autre s’agissant tout au moins de la configuration rouge/rouge
(génération et détection en centre de zone), ce qui nous a permis de confirmer I'importance
de la maitrise des propriétés du plasma électron-trou, via la maitrise de ses parameétres :
coefficient de diffusion ambipolaire, mobilité des porteurs de charges, masses effectives des
porteurs de charges, temps de recombinaisons...

S’agissant des expériences d’excitation avec des photons UV (et en détection IR-VIS),
notre analyse nous a permis d’expliquer une partie des résultats et de mettre en évidence,
d’un point de vue théorique, des effets potentiels de masse effective. Il reste néammoins a
travailler sur la compréhension de certains points des propriétés du spectre obtenu dans

cette configuration.

3.2 Dynamique du plasma électron-trou et génération

de phonons acoustiques hautes fréquences

Dans le cas du semi-conducteur GaAs, il ressort que la contrainte de déformation de
potentiel 0., domine la contrainte de thermoélasticité oy,. Afin d’élargir le spectre des
phonons détectés au dela de la fréquence Brillouin, nous travaillons dans cette partie avec
un substrat de GaAs recouvert d’une couche transparente, ce qui va permettre de réaliser
des expériences "temps de vol”’ et de détecter directement les impulsions acoustiques. Nous
présentons maintenant des expériences de photo-génération et de photo-détection révélant
'existence d’un contenu fréquentiel élevé (c’est-a-dire supérieur a 100 GHz). Nous allons
présenter dans un premier temps les échantillons utilisés, puis les configurations expéri-
mentales de pompe et de sonde optique utilisées, les résultats expérimentaux obtenus, et
enfin nous présenterons une discussion relative aux mécanismes de génération et de détec-
tion de phonons acoustiques. Des simulations seront détaillées en vue de leur comparaison
avec les signaux expérimentaux obtenus. Les paramétres des simulations seront explici-
tés et une reproduction qualitative de signaux sera faite. Une discussion approfondie des
processus de détection apportera certains éléments de réponse pour mieux comprendre

I'origine de 'observation des phonons acoustiques haute fréquence.
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3.2.1 Systémes étudiés

Plusieurs types d’échantillons ont été étudiés ; un film de ZnO a été déposé sur chacun de
ces substrats de GaAs de direction cristallographique [100] commerciaux. Comme indiqué
en introduction, cette couche mince déposée agit comme une ligne a retard pour les pho-
nons et permet ainsi la détection d’échos acoustiques, aprés un temps de vol aller-retour
au sein de la dite couche. Cette ligne a retard permet la détection d’échos acoustiques,
contenant potentiellement tout le spectre de phonons photo-générés, ce que ne permet
pas un systéme semi-infini comme un substrat nu de GaAs, a moins de travailler dans la
gamme des basses températures, en excitant ’échantillon en face avant et en détectant en
face arriére du méme échantillon !4,

Les trois échantillons utilisés sont les suivants :

3 avec une épaisseur de

1. GaAs [100] dopé de type n de niveau de dopage 10 cm™
dépot de ZnO valant d = 180 nm

3

2. GaAs [100] dopé de type n de niveau de dopage 10'® ¢m™ avec une épaisseur de

dépot de ZnO valant d = 280 nm

3. GaAs [100] a bas taux de dopage (de dénomination Low Doped Cr) de niveau de

3

dopage 106 ¢m ™3 avec une épaisseur de dépot valant d = 280 nm

4. Tl a aussi été étudié un substrat de GaAs [100] & faible taux de dopage (10'® cm™?))
sur lequel un dépot de SiO, a été déposé (par PECVD : Plasma Enhanced Chemical

Vapor Deposition, méthode mise en oeuvre par Karine Blary, IEMN). Différentes

épaisseurs de Si0, (200 et 500 nm) ont été déposées par cette méthode.

On peut résumer les propriétées des échantillons utilisées dans un tableau récapitulatif
(figure 3.9).
Les dépots de ZnO ont été effectués par pulvérisation cathodique (réalisations de Evgeny

Morozov et de Mathieu Edely) selon deux méthodologies de dépot 19 :

1. Utilisation d’une cible polycristalline de ZnO, sous 200°C durant 30 minutes !¢,

produisant un dépot de d = 180 nm (méthode employée par Fvgeny Morozov)

2. Utilisation d’une cible de métal Zn pulvérisé dans une atmosphére gazeuse enri-

chie en O, sous 33 bar, & température ambiante, durant 37 minutes permettant la

14. Peronne et al., 2010
15. Il est a noter que des processus de fabrications différents peuvent induire des différences de cris-

tallinité au sein des couches d’oxydes (ZnO, SiOy ou autres), donc induire des différences de couplages
photo-élastiques entre le faisceau de sonde et les phonons acoustiques dans le film de ZnO ou de SiO-
déposé.

16. sous pression partielle d’argon et de dioxygéne P4, = Pp, = 50bar
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Echantillon | Substrat Type de Type de Epaisseur
utilisé dopage ligne a de la ligne
considéré retard a retard
(nm)
1 GaAs (100) | Dopé n+ ZnO 180
2 GaAs (100) | Dopé n+ ZnO 280
3 GaAs (100) | LD (Low Zn0O 280
Doped) Cr
4 GaAs (100) | SI (Semi- Sio, 200
Insulating)
5 GaAs (100) | SI(Semi- Sio, 500
Insulating)

FIGURE 3.9 — Tableau récapitulatif des échantillons étudiés et de leur caractéristiques

formation de ZnO en dépot de 280 nm d’épaisseur sur le substrat de GaAs

La qualité de l'interface entre le ZnO et le GaAs a été examinée par comparaison des
signaux obtenus par spectroscopie Raman (ezpériences réalisées sous la conduite de Alain
Bulou), ceci entre des échantillons de GaAs [100] dopé de type n sur lequel du ZnO
a été déposé et des échantillons de GaAs [100] dopé de type n nu. Cet échantillon a
ainsi été analysé sur les 52 premiers nanométres de GaAs (longueur d’onde de travail de
Aow = 457,9 nm). L’objectif de cette étude par spectroscopie Raman est de vérifier que
la présence d'un dépot de ZnO n’a pas affecté la zone des premiers cinquante nanométres
du GaAs (pour I’échantillon 1)). Les spectres des deux composés sont similaires, la fré-
quence des modes ne varie pas, et aucune distorsion n’a été détectée sur les raies, ce qui
montre que, dans la limite de sensibilité de 'appareil utilisé, le film mince de ZnO déposé
n’engendre pas de perturbation sur les cinquantes premiers nanomeétres de GaAs. Aucune
contrainte résiduelle, ni aucune présence de défauts additionnels n’a ainsi été détectée.
Il a néammoins été observé I'existence d’une épaisseur de 3 nm d’épaisseur détectée par
réflectivité des rayons X sur les substrats de GaAs (voir la figure 3.10), correspondant a
une couche d’oxydation native. Il s’agit d’oxyde d’arseniure As,O5 & la surface du GaAs'”
identifiée par I'existence d’une légére oscillation sur le diagramme de réflectivité X pré-
senté en figure 3.10. Ce phénomeéne d’oxydation superficielle est bien connue dans le cas

du semi-conducteur GaAs [82], sa surface étant trés réactive.

17. Position angulaire 20 = 44,5° du spectre de réflectivité X
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FIGURE 3.10 — Diagramme en réflectivité X du systéme ZnO/GaAs LD Cr; intensité
en coup par seconde (cps) en fonction du nombre d’onde Q. Existence d’oscillations par

rapport a la courbe moyenne

3.2.2 Conditions expérimentales

Dans ce qui suit, I'irradiation par lumiére bleue désigne une longueur d’onde d’environ
400 nm, et une irradiation rouge désigne une longueur d’onde d’environ 800 nm. On utilise
un montage optique pompe sonde en réflectivité transitoire. On mesure donc le signal
de réflectivité optique des échantillons photo-excités en fonction du temps. Le montage
expérimental décrit en figure 2.1 est utilisé. On excite des ondes acoustiques par des
rayonnements rouges et on détecte au moyen de rayonnements rouge et bleu (UV) produits
par l'utilisation d’un cristal de BBO permettant la génération de seconde harmonique.
L’énergie de gap du ZnO (nature du film déposé) vaut 3,4 eV [83]; I’énergie de gap en
vallée I de GaAs (substrat de GaAs) vaut 1,43 eV ; 'excitation du systéme film -+ substrat
se fait entre 1,41 eV et 1,73 eV (énergies d’irradiation lumineuse auxquelles le ZnO est

transparent. A ces gammes d’énergies (figure 3.11), on excite directement dans le GaAs.

3.2.3 Signaux expérimentaux relatifs au systéme ZnO/GaAs et

au systéme SiOy/GaAs

Les résultats expérimentaux relatifs aux échantillons décrits en 3.9 sont présentés dans

le présent paragraphe.
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Energie de gap pour le ZnO
E,(ZnO) ~ 3,4 eV
1,41 eV 1,73 eV :

_H Energie E(eV)
Fﬂ%— Energie E(eV)

2,82eV

Energie de gap direct pour le GaAs
E,(GaAs) ~ 1,43 eV

FIGURE 3.11 — Gamme d’énergie des excitations lasers rouge et bleu ; valeurs des énergies
de gap E,(GaAs) et £,(Zn0O) [85]

GaAs [100] de niveau de dopage 10'® cm ™ avec une épaisseur de dépot de d —
180 nm

Différents résultats expérimentaux ont été obtenus. Tout d’abord, en utilisant une
pompe et une sonde rouge (& 790 nm) irradiant cet échantillon, on obtient le résultat

expérimental présenté en figure 3.12, figure ol 'on distingue clairement le signal Brillouin.

16804 : ]
: J 44,5 GHz
Q1540 I,
> 1 e
iy 1400 E
= - 2
~ 1260 - <
5 J
1 120 - ’ 20 ) 4‘IJ ' 60 ) 80 ' 100 ' 120
e e Fréquence (GHz)
° 980
= 1 ; :
g 840 __ Dérivée temporelle de
16+ la réflectivité transitoire (u.a.)
E 700 §
- 8+ 4
) 560 -
: -
S 420 - 0-prach Pompe (110 mW) et
'-g 1 sonde (29 mW) rouge
o 280 § =R 7T a790 nm
5 0 140 | | GaAs dopé N+
(04 . avec dépot de ZnO de 180nm
01 - Temps (ps)
0 120 240 360 430 600 720 540
_1 4D - T [ T I T l T 'I T I T l T
0 120 240 360 480 600 720
Temps (ps)

FIGURE 3.12 — Enregistrement entre 0 et 800 ps relatif a un échantillon de GaAs dopé de
type n avec dépot de ZnO ; pompe optique & 110 mW et sonde & 29 mW ; longueur d’onde

utilisée : 790 nm

108



Les signaux de réflectivité transitoire en fonction de la puissance du faisceau de pompe

optique sont présenté en figure 3.13 a 737 nm.

| 1 | L 1 " | L L | 1 ] L | 1 | L 1 " 1 1 |
1300 - Pompe et sonde rouge : 737 nm
1 GaAs dopé N+
| Dépdt de ZnO de 180 nm
1100 H Elévation en puissance de pompe

1000 . Zno

Oscillation Brillouin dans GaAs

Réflectivité transitoire (Arb. Unit.)

100 "
4 " m
0 1Tmw
T T T | T T T T T T T T T T T T T 1 T | T T
25 0 25 50 75 100 125 150 175 200 225 250

Temps (ps)

FIGURE 3.13 — Pompe et sonde rouge a la longueur d’onde 737 nm ; échantillon de GaAs
[100] dopé de type n avec dépot de ZnO de 180 nm; étude a différentes puissances de

pompe optique & puissance de sonde fixée constante

Le signal de réflectométrie transitoire enregistré AR(t) et présenté en figure 3.12 est
composé de plusieurs contributions : un signal lentement décroissant dans le temps et qui
se superpose a des signaux d’origine acoustique (signaux Brillouin). On y visualise deux
événements a environ 30 ps (figures 3.15 et 3.14 explicitant la singularité) et environ 60
ps. L’épaisseur du ZnO déposé étant proche de 180 nm pour le cas présenté en figure 3.12,
connaissant la vitesse moyenne longitudinale de propagation des ondes acoustiques dans le
ZnO (6096m.s1), on retrouve bien un temps de I'ordre de 60 ps pour un aller-retour et de
30 ps (environ) pour arrivée du front d’onde en surface de ZnO. Une dérivée temporelle
du signal enregistré & 730 nm est donnée en figure 3.15. On met alors en évidence plus
clairement sur ces enregistrements (figure 3.14) un transitoire a t = 30ps déja observé en
figure 3.15.

Afin de confirmer que cet événement détecté a t ~ 30 ps est bien lié au temps de vol

des phonons acoustiques dans la couche de 180nm de ZnO déposée, on met en oeuvre
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FIGURE 3.14 — Signaux de réflectivité transitoire en fonction du temps; encart : agran-
dissement de la zone temporelle entre 16 et 44 ps (avec et sans soustraction de la ligne
de base (dite courbe moyenne) ; pompe et sonde rouge a 737 nm pour les trois courbes;
échantillon de GaAs |100| dopé de type n avec dépot de ZnO de 180 nm

une mesure de type cartographie (figure 3.16) : on effectue des mesures de réflectométrie
en déplacant le point de focalisation depuis la zone de environ lem? ot existe le dépot
parfaitement homogéne de ZnO vers la zone ot aucun ZnO n’a été déposé (bord), ceci
pour un substrat de GaAs dopé de type n. Nous observons bien que le signal impulsionnel
est détecté a des temps plus courts lorsque 1'épaisseur de ZnO diminue. On montre ainsi
ici de maniére expérimentale qu'un signal acoustique haute fréquence est détecté ; il s’agit
d’un transitoire de réflectivité optique de largeur d’environ 7 ps et de front de montée de
approximativement 2 ps, ce qui constitue un contenu fréquentiel bien plus élevé que le
mode & 44 GHz. La figure 3.15, ainsi que la figure 3.14 montrent bien cette singularité.

Des faisceaux de sonde de longueur d’onde proche de 400 nm sont utilisés dans la suite.
L’énergie liée a des radiations bleues (UV) est de 3,1 €V ; la profondeur de pénétration &
correspondante a cette énergie [44] est de l'ordre de 15 nm, ce qui signifie que la profondeur
de pénétration optique en radiation bleue est quasiment 30 fois inférieure a la profondeur
de pénétration en radiation rouge. La contribution liée aux oscillations Brillouin dans
GaAs est alors gommeée, compte tenu alors d’un faisceau de sonde bleue ne pénétrant pas

assez profondéement dans le substrat de GaAs pour permettre une interaction acousto-
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FIGURE 3.15 — Dérivée temporelle du signal expérimental de réflectivité transitoire relatif
a un échantillon de GaAs [100] dopé de type n avec dépot de ZnO ; pompe et sonde a 730

nm ; visualisation d’un front montant a 30ps

optique suffisamment efficace, avec le mode de fréquence 44 GHz dans le GaAs. Nous
reviendrons sur ces aspects en fin de chapitre 3, dans une partie qui détaille le role clef de
la sensibilité de la détection. L’interaction opto-acoustique étant plus faible dans le film
de ZnO que pour le GaAs, on observera des phénoménes d’oscillations Brillouin dans le
ZnO (voir la figure 3.20 ou figure un pic sur le spectre fréquentiel a environ 70 GHz),
mais plus faible en amplitude que ceux observables dans le GaAs.

Le transitoire haute fréquence détecté en configuration de pompe et de sonde rouges, est
bien mis en évidence en configuration de pompe rouge et de sonde bleue pour I’échantillon
(1). Les résultats relatifs a cet échantillon sont donnés sur la figure 3.17. On y observe
trés clairement ce transitoire & t = t5 = 60ps, c’est a dire aprés un aller-retour dans la
couche de ZnO.

GaAs [100] de niveau de dopage 10'® cm ™3 avec une épaisseur de dépot de d —
280 nm

Le second échantillon (nommé 2)) étudié se situe a un niveau de dopage de 10'® cm =3,

mais avec une épaisseur de dépot de 280 nm, et a permis d’effectuer les mesures présentées

sur la figure 3.18. Nous retrouvons bien ce transitoire a t = t,.
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FIGURE 3.16 — Comparaison entre un échantillon de GaAs dopé de type n avec et sans
dépot de ZnO; visualisation de la singularité et absence de cette méme singularité si la
couche de ZnO est absente. Fleche montrant 1’évolution de la singularité en fonction de

la position de focalisation des faisceaux sur I’échantillon

On constate que si 'amplitude est fonction croissante de la fluence déposée, le temps
a mi-hauteur ne varie pas avec une augmentation de fluence de pompe. Cette constation
peut étre illustrée par les enregistrements de la figure 3.19, ou la fluence d’excitation
fait croitre de maniére linéaire 'amplitude de I'impulsion acoustique, mais pas la durée a

mi-hauteur de la singularité (4 60 ps environ) qui reste donc sensiblement la méme.

GaAs [100] de niveau de dopage 10'° cm™ avec une épaisseur de dépot de d —
280 nm

Le troisiéme échantillon étudié est un échantillon de GaAs a niveau de dopage plus
bas que les deux autres échantillons étudiés, mais avec une épaisseur de dépot similaire
a l’échantillon 2). La figure 3.20 présente ces résultats expérimentaux. On y voit ici plus
clairement le signal Brillouin dans le ZnO et le transitoire bien que présent est plus faible

en amplitude.
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FIGURE 3.17 — Echantillon de GaAs dopé de type n avec dépot de ZnO de 180 nm obtenu
par la méthode de déposition 1); courbes de réflectivité transitoire en pompe et sonde
rouge et pompe rouge et sonde bleu pour ce méme type d’échantillon. Illustration d’une
excitation et d’une détection volumique dans le cas de I'utilisation de faisceaux rouges en
pompe et en sonde; détection sur les 15 premiers nanométres en utilisant un faisceau de

sonde bleu & 389 nm.

Signaux expérimentaux relatif au systéme SiO,/GaAs avec 500 nm de dépot

Un quatriéeme échantillon est étudié expérimentalement; il s’agit du systéme
Si0O9/GaAs, a bas niveau de dopage (10'® em™2), ou le dépot de SiO; (travaur de K.
Blary) est effectué par PECVD (Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition). La fi-
gure 3.21 présentent les résultats expérimentaux ou 'impulsion acoustique est détectée.
Comme dans le cas du systéme ZnO/GaAs, il est détecté une impulsion courte transitoire,

obtenue aprés un aller-retour dans la couche transparente de Si70,.

Signaux expérimentaux relatif au systéme Si0O,/GaAs avec 200 nm de dépot

Un cinquiéme échantillon a aussi été étudié; il s’agit d’un échantillon ot un film de 200

nm d’épaisseur de Si0, a été déposé. La figure 3.22 explicite le résultat obtenu pour ce
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FIGURE 3.18 — Echantillon (2) de GaAs dopé de type n avec dépot de ZnO obtenu par la

méthode de déposition 2); pompe rouge et sonde bleue
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FIGURE 3.19 — Echantillon de GaAs dopé de type n avec dépot de ZnO obtenu par la
méthode de déposition 1) ; pompe rouge et sonde bleu ; différentes puissances d’excitation ;
excitation a 800 nm et détection a 400 nm : on remarque la polarité négative de I'impulsion

acoustique de 7ps en détectant & 400nm
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FIGURE 3.20 — Echantillon de GaAs LD Cr avec dépot de ZnO obtenu par la méthode
de déposition 2; signal expérimental obtenu en configuration de pompe rouge et de sonde

bleu ; observation d’oscillations Brillouin dans le ZnO a environ 70 GHz (mode longitudinal
L)

type d’échantillon, ot un dépot de Si0O, d’épaisseur deux fois plus faible qu’en 3.21 est
déposé.

On y retrouve le résultat obtenu avec le GaAs/ZnO (existence d’une impulsion acous-
tique), mais pour des échantillons a dépdt de couche mince de SiO, déposé par une
méthode différente, avec deux épaisseurs de dépots différentes (500 nm et 200 nm).

Afin de tenter de mieux cerner l'origine des signaux haute fréquence observés lors des
mesures expérimentales, des simulations numériques des signaux de réflectivité transitoire
ont donc été entreprises. La partie qui suit va permettre de présenter les résultats de ces
simulations de signaux de réflectivité transitoire relatifs aux différents systémes étudiés.
Des éléments de discussion seront de méme proposés au lecteur. Il sera possible via les
simulations numériques proposées d’expliquer qualitativement 1’existence d’une variation
abrupte de la réflectivité transitoire et de sa dérivée temporelle. Cependant, I’amplitude
de I’événement ne sera pas reproduite de maniére entiérement satisfaisante, ce qui nous
amenera a considérer et a discuter des hypothéses complémentaires concernant 'origine

de ces singularités.
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FIGURE 3.21 — Echantillon de GaAs [100] avec un dépot de 500 nm de SiOs ; visualisation
de trois impulsions acoustiques pour une méme fluence d’excitation a des temps différents ;
pompe rouge (108,8 mW et 796 nm) et sonde bleu (11,5 mW et 398 nm)
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FIGURE 3.22 — Echantillon de GaAs [100] avec un dépot de 200 nm de SiO, ; pompe rouge
(puissance variable ; 795 nm)et sonde bleu (10 mW fixé; 397 nm)

3.2.4 Analyse et discussion

Diverses constatations peuvent alors étre faites a la suite des mesures expérimentales. En
pompe et sonde rouge, on observe des oscillations causées par le phénoméne d’interférence
(diffusion Brillouin de période 23 ps (correspondant & 44 GHz)) entre le faisceau de sonde

se réflechissant sur le front d’onde (photo-généré) se propageant en volume et le faisceau
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de sonde réfléchi sur la surface libre du matériau [49] [88], la profondeur de pénétration
optique étant alors de 740 nm pour une irradiation laser a 800 nm. L’utilisation de la
dérivée temporelle 2 {5£(t)} (présentée en encart dans la figure 3.20) permet de rendre
plus visible I'existence d’une singularité (de 7 ps environ). Cette impulsion est directement,
observable (sans recourir a une dérivée) en configuration de pompe rouge et de sonde bleue
On ne voit pas ou peu d’oscillations Brillouin dans le ZnO, étant donné que le couplage
photo-¢élastique est faible [87].

On peut ainsi affirmer qu’il est donc mesuré une impulsion acoustique transitoire de
durée a mi-hauteur 767 & 7 ps arrivant a Uinterface air/ZnO (figure 3.14). Cette impul-

sion se caractérise par un front montant de environ 2ps, ceci méme en utilisant un faisceau

optique de pompe pénétrant (=~ 680nm).

AR

. A i
=10 0 30 €0 20 120
TIME DELAY (psec)

FIGURE 3.23 — Impulsion acoustique générée et détectée dans un film métallique de nickel

de 120nm d’épaisseur (d’apreés les travaux de [9])

La forme des impulsions est similaire a celles obtenues dans le cas des enregistrements
relatifs au nickel métallique !® photo-excité par [46] [9] ou la profondeur de pénétration
optique du faisceau de pompe était typiquement de &~ 15nm. En utilisant un rayonnement
optique UV (profondeur de prénétration trés réduite {~15nm) pour sonder la matiére,
il est également constaté et observé une impulsion acoustique de durée a mi-hauteur
TP 2 Tps.

La structure de 'impulsion demeure globalement inchangée en modifiant le niveau de
dopant : 757 reste de I'ordre de 7 ps environ (figure récapitulative 3.24). Si la largeur
a mi-hauteur ne semble pas étre fonction du taux de dopage de I’échantillon considéré,
ce n’est peut étre pas le cas de 'amplitude, qui semble avoir une dépendance vis-a-vis
de ce facteur, ceci quel que soit ’échantillon considéré. Les signaux sont d’ailleurs plus
clairement observés dans le cas du substrat de GaAs [100] dopé de type n, et d’amplitude

relative plus faible pour les substrats de type SI (semi-insulating).

18. Signaux impulsionnels & haut contenu fréquentiel obtenus pour un film de nickel de 120nm d’épais-

seur : présentation du résultat obtenu par Thomsen et al. [9] en figure 3.23
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FIGURE 3.24 — Récapitulatif des résultats expérimentaux en pompe rouge et sonde bleu,
pour des échantillons de GaAs avec dépots de SiO4 et de ZnO. Visualisation de I'inversion
de polarité des impulsions acoustiques détectées pour le GaAs avec dépot de ZnO dopé n

(courbes noire et rouge)

Interprétation de l’inversion de polarité du transitoire en pompe rouge et

sonde bleu

Sur les enregistrements expérimentaux (figure 3.24), on constate par détection a 400
nm et 389 nm que le signe de I'impulsion change (inversion de polarité) par passage
d’une longueur d’onde a Pautre (de 400 nm vers 389 nm et vice-versa). Considérant
I'expression générale de la réflectivité (introduite par (1.134)), on a, a I’énergie de sonde
d’énergie proche de 3, 1eV (400nm), ot seule la variation de la partie imaginaire de €, est

significative, I’expression suivante :

AR _ OLnR
R - 682

x Ag, (3.12)

AR OLnR 0 OF
R ~ 09s ~ OFE " 0Q

Oeg
oE

€9 par rapport a I’énergie E du photon optique de sonde. L’expression de la variation de

X AQ (3.13)

Il apparait alors un terme de type qui correspond a la dérivée de la partie imaginaire
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réflectivité transitoire est directement liée au signe de la dérivée, on observera donc bien

un changement de signe [80] [44], si la dérivée %22 change de signe. Le terme aaLT”QR étant
quant a lui toujours positif, on aura donc :
Sgn {AEY — Ggn {22
{om ) 2 s i) .14
e, > U

Ce changement de polarité est visible sur le résultat expérimental présenté en figure
3.24. On y observe bien des polarités de signes opposées selon les longueurs d’onde d’ex-
citation utilisées. Diverses hypothéses et pistes de discussion préliminaire peuvent étre

évoquées dans le cadre de cette étude pour expliquer les signaux expérimentaux obtenus.

Formules théoriques utilisées dans le cadre des simulations

Les simulations des signaux proposées sont basées sur la formule théorique établie par
Gusev et al. [66] qui détaille un systéme typique composé de 2 interfaces (0-1) et (1-2) pour
séparer 3 milieux matériels air (indice 0), film mince transparent (indice 1) et substrat

opaque (indice 2); on rappelle :

A
2~ 2iku(0) + 2i x {

To

rg - (1 —715)
[For - e~ R4 + 11y - 1] % [e—k1d 4 g1 - 1y - eik1d

}} x F (3.15)

avec la fonction complexe F' définie par :

d d
P {(k:1 + ) izt dz} + {%%—’i; ) (g e 4 o) dz} .

.+ {%%_122 ' (% - 7“12> : Tn(z,t) cem (@) dz}
’ (3.16)
Pour les interfaces optiques, on utilisera (dans le cadre de 1'approximation d’une inci-
dence normale) :

— pour linterface air/ZnQO : rq; = H avec Ny = Ngno et Ng = Ngir

na2—nj

gy QUEC M1 = Nzpo et Mo = N@Geas

- Ti2 =

oll ny correspond & l'indice de réfraction optique du GaAs & la longueur d’onde de la
sonde.

Sur la base des résultats expérimentaux présentés, des simulations numériques vont étre
mises en oeuvre. Avant de présenter ces simulations en tant que telles, il va étre détaillé

les paramétres ayant servis a établir ces simulations.
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3.2.5 Simulation de signaux en configuration pompe et sonde

rouge

La contrainte initiale sera supposée étre localisée dans le substrat de GaAs [100]. On se
place toujours dans le cas ou la contrainte de déformation de potentiel prédomine sur la
contrainte thermo-élastique (0., >> o0y,). Les paramétrages et constantes utilisées pour
simuler le signal réflectométrique en pompe rouge et sonde rouge sont détaillés dans ce
qui suit.

1. Vitesses acoustiques longitudinales dans GaAs et ZnO : Vgaas — 4730 m.s~ et V0

— 6096 m.s!, considérant [64].

2. Impédances acoustiques des deux milieux matériels [64] : Zguas = 2,55 X
107kg.m%.s7 et Zzp0 = 3,42 x 107kg.m?.s71 19, On définira les coefficients de ré-

flexion et de transmission acoustique (expressions (3.17)) aux interfaces par :

J— ZZnO_ZGaAs e =2y __ _
Ra21 o ZZnO+ZGaAs — Z1+Z2 - RalQ
27
Tay = —2%Gads 3.17
21 Zzno+ZGaAs ( )
27
TCL — ZnO
12 ZZnO+ZGaA5

3. Profondeur de pénétration optique & : cette quantité dépend de la longueur d’onde
A de la pompe (& (A = 730nm) = 680nm).

4. Paramétres optiques du ZnO déposé [94] : I'indice de réfraction optique du ZnO sera
pris & ngz,o = np = 2,05; le coefficient photo-élastique [95] pour ZnO sera choisi

a unite : 4o = 1, ceci pour toute longueur d’onde; la valeur du coefficient

dn ZnO
photo-élastique de ZnO est plutot faible a 730 nm [86], le faible couplage rendant la
visualisation des échos plus aisée. Il existe une grande dispersion dans la littérature

des valeurs de ces coefficients photo-élastiques.

5. Paramétres optiques du substrat de GaAs : I'indice de réfraction optique du GaAs
sera pris a Ngeas = 3,74+ 0,1127 a 730 nm; le coefficient photo-élastique sera pris
a = 2,8+ 2,60 [83] [49]

Simulation du champ de déformation acoustique photo-induit a ’instant initial

On simule ici & 730 nm (figure 3.25) 'empreinte spatiale du champ de déformation
acoustique. On observe typiquement sur cette simulation une forme exponentielle décrois-

sante dans I’épaisseur du substrat de GaAs.

19. L’impédance acoustique Z; = p;V; caractérise une interface acoustique entre deux milieux matériels :

le signe des coefficients Rajs et Rao; permet de savoir si I'on passe d’un milieu “dur” & un milieu plus
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FIGURE 3.25 — Simulation du champ de déformation acoustique dans I’échantillon GaAs
[100] dopé de type n avec dépot de ZnO de 180 nm, a l'instant initial t = 0 ps; profil

fréquentiel brut (sans diffusion) ; longueur d’onde de pompe et de sonde a 730 nm

Simulation du signal de dérivée temporelle de la réflectivité transitoire

Les oscillations Brillouin sont assez bien reproduites (contribution photo-élastique due
majoritairement a GaAs et minoritairement a ZnO). Concernant les signaux de dérivées

temporelles, la contribution interférométrique [96] pure (& savoir en annulant les coeffi-

cients liés a GaAs et & ZnO : g—z = g—;‘ = () peut étre responsable sur le signal de
GaAs ZnO
dérivée temporelle % (%(t)) d’un phénoméne de variation brutal & 30 ps, apparaissant

lorsque le front acoustique est réfléchi sur la surface libre de ZnO. En effet, lorsque 1’ex-
tension spatiale du front d’onde est supérieure a ’épaisseur de la couche mince déposée,
alors les variations de I’épaisseur de celle-ci varie selon un signal de forme apparentée a
des triangles. C’est exactement cette situation que nous avons dans le cas ot 'on excite
GaAs avec un faisceau trés pénétrant (longueur de pénétration de 680nm grande devant
I'épaisseur du film de 180 nm). Donc, considérant ici un signal quasi-triangulaire (lié a al-
ler & la compression de la couche mince sous 'effet du front d’onde acoustique pénétrant
dans le ZnO et lié au retour & une dilatation de la couche mince transparente de ZnO),
ce signal en le dérivant par rapport au temps ¢, donne un signal de type "marche”. Cette
hypothése testée par simulation n’est cependant pas parfaite; en effet cette "marche” est
faible en amplitude relative par rapport au signal d’origine photo-élastique. C’est ce que
montre la figure 3.26. On y voit que si 'amplitude de cet effet de saut est de I'ordre
de 7 x 1073u.a., amplitude de la contribution d’origine photo-élastique est quant a elle

de l'ordre de 0, 31u.a., selon la méme échelle graphique. Cet "effet de marche” interféro-
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métrique est donc simulé comme étant environ 44 fois plus petit que les effets d’origine

photo-élastique.

Dérivée temporelle
de la réflectivité
transitoire (u.a.)

Dérivée temporelle
de la réflectivité
transitoire (u.a.)

Faible ampilitude
de saut

t,

018 T T T T T T T T T 0014 T T T T—r—T T T T T
20 22 24 26 28 30 a2 3t % ] a0 20 22 24 2% 28 30 a2 34 % 38 a0

Temps (ps) Temps (ps)

FIGURE 3.26 — Simulation du signal de dérivée temporelle de la réflectivité transitoire

9 (8(t)) en fonction du temps (courbe rouge) ; échantillon GaAs [100] dopé de type n
avec dépot de ZnO de 180 nm; détails de l'effet de marche a la date ¢; = 30ps environ

résultant de l'effet interférentiel (courbe noire); bruit da a la discrétisation numérique

Il est a noter que la simulation a été effectuée considérant des faisceaux en incidence
normale, donc des coefficients rg; et r5 évalués de méme en considérant une incidence
normale.

La contribution interférométrique est sensible a la valeur de I'angle d’incidence des
faisceaux, via le calcul des coefficients rg; et 712, et une erreur a peut étre été introduite
a ce niveau. En effet, I'angle d’incidence expérimental utilisé a été évalué de 'ordre de
>~ 32° 4 = 45° (angle entre 'axe des faisceaux incidents et la normale & la surface de

I'échantillon).

3.2.6 Simulation de signaux en configuration pompe rouge et
sonde bleue
On considére maintenant un faisceau laser de pompe rouge (forte pénétration optique)

et un faisceau de sonde bleu (peu pénétrant en volume dans le cas du semi-conducteur

GaAs).
Paramétrages utilisés pour la simulation en configuration pompe rouge et
sonde bleue

Il s’agit de simuler le signal en réflectivité transitoire relatif & I’échantillon GaAs dopé
de type n, avec un dépot de ZnO de 'ordre de 180 nm. Les paramétrages utilisés sont les

suivants [83] :
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1. Longueur d’onde des faisceaux de pompe et de sonde de 'expérience effectuée : A
= 397 nm en sonde bleu et A\, = 797 nm en pompe rouge, ce qui fixe alors la valeur
de la profondeur de pénétration optique £(797nm) = 780nm, ceci en pompe optique

rouge (797nm).

2. Indices et coefficients photoélastiques pour l'air : on prendra ng = 1, indice usuelle-

ment pris a 'unité. Le nombre d’onde correspondant vaut kg = 2752,

3. Indices pour le substrat de GaAs : on prendra nos = 4,37 + 2,147 a 3,1 €V (sonde
bleue & 397nm) ou ngs = 3,93 + 2,28 a 3,2 eV (sonde bleue & une énergie un peu
supérieure). Par ailleurs, on utilisera ny, = 3,66 + 0,08: & 1,55 ¢V (pompe rouge)
ou ngy = 3,704 0,0917 a 1,6 eV. Le vecteur d’onde correspondant est exprimé par

k’Qs = 27'('%
S

4. Coefficient d’absorption des faisceaux de pompe et de sonde : on exprime le co-
4

efficient d’absorption du faisceau sonde par as, = 3% X Im {na} et le coefficient

9 : : _ 4r Cx
d’absorption du faisceau pompe par o, = N, X Sm {nap}-

5. Coefficients photoélastiques selon les directions cristallographiques pour le GaAs :
ils sont issus de [83] et [84]. Des essais ont été réalisés en utilisant py; = (5 + 3, 57) -
107%Pat et p1g = (=3,5+0,57) - 1072 PaL.

6. Constantes élastiques utilisées : on utilisera de méme les valeurs issues de [83]

7. Coeflicients photoélastiques pour le substrat opaque de GaAs : on utilisera dans le

cadre de ces simulations un coefficient ag—;s [49] [84] défini par :

O _ (P X Ci2 + p12 X C11 + p12 X Cig (3.18)
(977 2”25 .
équivalent en écriture [83] a :
Ok 2 -C -C -C
pey = 22 _ T (p11 - Cra + p12 - O + pr1a - Cha) (3.19)

o A 2N
ol p;; sont les coefficients photo-élastiques décrits ci-dessus en point 5) et ou Cj;

sont des constantes élastiques (exprimées en Pa)?°. On utilisera donc, a 390 nm (=
3,2 eV):

20. On notera de plus que les coefficients photo-¢élastiques p11(w) et p12(w) subissent de fortes variations

au voisinage de la transition interbande :

(8n) ~ 20 x <8n> (3.20)
877 400nm 877 800nm
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on

- — 19,7+ 5,6i (3.21)
877 GaAs;390nm

8. Coefficients photoélastiques [86] [97] pour le film mince de ZnO déposé en surface du

substrat de GaAs : prenant comme coefficient photo-élastique g—" =1, ce
M Zno ;390nm
qui donne pe; a la longueur d’onde \; exprimé par : pe; = 27r-)\i- % = %.
s N zpo ;390nm Y

Pour le film mince de ZnO déposé, on utilisera la valeur de 'indice ny = 2,05 (relié

au nombre d’onde ky = 2% X n;) par (cas isotrope) :

81{:1 . 2_7'(' 8711

o x oy

Enfin, comme dans le cas de la configuration rouge/rouge, on utilisera les coefficients

(3.22)

de réflexion aux interfaces, définis tels que :
— entre 'air et le ZnO : ro; = <_nrno>

n1+ng

— entre le ZnO et le GaAs : rjp = (;u
2s+n1

Simulation du champ de déformation acoustique photo-induit en fonction du

temps en configuration pompe rouge et sonde bleue

On considérera toujours que la contrainte initiale prend naissance a linterface
ZnO/GaAs. Pour détailler I’évolution de la déformation acoustique de 0 a 90 ps, il est
conservé les parameétrages de la section précédente. La profondeur de pénétration optique
change cependant en £(A = 800nm) = 780nm. La figure 3.27 montre cette évolution
temporelle. A t= 0 ps, on retrouve ’extension de la profondeur de pénétration optique
dans le GaAs, vu que le ZnO (épaisseur de 280 nm déposée choisie pour cette simulation)
est transparent aux longueurs d’onde utilisées. Par suite (t = 2 ps), un front de défor-
mation acoustique est créé vers la surface (dans 'épaisseur de ZnO), et vers le volume
de GaAs. D’oul la forme du champ de déformation acoustique & 2 ps aprés le temps zéro
d’arrivée du laser. Ces deux fronts progressent dans leur partie (ZnO et GaAs) respective;
jusqu’a atteindre la proximité de la surface de ZnO (interface air/ZnQO) pour le champ de
déformation rejoignant la surface. L'interface air/ZnO introduit une réflexion du champ
de déformation et un retour vers l'interface ZnO/GaAs d’un signal acoustique (simulation
at— 50 ps). At = 90 ps aprés le temps zéro d’arrivée du faisceau excitateur, le front
de déformation s’est réfléchi sur la surface libre de ZnO et arrive a Uinterface ZnO/GaAs

(par la gauche).
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FIGURE 3.27 — Extension spatiale et évolution temporelle de la déformation acoustique

n(z,t) pour le GaAs [100] dopé de type n avec dépot de ZnO de 280 nm

Simulation du signal de réflectométrie transitoire relatif au ZnO/GaAs [100]

avec dépo6t de ZnO de 180 nm : comparaison avec le signal expérimental

Il est dans ce paragraphe présenté la simulation du signal de réflectivité optique transi-
toire (figure 3.28) pour I’échantillon GaAs [100| dopé de type n, a dépot de ZnO de 180
nm, sous irradiation rouge a 780 nm (1,6 €V), et en utilisant une sonde bleu a 390 nm
(3,2 eV).

Il est clair qu'une erreur est introduite car il existe des incertitudes sur les valeurs des
coefficients photo-élastiques, et tout particuliérement sur ceux du ZnO. Néammoins, en
considérant deux couples de valeurs des coefficients photo-élastiques de ZnO et de GaAs

!, nous pouvons constater sur la figure 3.28

pour les longueurs d’onde 390 et 400 nm?2
que le signal est bien reproduit. Les transitoires acoustiques courts sont bien reproduits
en se placant dans le cas d’une photo-génération d’un front d’onde acoustique classique

(exponentiel) et de la détection en sondant dans I'UV.

on
an ZnO
{(39 + 44,5i) si Ag =400nm ; (19,7 + 5,6i) si Ag = 390nm} pour le GaAs

= 1 pour les deux longueurs d’onde, et 22 =

21. & savoir 5
"TGaAs
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(a) 1.3{ Echantillon 1 (b)

| Pompe : 1,55 eV ( 800 nm)

‘| Sonde : 3,10 eV (400 nm) Expérience

Pompe : 1.1
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FIGURE 3.28 — (a) : Simulation de la réflectivité transitoire et impact de la modification
du coefficient photo-élastique du GaAs : 39+44,5: 4 400 nm (3,1 €V ; simulation du haut)
et 19,7+ 5,6¢ a 390 nm (3,18 eV ; simulation du bas) [83]; coefficient photo-élastique du
ZnO fixé a 1; échantillon de GaAs [100] dopé de type n a dépdt de ZnO de 180 nm ; impact
du changement de coefficient photo-élastique du GaAs sur la forme de courbe simulée.

(b) : comparaison expérience/simulation

3.2.7 Simulation du signal interférométrique pur en fonction de
I’épaisseur de ZnO déposé sur le substrat de GaAs [100]
dopé de type n

En dernier lieu, on peut comparer les contributions interférométriques pures (de type
fabry-Pérot), dans le cas des deux types de dépots effectués, a savoir 180 et 280 nm.
On entend par “contribution interférométrique pure”, le cas ou les coefficients photo-
élastiques dans le ZnO et le GaAs sont mis a zéro et ou 'on ne considére que 'aspect

interférométrique (effet Fabry-Perot) da a la couche de ZnO déposé :

on O lzno (3.23)
Ong — 9In -0
on T On GaAs

Le résultat de cette simulation est présenté en figure 3.29.

La contribution interférométrique est plus large et plus affirmée pour 1’échantillon a
couche déposée de 280 nm de ZnO en surface du substrat de GaAs, que pour celui a
épaisseur déposée de 180 nm. Cela peut s’expliquer par le fait que cette contribution est
quantifiée par U'intégrale sur la profondeur z du champ de déformation n(z,t) ?2. Si I'inter-

valle d’intégration augmente, I'intégrale augmente, d’ott une amplitude de la contribution

d
22. Le phénomeéne de respiration est traduit par l'intégrale : Ad(t) oc [n(z,t) - dz si Ad(t) est la
0

variation d’épaisseur du film mince de ZnO ; les paramétres entrant en jeu sont donc n, d et Ad
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FIGURE 3.29 — Contributions interférométriques "pures” pour deux épaisseurs de ZnO

déposées différentes : 180 nm et 280 nm ; échantillon de GaAs [100] dopé de type n+ ;effet

interférométrique plus marquée en amplitude pour 280 nm que 180 nm d’épaisseur de

Zn0O déposé

interférométrique pure augmentée. L’effet interférométrique est donc supérieur d’un fac-
teur 3 & 4 en amplitude dans le cas du dépot de 280 nm par rapport a celui de 180 nm.
Pour mémoire, on renverra le lecteur a la figure (données expérimentales) 3.18, ot 1'on

voit nettement la cassure de pente die a l'effet interférométrique.

3.2.8 Simulations montrant le role du front d’onde montant

Il s’agit dans ce paragraphe de lier I'existence du front montant a l'existence d’un
domaine contenant les hautes fréquences. Il a été vu dans les paragraphes précédents qu’il
était possible de rendre compte d’une impulsion. Ces résultats démontrent clairement
qu'une génération de phonons acoustiques haute fréquence a été réalisée méme en utilisant
un faisceau de pompe pénétrant. Nous renvoyons ici le lecteur au spectre de phonons
photo-générés par une impulsion IR-Visible, dont le calcul a été effectué en chapitre 1.
On y voit clairement (voir la figure 1.19) que les composantes les plus importantes dans
le spectre se situent autour de 10GHz. Or les impulsions acoustiques détectées ici ont
un contenu se situant autour de 100 & 200G H z. Ceci montre que bien que plus faibles
en amplitude, ces hautes fréquences existent dans le front acoustique photo-généré. Afin
d’apporter au lecteur un élément de preuve de plus de cette réalité, il va étre montré
que le transitoire (singularité mesurée et reproduite qualitativement) est lié au front de
déformation acoustique 7(z,t), qui contient des hautes fréquences de maniére naturelle.

La simulation du champ de déformation n(z,t = Ops) montre donc I'existence d’un front
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a contenu fréquentiel haut (phonons haute fréquence). En cas de suppression progressive
(analytiquement et de maniére empirique : figure 3.30) de ce front de montée abrupt,
contenant le spectre fréquentiel haut en fréquence, la singularité n’est plus alors présente

dans la simulation de la réflectivité transitoire (figure 3.30; en encart).

17(z.1=0)

2

Réflectivité transitoire
AR () (u.a.)

Temps (ps)

Amplitude du champ
de déformation

0.4= %0
r
-0.54 -
4
0.6
E
0.7
-
. Causalité directe entre le roghage
0 a- du domaine du champ de déformation
k contenant les hautes frégquences
1 et I'affaissement de I'amplitude de AR(1)
.5 = 0
1 e Profondeur z (nm)
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FIGURE 3.30 — Corrélation entre le rognage (empirique) du domaine du front de défor-
mation acoustique 7(z,t = Ops) a t = 0 ps et de contenu fréquentiel haute fréquence et
la disparition progressive de la singularité du spectre temporel de réflectivité transitoire

simulé ; colorations des simulations correspondantes d’un graphe a l'autre

Il existe ainsi un lien de causalité direct entre le rognage du domaine du champ de défor-
mation 7(z,t = Ops) & contenu fréquentiel haut et la disparition de la singularité dans la
simulation du signal de réflectivité transitoire présenté en encart de la figure 3.30. L’atté-
nuation progressive du front d’onde (contenant sur les 100 premiers nanométres le contenu
fréquentiel haute fréquence) provoque en corrélation directe la disparition du signal acous-
tique dans le spectre temporel de réflectivité transitoire. Ces simulations montrent donc
que 'existence des impulsions détectées est corrélée avec I'existence des composantes haute

fréquence du front d’onde acoustique photo-généré.
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3.2.9 Role clé de la sensibilité de la détection

Nous avons simulé des signaux qui correspondent assez fidélement aux signaux ex-
périmentaux ; une analyse relative a la détection et aux phénoménes de détection va
maintenant étre présentée afin de compléter ces simulations.

La compréhension totale des phénomeénes enregistrés rend nécessaire la caractérisation
de la bande passante liée au processus de détection utilise. Nous allons analyser dans
ce paragraphe la réflectivité transitoire dans le domaine fréquentiel et montrer que la
détection utilisée dans nos expériences permet bien la détection et donc la mise en évidence
claire de phonons acoustiques haute fréquence dans le matériau. En accord avec (1.135) et
(1.136) 3, la contribution & la réflectivité transitoire de la contrainte acoustique existante

dans le substrat de GaAs est donnée par :

A i |
r—or(t) x /n(z,t) c2keE=d) g, (3.24)
d

En translatant le repére de coordonnées, pour convenance d’écriture, on écrit alors :

Z=z-d (3.25)
On trouve alors :
A r o
T—Or(t) x /n(z',t) ety (3.26)
0

Considérant I'existence d’une impulsion acoustique propagative dans I’épaisseur du sub-

strat depuis le film mince de ZnO et décrite par :

n(z',t)=n (z’,t — é—;) (3.27)

La transformée de Fourier temporelle de (3.24) s’écrit alors :

A7 !
A N 3.28
" (w) o 7(w) x { (w + 2k5C, + 2iky ) } -

N . , ” .. . . PN
ol k, est la partie réelle et k, la partie imaginaire du nombre d’onde associé a la sonde

optique :

ky = ky + ik, (3.29)

23. On considérera ko comme se référant au faisceau optique de sonde
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On pose alors :

: 1
S(w) = 3.30
) { (@ + 2k5C, + 2k Cy) } (3.30)

qui décrit la facon dont sont transformées les différentes composantes temporelles du
spectre acoustique en des composantes spectrales de la réflectivité transitoire (méthode
de détection acousto-optique).

La norme de la fonction S(w) est donnée par :

) = { (v omc) s ()} 1)

A partir de cette formulation (3.31), on en conclut alors que la méthode de détection
employée dans notre étude est particuliérement sensible a la pulsation Brillouin, donnée

par :

wp = 2k,C, (3.32)

Plusieurs cas limites surviennent dés lors :
~ Quand k, << kj, c’est-a-dire dans le cas d’un substrat absorbant faiblement (ce qui
est le cas considérant une sonde rouge), la fonction de transfert (3.31) se simplifie

en :

S(w) ~ {(M—le)} (3.33)

Cette expression ne posséde que le pole réel w = —wp, conduisant & des oscillations
dans le signal & wpg. Ainsi, de maniére a éviter la prédominance de la contribution du
Brillouin, il est nécessaire, selon (3.31), d’utiliser une sonde optique laser fortement
absorbée par le substrat.

. . « " /
— Dans le cas limite ot ky >> k,, on aura alors :

. 2 *1/2
S(w)’ ~ {w2 n <2k'2' Ca> } (3.34)

La détection est alors dite large bande, et de largeur de bande de détection a mi-

hauteur Aw augmentant proportionnellement avec le coefficient d’absorption optique

de la sonde :

Aw = 2V/3k, C, (3.35)
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. . . " / . , ., , .
Dans ce cas limite ou k, >> k,, qui sera réalisé dans le cas de nos expériences en

utilisant une sonde bleu, on trouve alors :

o 1
S(w) = {m} (3.36)

Cette expression contient le pole complexe w = —22’/{’2'0(1 et permet d’introduire le

temps caractéristique 2* :

sl A <2k/2,0a> -1 _ lpen (3.37)

Ce temps caractéristique est égal au temps mis pour la propagation de I'onde acoustique
le long de la longueur de pénétration optique du faisceau de sonde (,e,). Ainsi, dans
nos expériences, I’observation de réponses photo-acoustiques ultra-courtes au moyen de
faisceau sonde bleu (= 400nm) est la confirmation de lexistence d’une photo-génération
de phonons de haute fréquence, en particulier dans le cas de I'usage de faisceaux lasers
fortement pénétrants.

Afin d’obtenir une image qualitative du profil de signal potentiellement détecté dans
le domaine temporel (f—or(t)), il peut étre utile de réaliser une intégration de (3.24),

considérant un front acoustique pénétrant dans le substrat et décrit par :

n(z,t) =R <t . Ci) (3.38)

ou N (t - ci> est une fonction marche de Heaviside (voir (1.32)). Cette fonction "mar-

che” représente bien le cas d’un champ de déformation obtenu avec un faisceau pompe

trés pénétrant. On a alors :

2~ g

To 221{52

Dans le cas de ces faisceaux de sonde fortement pénétrant dans la matiére, c’est-a-dire

{ et — 1} (3.39)

dans le cas ot k, << k,, on décrit alors le systéme par :

Ar C,
—(t) =~ -

To wp

{ert -1} (3.40)

En revanche, dans le cas de faisceaux optiques de sonde fortement absorbés (c’est-a-dire
si ky, >> ky), on a:
Ar 1 _Ca _ Ca
—(t) ~ : {1 — e Ten' —jwpt - e lpent} (3.41)

To lpen

24. lpen correspond a la profondeur de pénétration optique du faisceau de sonde
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La partie imaginaire présente dans cette équation théorique du signal ((3.39) : terme
wpt - e_%t) est exactement celle détectée (transitoire ultra-court) dans nos expériences
en sonde bleue (faisceau laser bleu). Deux aspects doivent néammoins étre mentionnés 4
ce stade :

— Tout d’abord, la durée caractéristique du signal impulsionnel dépend a la fois de wg

et de = ; c’est-a-dire a la fois de k, et de k, du faisceau sonde.

lpen
Ca
pe

n

— Dans le cas ot ky, >> k, (c’est-a-dire pour le cas ol wp << ), la seconde partie

_ Ca
du signal de (3.41) (terme en wg - ¢ en') est plus petite en norme que la partie

!/
—Cay . o txl k ) . :
(1 —e Wen'), ceci considérant 2252 -# << L. En conséquence, il est possible de
@ 2

détecter avec succes les signaux transitoires ultracourts si et seulement si la détection

l

est fortement sensible et de maniére spécifique a la partie imaginaire du signal de

(3.41). Cette condition a été réalisée dans nos expériences en détectant :

AR Ar
— =2xRe (—) (3.42)
R To
ceci considérant les valeurs particuliéres de aaﬁ et 88&.
" "

Considérant une sonde a ~ 390nm, la partie imaginaire du coefficient photo-¢élastique

1"

88% peut étre importante, vu que la longueur d’onde de la sonde est trés proche de la

transition interbande.

ﬁ x 2 X Re ({8_]{:’2 + za—kg} . 1 . {1 — e_%t — jwgt - e_lpceant}) (3.43)
R g O ) lpen

Deux valeurs de coefficients photo-élastiques ont été utilisées?® [83] afin d’effectuer
une simulation numérique de la partie réelle de la réflectivité transitoire, utilisant wp =
21 fp = 27 x 44G Hz et la vitesse acoustique longitudinale C, = 4800m.s~.

Cette simulation (présenté en figure 3.31) montre ainsi la possibilité de détecter des
phonons acoustiques haute fréquence, méme considérant un front d’onde 7(z, t) modélisé
par la fonction marche de Heaviside. Dans notre étude expérimentale, on a -pour le GaAs-
ny ~ Ny qui ne correspond pas totalement au cas limite idéal n;, >> n,. Cette simulation

démontre donc tout I'intérét et 'importance de la description de la fonction de transfert

du processus de détection.

95 On =19,7+5,6i 390nm et 52

2 =39+44,5i 400nm
MTGaAs s

GaA:
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FIGURE 3.31 — Simulation de la partie réelle de la réflectivité transitoire (% x 2 X
/ 7" Cq _Ca
Re ({%—% + i%} . lptn . {1 — e Ten' —jwpt-e lpent}>) en fonction de deux types de co-
efficients photo-élastiques de GaAs : 1) correspondant a g—z ot = 19,7+ 5,60 390nm

sy On
et 2) correspond a 52

=39+ 44,5 400nm
GaAs

3.3 Bilan du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons étudié la photogénération et photodétection de phonons
acoustiques cohérents dans le semiconducteurs GaAs selon une orientation cristallogra-
phiques [100]. Dans un premier temps, nous avons montré que le processus de déformation
de potentiel était le processus prédominant dans le mécanisme de génération de phonons
acoustiques (seul le mode & 44GHz a été étudié néanmoins). Pour cela, nous avons mis
en évidence, qu’en empéchant au plasma photo-excité de se relaxer par processus intra-
bande, responsable de 'augmentaion de la population de phonons, qu’il était quand méme
possible de générer une contrainte grace a un pompage optique direct des électrons [resp.
trous| vers le bas [resp. haut| de la bande de conduction [resp. de valence]. Cette modifica-
tion de la population électronique conduit alors a I’établissement de la contrainte appelée
de déformation de potentiel. En s’appuyant sur une modélisation fine a la fois du spectre
des phonons acoustiques photogénérés via ce processus électronique et les mécanismes de
détection, nous avons pu rendre compte d’une bonne partie des résultats expérimentaux
et notamment de ceux obtenus lorsque les expériences pompe-sonde étaient réalisées dans
le domaine IR-VIS (pompe et sonde rouge) ou seules les transitions optiques en centre
zone (vallée I') entraient en jeu. Néanmoins, s’agissant des expériences réalisées avec un

pompage dans 'UV et une détection dans I'IR-VIS, il est apparu que nos interprétations
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n’étaient que partielles. Le modéle employé pour décrire le spectre des phonons pho-
togénérés ne rendait peut-étre pas compte complétement des phénoménes en partie, et
probablement parce que des mécanismes de transitions électroniques intervallée n’ont pas
été bien pris en compte. Les propriétés du plasma électronique fortement excité (sous UV)
ne sont en effet peut-étre pas encore bien comprises. Dans un second temps, grace a des
expériences temps de vol, nous avons mis en évidence I'existence de phonons acoustiques
haute fréquence dans le spectre acoustique d’un front d’onde généré par un faisceau pompe
trés pénétrant, c’est-a-dire ayant des composantes spectrales majeures & basse fréquence
(10 GHz). Cette mise en évidence a été effectuée d’une part au travers de la détection de
ces phonons a la surface libre du systéme ZnO-GaAs via un effet interférométrique (mise
en évidence d’un transitoire de 1’épaisseur de la cavité optique que constitue la couche
transparente de ZnO). D’autre part, 'emploi d’un faisceau sonde trés peu pénétrant, can-
tonnant I'interaction photoélastique & moins de 20 nm sous la surface de GaAs, il a été
clairement détecté ces phonons acoustiques haute fréquence (100 — 200 GHz). Des simu-
lations numériques ont plutot bien reproduit les signaux expérimentaux et une analyse
théorique de la fonction de transfert de détection a confirmé I'intérét d’avoir un faisceau
sonde trés peu pénétrant puisqu’il permet d’élargir la bande passante de détection. Ces
résultats, et plus particuliérement, ceux relatifs aux transitoires acoustiques courts (< 7
ps), démontrent la complexité et la richesse du spectre de phonons photogénérés dans le
GaAs, ot la plupart du temps, dans la littérature, seul le mode Brillouin est clairement
observé. A terme, il serait intéressant de mener des expériences en pompant cette fois-ci
dans I’'UV et en effectuant encore la détection dans I’'UV pour voir si des composantes plus
haute fréquence existent, ces composantes pouvant atteindre des niveaux comparables a
ceux obtenues dans le cas de super-réseaux par exemple. Cette idée nous apparait inté-
ressante a tester. Nous allons voir et présenter dans le chapitre suivant un autre axe de
recherche visant cette fois-ci & controler un autre processus de génération qui repose sur
les propriétés piézo-électriques de GaAs. Il n’y sera pas question encore de phonons haute
fréquence, puisque le travail portera sur I’étude d’un mode relativement basse fréquence
(autour de 45 GHz), mais de la mise en évidence claire de lefficacité du processus de

piezo-génération photon-induite.
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Chapitre 4

Photo-génération de phonons

acoustiques par effet piézo-inverse

"Projetez alors les rayons lumineux sur la substance enfermée dans le tube. J’ai alors
obtenu des effets splendides avec des cristaux de bichromates de potasse et de sulfate de

cuivre."
Graham Bell, 2 Novembre 1880

Les processus de génération de phonons acoustiques par voie thermoélastique et, entre
autres, par voie de déformation de potentiel ont été décrits et /ou étudiés dans les chapitres
précédents. Des contenus fréquentiels élevés (100 a 200 GHz) ont ainsi été détectés et
mis en évidence expérimentalement. L’efficacité du processus de génération de phonons,
selon des voies ot le phénoméne de déformation de potentiel est dominant, a été montré.
Les différents facteurs (liés au matériau, a la dynamique...) ont été évalués quant a leur
impact sur cette efficacité de génération. Si la contrainte de déformation de potentiel a
été prise comme mécanisme prédominant en direction [100] lors des précédentes analyses,
nous allons montrer que la contrainte piézo-électrique peut elle aussi étre un mécanisme
prédominant, dés lors que I'on se place selon une orientation cristallographique adéquate,
selon des conditions de photo-excitation adaptées. Différents axes de recherches ont été
explorés sur le théme des effets liés aux mécanismes piézo-électriques, essentiellement dans
le GaN, ou dans des semi-conducteurs disposés en super-réseaux [100]| [101], pour ce qui
concerne le domaine GHz — T'Hz. Dans ce chapitre, nous allons donc montrer que la
piézo-génération dans le semi-conducteur GaAs de direction cristallographique [111] est
clairement possible et présenter les résultats expérimentaux qui sont autant de preuves

de l'existence de ce phénoméne dans le semi-conducteur GaAs.
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4.1 Introduction au phénoméne de piézo-photo-
génération

Trés schématiquement, il a été vu de facon générale que les mécanismes de photo-
génération de phonons cohérents dans un semi-conducteur se résumaient globalement en

trois processus ' :

1. Redistribution des électrons sous photo-excitation laser par promotion dans la bande
de conduction, induisant une contrainte de déformation de potentiel (0., équivalente

a une pression électronique)

2. Relaxation intrabande du plasma électron-trou trés rapide en un temps inférieur a la
picosesonde, conduisant a des émissions de phonons (oy, contrainte thermoélastique

analogue a une pression phononique)

3. Ecrantage du champ électrique macroscopique E par un champ créé par la séparation
spatiale des électrons et des trous. On parle alors de photo-génération par effet piézo-

électrique.

Les expressions générales des différentes contraintes données en (1.43), (1.26), (1.86)
et (1.58), ainsi que l’expression (1.2) du principe fondamental de la dynamique per-
mettent une description du systéme physique. Cette description va étre affinée dans la
suite de notre propos, par ’étude expérimentale du phénomeéne de photo-piezo-génération
dans le GaAs [111]. Cette étude se situe a des échelles de temps de ordre de la picoseconde.
Différents groupes de recherche ou auteurs ont, par le passé, suggéré ou potentiellement
prédit par la théorie [57], [88] [102] [103], I'existence de photo-génération d’ondes par
piézo-électricité dans les semi-conducteurs piézo-électriques?. Cet effet demeure cepen-
dant bien difficile & montrer ou & mesurer pour ’ensemble des acteurs de la communauté
de 'acoustique picoseconde, ce malgré des résultats clairement établis en régime micro-
seconde [57] [105] [106]. Si cet effet reste délicat a mesurer (malgré quelques expériences
sous champs externes appliqués [100, 102], cette difficulté reste a rechercher parmi diffé-
rents facteurs, dont un effet de déformation de potentiel o, dominant sur 'effet d’origine
piezo-électrique p;c.0, qui par compétition, peut masquer le phénoméne méme s’il existe.

Malgré le verrou scientifique majeur de la difficulté de la piezo-photo-génération en
régime picoseconde, la possibilité de produire un champ électrique transitoire est claire-

ment évoquée comme possible par certains auteurs [104], (ou la génération de phonons

1. considérant de plus les phénoménes de recombinaison
2. Des travaux de recherche mentionnent de méme Dexistence d’impulsions électriques sub-

picosecondes dans des structures ot un champ est appliqué entre deux électrodes [104]
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optiques par un écrantage du champ électrique [109] par exemple), ceci pour le GaAs avec
¢lectrodes ou sans électrodes [108].

Nous détaillerons donc dans le cadre de ce chapitre, la méthodologie utilisée, les sys-
témes étudiés, puis nous donnerons les résultats expérimentaux obtenus, et nous présen-

terons nos analyses et conclusions.

4.2 Meéthodologie utilisée dans le cadre de cette étude

L’approche méthodologique utilisée pour cette étude sera de type comparative : il s’agira
de comparer les résultats obtenus pour une direction cristallographique décrite comme
non-piézo-active avec ceux obtenus pour une direction cristallographique décrite par la
théorie comme piézo-active (figure 1.16). Les différents champs électriques présents (figure
4.1) dans le phénoméne physique seront présentés et leur contribution au processus de

photo-piézo-génération global sera discutté.

1. le champ de reconstruction de surface Ey;; g (built in field), causé par I'existence
de charges différentes sur des surfaces de natures atomiques différentes; il existe en
effet une face A (Ga majoritaire en surface, de direction [111]) et une face B (As

majoritaire en surface, selon la direction (-1-1-1).

2. le champ de reconstruction de surface Ey;z/p (built in field), 1ié & un phénomeéne de
pinning, c’est-a-dire de piégeage des porteurs de charges dans les puits de potentiels
correspondant aux défauts présents en surface de I’échantillon. Typiquement, Ey;f/p
atteint des valeurs de ordre de 100 kV.cm™ (pour une concentration en dopant de
10Yent.cm™3) [64].

3. le champ dit champ électrique de Dember Ep, champ photogénéré et provoqué
par les différences de valeur de coefficient de diffusion des électrons et des trous :
D.- # Dy+

4.3 Systémes étudiés : caractéristiques et typologie

Différents types d’échantillons de GaAs [111] et un échantillon de direction cristallo-
graphique (411) ont été étudiés; les échantillons d’orientation [100] sont ceux décrits en
figure 3.9.

1. GaAs d’orientation [111] non dopé : 1l est de type SI, ce qui signifie semi-

insulating. Ce type de semi-conducteur contient une concentration trés faible en
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E(eV) e — _ Bande de conduction
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E=E,
«ht. - -emrmrmem ~ Bande de valence

H Zone de surface (défauts et présence d’oxydes)
e

El)if-S
FIGURE 4.1 — Situation générale et existence du phénoméne de pinning; cas d’'un semi-

conducteur de type p; description des champs électrique Ep et Ey/p

porteurs intrinseéques. La résistivité de ce substrat est généralement ¢élevée en consé-
quence de ceci; elle vaut ici R, = 1,1 x 107Q.em™!. L’épaisseur de ce substrat est
certifié par le fournisseur entre 375 et 425 um, ce qui nous permet de considérer
ce substrat comme semi-infini dans la direction de la profondeur. Le polissage est

simple face sur ce type d’échantillon.

2. GaAs [111] dopé Zn de type p : La résistivité de ce type de substrat p vaut
Re = 0, 158Q.cm™, pour une épaisseur identique au substrat de GaAs [111] non dopé
précédent. Le polissage de ce substrat est double face pour ce type d’échantillon, ce

qui nous permettra d’effectuer des mesures sur les deux faces (de type A et B).

Les substrats de GaAs [111] non dopé et dopé Zn de type p proviennent de ITME

en Pologne.

3. GaAs [111] dopé Te (Tellure) : Ce substrat est de type n ; sa résistivité vaut R, =
9,3 x107*Q.cm™! ; elle est donc excessivement faible comparée aux autres substrats
que nous utiliserons pour nos expériences de réflectivité transitoire. L’épaisseur est
du méme ordre de grandeur que les deux autres échantillons : elle est donnée a
400 £ 20pum. Le polissage des échantillons est double face (Existence d’une face A
et d’une face B), avec une face que nous pensons de qualité de polissage moindre
que Pautre (pour la face B a As majoritaire). Des seuils d’ablation sous faisceaux

laser inférieur pour ce coté ont d’ailleurs été constatés. Le fournisseur est localisé
au Etats Unis (SI TECH Boston).

4. GaAs (411) non dopé : 1l s’agit d'un substrat GaAs de type SI (semi-insulating),

c’est-a-dire non dopé, provenant de ITME en Pologne.
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L’incertitude sur 'orientation est de £1° pour tous les substrats utilisés, sauf pour les
échantillons dopés au tellure, ou la spécification se resserre & 40, 5°.
Nous commencerons par décrire les différents résultats exérimentaux obtenus, puis une

analyse théorique sera menée en lien avec ces résultats de mesures.

4.4 Résultats expérimentaux

Le montage expérimental est celui décrit en figure 2.1. Nous avons utilisé une pompe
bleue et une sonde rouge dans les premiéres expériences présentées, puis nous présenterons
des résultats en configuration dite pompe rouge/sonde rouge. La mesure de la réflectivité
transitoire %(t) permet 'obtention des spectres temporels. Nous avons étudié I’évolu-
tion de I'amplitude des oscillations Brillouin de mode longitudinal & environ 50 GHz?3,
en fonction de la fluence de faisceau délivrée par le laser de pompe sur I’échantillon. La
composante & HOGHz est celle qui sera principalement observée et utilisée dans notre
étude. Les signaux de réflectivité optique transitoire obtenus pour les différents échan-
tillons ont typiquement 'allure présentée sur les figures 4.2a et 4.2c, qui concernent
respectivement les échantillons non dopé et dopé de type p, et orientés selon [111]. Nous
pouvons constater sur ces figures 4.2a et 4.2c les oscillations Brillouin attendues & en-
viron 50 GHz. Pour ’ensemble de ces expériences, nous avons déterminé "amplitude des
composantes acoustiques en fonction de la puissance de pompe optique. Différentes confi-
gurations d’excitation ont ét¢ employées ; la premiére a consisté en une excitation a 1’aide
d’une radiation visible-UV (= 395nm), et la seconde en une excitation dans le visible
(= 790nm). Ces deux configurations ont permis de modifier la profondeur d’excitation
d’un facteur 40, compte tenu des propriétés d’absorption du GaAs. En paralléle de ces
échantillons dits piézo-actifs, nous avons réalisés le méme type de mesures (conditions
expérimentales identiques) sur des échantillons non-piézo-actifs (GaAs [100] a différents
types de dopages).

Pour les échantillons de GaAs dopé Zn de type p (figure 4.2 c¢), nous avons fait varier
la fluence d’excitation d’un niveau de fluence le plus proche possible de zéro en remontant

vers une fluence de environ 70 pJ.cm™2 (ce qui correspond & une excursion en puissance

allant de 5uW vers ~ 2000uW).

3. La fréquence Brillouin dépend de I’angle d’incidence des faisceaux
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FIGURE 4.2 — (a) : Oscillations Brillouin mode longitudinal & 50 GHz; échantillon de
GaAs [111] non dopé; pompe bleu (395 nm de puissance variant) et sonde rouge (790
nm et &~ 7mW); (b) : Pompe bleu et sonde rouge; échantillon GaAs [111] non dopé et
échantillon de GaAs [100] LD Cr a faible taux de dopage; évolution de amplitude des
oscillations Brillouin en fonction de la fluence du faisceau de pompe bleu ; normalisation de
la pente de la droite relative au GaAs [100] LD Cr a la pente du domaine linéaire relative
au GaAs [111]; (c) : Oscillations Brillouin mode longitudinal & 50 GHz; échantillon de
GaAs [111]| dopé Zn de type p; pompe bleu (395 nm de puissance de 5uW a 2002uW) et
sonde rouge (790 nm et ~ TmW fixée); (d) : Comparatif de I’évolution des amplitudes
des oscillations Brillouin en fonction de la fluence de pompe bleu utilisée. Pompe bleu
(395mm)et sonde rouge (790nm); échantillon GaAs [111] non dopé (10"3ent.cm™3) et
GaAs [111] dopé Zn de type p (10'ent.cm™3). Visualisation d’un point de raccord
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4.4.1 Cas du GaAs [111] non dopé ; existence d’une non linéarité

2 lPam-

On constate que dans le cas d’une fluence d’excitation supérieure & 15uJ.cm™
plitude des oscillations Brillouin dépend linérairement de la puissance de pompe, que ce
soit dans la direction [100] (GaAs & taux de dopage faible LD Cr) ou la direction [111]
(GaAs non dopé). En revanche, on constate que si la fluence d’excitation est inférieure
a 15pJ.cm™2, la dépendance vis-a-vis de la fluence de pompage reste linéaire dans le
cas du GaAs [100], mais présente une forte non-linéarité dans le cas du GaAs [111]. On
constate donc qu’a basse fluence d’excitation, 'amplitude des phonons générés est 5 fois
en moyenne plus importante en intensité dans la direction cristallographique [111] que
dans la direction [100]*. La dépendance linéaire des amplitudes des oscillations Brillouin
dans le GaAs [100] vis a vis de la fluence d’excitation sera quant a elle conservée quel
que soit le taux de dopage du GaAs [100] considéré. Ces résultats expérimentaux sont

présentés en figure 4.2.d.

4.4.2 Effet du dopage et de la face présentée au flux laser sur
le phénoméne de non linéarité constaté en basse fluence de

pompe bleu sur GaAs [111] non dopé

Le dopage (mise en place d'un échantillon GaAs [111] dopé Zn de type p) semble
renforcer la non-linéarité observée dans le cas du GaAs [111] non dopé (figure 4.2d).

Afin de tester I'influence de la face présentée au faisceau laser, il a été mise en oeuvre
des mesures sur les deux faces de I'échantillon de GaAs poli bi-face, & savoir le GaAs [111]
dopé Zn de type p. Les résultats sont donnés en figure 4.3 5.

On met ainsi en évidence, concernant ces mesures :

1. une influence claire du dopage sur 'amplitude des oscillations Brillouin en zone

non linéaire, le dopage renforcant les non-linéarités

2. une influence de la surface dans le processus de non linéarité obtenu : la réponse
réflectométrique et donc 'amplitude des oscillations Brillouin obtenue est différente

selon la face exposée au faisceau laser de pompe et de sonde.

3. un effet de saturation clair et intense

4. en considérant des coefficients photo-élastiques identiques pour les directions cristallographiques
on

an) . étant en théorie dépendant de la direction cristallogra-
<hkl>

selon <100> et <111>, le coefficient (

phique <hkl>
5. La discrimination par voie chimique humide des deux faces (A et B) est possible, car la face ou

les atomes d’arsenic sont majoritaires est plus réactive au sens oxydo-réduction du terme, considérant 3

électrons disponibles (etching rate de la face [111]|B plus élevé)
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FIGURE 4.3 — Echantillon de GaAs [111] dopé Zn de type p et GaAs [100] dopé de type
n+. Etude de la réponse réflectométrique en fonction de la face exposée aux faisceaux laser
de pompe bleu (395nm) et de sonde rouge (790nm) et en fonction de la fluence de pompe
bleu. Effet de saturation pour les faces dites 1 et 2. Résultats bruts sans normalisation de

pente pour le GaAs [100] dopé de type n-+

4.4.3 Signaux expérimentaux obtenus pour le GaAs [111] dopé de
type p, en présence d’une couche de ZnO déposé, en pompe

bleu et sonde rouge

Des mesures additionnelles ont été menées en configuration pompe bleu/sonde rouge,
sur un échantillon de GaAs [111]| dopé de type p sur lequel un dépét de ZnO a éteé effectueé.

Il peut étre intéressant de pouvoir comparer les résultats de GaAs [111] dopé Zn et de
type p (polissage double face) avec les résultats obtenues pour le méme échantillon dopé
Zn de type p, mais recouvert d’une couche de ZnQO. Cette comparaison est donnée en
figure 4.4.

On y voit que 'amplitude Brillouin n’est pas non plus une forme linéairement dépen-
dante de la fluence excitatrice. Il semble y avoir comme une linéarité & partir de 1100uW .
Le phénoméne de saturation observé dans le cas des faces A et B n’apparait cependant

pas pour le GaAs recouvert de ZnQO. L’effet d’un dépot de couche de ZnO 4 la surface est
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FIGURE 4.4 — Comparatif entre GaAs [111] dopé Zn de type p (faces 1 et 2) et GaAs [111]

dopé Zn de type p avec dépot de ZnO (points noirs). Effet de saturation non visible dans
le cas de I'échantillon de GaAs [111] dopé de type p avec dépot de ZnO

donc significatif sur la typologie des signaux obtenus (existence d’une saturation ou non).

4.4.4 Signaux obtenus pour des échantillons de GaAs [111] dopé

tellure

Il a été mis en oeuvre des mesures sur des échantillons polis selon les deux faces,
selon deux configurations (pompe bleu et sonde rouge) et (pompe et sonde rouge). Les
échantillons de GaAs [111] dopé au tellure sont ceux pour lesquels la résistivité R, est la

plus faible parmi les échantillons étudiés dans ce chapitre.

Echantillon de GaAs [111] dopé tellure Te, en pompe bleu et sonde rouge

Lors de 'ouverture de ’emballage de conditionnement, il a été prété une attention toute
particuliére aux faces A et B : la face B correspond a la face présenté vers le bas : elle
présente majoritairement des atomes d’arsenic en surface. La face A est celle orientée vers

le dessus et que 'on voit quand on ouvre I'emballage ; elle présente majoritairement des
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atomes de gallium. Les mesures en pompe bleu et sonde rouge sont présentées en figure
4.5. Un schéma mis en encart détaille le conditionnement standardisé du wafer de GaAs
poli bi-face.
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FIGURE 4.5 — Signaux de réflectivité transitoire; échantillon de GaAs [111] Te P/P poli
double face de type n; pompe bleu (395 nm) et sonde rouge (790 nm et 7,5 mW envi-
ron) ; encart : conditionnement standardisé du wafer de GaAs [111] Te avant ouverture et

identification normalisée des faces A et B

Les résultats montrent que la réponse non-linéaire est aussi clairement observée. Néam-
moins, nous avons observé que la surface était trés sensible aux UV et se dégradait trés
vite, méme aux faibles fluences. aussi, aucune discussion en terme d’énergie n’a été rendue

possible. Les expériences en pompe et sonde rouge ont été, quant a elle, plus convaincantes.

Echantillon de GaAs [111] dopé tellure Te, en configuration pompe et sonde

rouge

On effectue des mesures (figure 4.6) sur ces mémes échantillons en pompe et sonde
rouge. On constate ’existence d’un seuil entre deux domaines linéaires et non-linéaires,
comme pour les échantillons de GaAs [111] dopé Zn et non dopé étudiés auparavant.

Les deux faces (A et B; ot la face B est celle présentant majoritairement des atomes de

As) sont passées sous faisceaux. Une ouverture rigoureuse des boites de conditionnement,
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FIGURE 4.6 — Signaux de réflectivité transitoire; échantillon de GaAs [111] Te P/P poli
double face de type n; pompe et sonde rouge (790 nm); sonde fixée a 7,5 mW environ ;
encart : signaux présentés relatif a la face A et comparaison avec la face B du méme

échantillon dans les mémes conditions expérimentales (pompe et sonde rouge)

scellées ab-initio permet de savoir quelle face est A ou B. Le point de raccord en puissance
entre le domaine non-linéaire et le domaine linéaire est évalué a 13,4mW ¢ environ pour

la face A (figure 4.6).

4.4.5 Signaux relatifs au GaAs (411) non dopé, en pompe bleu

et sonde rouge

Les effets non linéaires mentionnés dans les résultats présentés dans les paragraphes
précédents existent aussi dans le cas du GaAs (411); une reprise de 'étude proposée par
Matsuda et al. en 2004, et un affinage des mesures sur la zone de puissance de pompe op-
tique comprise entre 0 et 450uW | permet ainsi de montrer une similitude de comportement
avec les mesures obtenues pour le GaAs [111]. Sur la figure 4.7, nous pouvons observer
un signal modulé comportant deux composantes, correspondant aux modes longitudinal
(b0GHz) et transversal (28GH z).

6. mesurée au détecteur avant I’objectif focalisant sur ’échantillon
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FIGURE 4.7 — Evolution des amplitudes des oscillations Brillouin en fonction de la fluence
d’excitation optique du faisceau de pompe : pompe bleu (395nm) et sonde rouge (790 nm
et environ 7 mW); échantillon de GaAs (411) de type SI (semi-insulating); dérivée du

signal du signal de réflectométrie transitoire présenté a droite. Existence d'une modulation

La figure 4.8 présente ainsi cette non linéarité obtenue dans le cas du GaAs (411).
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FIGURE 4.8 — Non linéarité dans la zone de basse fluence et reprise d’un comportement
linéaire au dessus d’un seuil de fluence pour le GaAs (411) non dopé (semi-insulating).
Ondes de mode QT : visualisation de la saturation; pas de reprise d'un comportement
linéaire aprés la zone entre 0 et 10u.J.cm™!. Visualisation d’un effet piézo-électrique pour

des modes différents : QL et QT (modes Quasi-Longitudinaux et Quasi-Transverses)

La direction (411) est bien considéré comme piézo-active; cette observation dans le
GaAs (411) est un argument supplémentaire pour lier la dépendance non-linéaire de I’am-
plitude Brillouin vis a vis de la fluence d’excitation & une cause d’origine piézo-électrique.

On trouve ici un raccord des domaines non-linéaires et linéaires situés en termes de puis-
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sances & PP, = 340uW. La saturation pour les modes quasi-transverses (mode QT) est
clairement visible sur la figure 4.8 ; il n’y a alors pas de reprise d’un régime linéaire aprés
le domaine considéré comme non-linéaire. Dans ce cas, on peut penser que la contrainte

de piézo-électricité domine alors largement celle de déformation de potentiel.

4.5 Premiers éléments de discussion

Les résultats montrent que 'amplitude du champ acoustique détecté dans ces types
d’échantillons dépendait toujours linéairement de la fluence d’excitation, a-contrario de
celle détectée dans des semi-conducteurs piézo-actifs, qui présente de fortes non-linéarités.
Ces résultats sont bien illustrés par les figures 4.2b et 4.2d. Quelques constatations im-
portantes peuvent étre faites directement de la lecture de ces courbes expérimentales. Tout
d’abord, alors que l'effet de dopage n’influe pas sur les lois de comportement observées
sur le GaAs [100], il se manifeste de facon spectaculaire sur les différents échantillons de
GaAs [111]. Pour ces résultats, des renormalisations de pente ont été effectuées : le régime
linéaire relatif aux échantillons non-piézoactifs a été mis paralléle a la pente du régime ou
la contrainte de déformation de potentiel prédomine dans les échantillons de GaAs [111].

Plusieurs éléments de réflexion peuvent étre dégagés :

— La dépendance linéaire des amplitudes des oscillations Brillouin (mode longitudinal
a 50 GHz) en fonction de la fluence de pompe est cohérente avec lexistence d’un
phénoméne de déformation de potentiel, pour lequel la théorie exprime clairement le
fait que o,y est proportionnelle & la densité de charges photo-induites : gep(z,t) =
den, X N(z,1).

— La non-linéarité trés forte de 'amplitude Brillouin en fonction de la fluence de pompe
optique, ceci pour la direction [111], dépend clairement du dopage, tout comme -nous
le développerons dans la suite- la zone de déplétion et le champ de reconstruction
sont sensibles a ce parameétre, a savoir le niveau de dopage.

— L’amplitude de la non-linéarité ne dépend que relativement faiblement de ’orienta-
tion de surface présentée (|111] ou |-1-1-1]) au faisceau laser de pompe et de sonde,
et le signe de cette non-linéarité ne change pas entre le GaAs [111] dopé de type p et
le GaAs [111] non dopé.

— L’effet de saturation est lié¢ & la signature d’un effet d’écrantage total.

Ainsi, en bilan de tous ces éléments, on a donc, par l'existence de ce phénomene de

non-linéarité et par ses caractéristiques, la signature d’un phénomeéne de piézo-génération
controlé optiquement par le champ électrique Fyp. C'est ce que nous allons tenté de dé-

montrer.
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Dans un premier temps, nous allons évaluer ce que nous nommerons des valeurs de
champ de raccord E,.ccorq, que nous trouverons cohérentes avec celles données dans la
littérature. Ces champs de raccord E,,c.orq Seront trouvés comme trés supérieurs a la
valeur du champ de Dember Ep. Nous montrerons ainsi que Ep n’est pas dominant dans
le processus. Le calcul des spectres de np, 7s, et my¢ sera proposé. Il sera montré que la
contribution du champ de Dember ne peut expliquer la prédominance de 0pe.o SUr oep, a
faible fluence d’excitation optique, et que cette quantité ne peut pas étre a 'origine de
Ieffet. Il sera ensuite présenté les calculs relatifs aux rapports Z;’—}f et 7;;’—Df ; on trouvera que

Mbif domine 7., 7, ceci & la pulsation de détection des phénomeénes (w = wp). L’origine du

phénomeéne piézo-électrique sera attribuable & ce champ de déformation (1ié & 7y:¢).

4.6 Evaluation numérique de quelques grandeurs carac-
téristiques

Plusieurs informations de base peuvent étre extraites des expériences réalisées, dont la

valeur du champ au point de raccord E,qccord-

4.6.1 Valeur du champ électrique au point de raccord

Tout d’abord, le point de raccord entre le domaine linéaire et le domaine ou la courbe
posséde un caractére non linéaire permet ’évaluation d’un champ électrique caractéris-
tique, que 'on nommera F,q4.corq- 1l s’agit de la valeur du champ électrique au dela de
laquelle le phénoméne de déformation de potentiel devient dominant. Evaluons cette va-
leur seuil de champ électrique, dans le cas d'une pompe bleu et d’une sonde rouge, pour
les échantillons de GaAs [111] non dopé de type SI (Semi-Insulating), ainsi que pour les
autres échantillons pour lesquels des mesures ont été faites et qui présentent un point de
raccord (absence de saturation). On suppose pour ce faire une égalité des contraintes en
ce point particulier des enregistrements expérimentaux; en 'absence d’autres types de
contraintes que nous supposerons négligées et négligeables dans notre estimation, on aura

donc :

Oeh = Opiezo (41)

qui est équivalent en écriture a :

7. Clest-a-dire & << 1
Noi f
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den X N =p.. X E (4.2)

g

OEY
oP

, ce qui induit :

avec dop, = B % ‘

BX)BE};‘

oP

E = x N (4.3)

Pe.

Numériquement, on évalue la quantité reliant le champ électrique £ (V.m™!) a la densiteé
N (m™3) de porteurs de charges photo-induites dans le milieu (ou a défaut son ordre de
grandeur) par :

o9l
OE!

Bx)a—p

= 8510 x 10" *'V.m? (4.4)
De.

r

considérant que le bulk modulus vaut B = 74G Pa [97], que ‘%E};’ =9 x 107 eV.Pa™!

[41] [110], et utilisant la conversion 1bar = 10° Pa. D’ou (en unités SI) :

E=28510x10"*' x N (4.5)

La densité de porteurs de charges photo-induites N est évaluée quant a elle par :

N = ! X [ 7r ] ELXM (4.6)
Exmx(3) [s2=] Vo (52

ou PP, est la puissance (estimée) de pompe bleue mesurée au raccord des domaines
linéaires et non-linéaires, RR le taux de répétition (RR : Repetition rate) du laser de
pompe et Vo =& X 1 X (%)2 qui est le volume irradié décrit en 1.1. @ est la taille de la
tache laser.

d’ou une formule globale :

po_ DXl L o
Pe, X & X T X (%)2 [Apf,ipe] |

permettant d’évaluer la valeur du champ électrique E au raccord des deux domaines

(linéaire et non-linéaire). Numériquement, on trouve donc? :

) 2
Vo=§&xm X (5) =577 x 10~ *'m? (4.8)

8. La profondeur de pénétration optique est de 'ordre de £ ~ 15nm dans le cas de 'utilisation d’une

pompe optique bleu & 390 nm ; le diamétre de tache laser est de =~ 7um
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he

=5,1x 1071987 (4.9)

Apompe

Considérant PPb = 425uW °, RR = T6M H z, et un facteur 2 (2PP, a la place de PP,
pour effectuer le calcul) permettant de prendre en compte la modulation de la pompe
par le modulateur acousto-optique, on trouve un champ estimé & F ~ 820kV.cm~! pour
le GaAs d’orientation [111] non dopé de type Semi-Insulating, en pompe bleu et sonde
rouge (figure 4.2 b).

On pourra comparer cette valeur obtenue a celle obtenue pour le champ électrique au
raccord des deux domaines non-linéaires et linéaires pour le GaAs (411) soumis a un
pompage bleu et une sonde rouge. On rappelle que la valeur de puissance PP, de jonction
des deux régimes vaut PP, = 340uW (figure 4.8). Le calcul donne alors une valeur
de champ de E ~ 655kV.cm~!. Cette comparaison est d’autant plus pertinente que les
deux échantillons considérés (pour les directions [111] et (411)) sont de méme nature tous
les deux, c’est-a-dire semi-insulating. On compare ici deux échantillons & méme taux de
dopants initialement présents dans le milieu.

L’échantillon de GaAs [111] dopé tellure (Te), en configuration de pompe et de sonde
rouge présente un seuil de raccord (figure 4.6) & PP, = 13,2mW. En conséquence de ceci,
on trouve F = 2,38 x 10*kV.m™!, qui donne en définitive £ = 238kV.ecm~!. Ces valeurs
sont cohérentes avec celles annoncées par C.K. Sun et al., qui cite pour une jonction
p-n dans le GaN, un ordre de grandeur de 700kV.cm™! [111]. La figure 4.9 récapitule
I’ensemble des résultats en fonction des typologies de dopages des échantillons.

Les courbes d’amplitude Brillouin en fonction de la fluence d’excitation présentant une
saturation ne permettent pas ’évaluation de valeur de point de raccord. C’est le cas du
GaAs [111] dopé Zn de type p.

4.6.2 Estimation de la valeur du champ de Dember £

I’expression du champ de Dember suivante est donnée par :

_ (D.—D, 1 ON

9. Puissance mesurée par le détecteur qui sera multipliée par un facteur empirique estimatif (dépen-

dant du dopage, de I’échantillon, par présence de ZnO ou pas...) 0,25 traduisant I’existence d’un flux de
lumiére réfléchi sur la surface de l'objectif de focalisation et la quantité de lumiére réellement absorbée
par le GaAs; c’est un facteur prenant en compte une réalité expérimentale tout comme le facteur 2 du a

I'existence de la modulation du faisceau de pompe
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Seuil de raccord mesuré au Densité de
Echantillon | Génération | Détection detecteur porteurs de E raccord
considéré (Seuil de puissance / valeur | charges photo-
réellement absorbée sur induites
kV.em!
I'échantillon) N () (kV.em)
GaAs (111) Pompe Sonde
non dopé bleu rouge ~ 425 pw ~9.63x 102 ~ 820
sl 395 nm 790 nm (~212,5 4W)
GaAs (411) Pompe Sonde
non dopé bleu rouge ~ 340 pW ~7.70 x 1024 ~ 655
Sl 395 nm 790 nm (~ 170 W)
GaAs (111) Pompe Sonde
dopé Te rouge rouge ~ 13,2 mW ~2.75x% 102 ~ 238
790 nm 790 nm (~6,6 mW)

FIGURE 4.9 — Tableau : valeurs du champ de raccord FE,qccorq Obtenu par égalité (hypo-

these) des régimes linéaire et non linéaire pour les différents échantillons

oti, dans le cas de GaAs, on a D, = 200cm?.s'; D, = 10cm?st; p. =
8000cm?2.V~1.571; up = 200cm?.V~1.s71. On prendra une valeur de gradient telle que
!% . %—JX‘ < 1/20 nm~'. Le gradient est défini par le profil de pénétration du faisceau de
pompe bleu. Compte tenu de la diffusion trés probable des porteurs, étendant la zone de
contrainte photo-induite, cette estimation de gradient surestime probablement le gradient

réel. En conséquence, on trouve :

200 — 10 1
Ep=|——-— — x10°) V.m™* 4.11
D (8000+200) 8 (< 20 * ) " (4.11)

d’ou la valeur estimative du champ de Dember Ep :

Ep < 11,6 kV.em™ (4.12)

Les autres valeurs caractéristiques sont celles du champ de reconstruction FEj;r, de
valeur 160kV.cm™! [64], et U,;; valeur du potentiel du champ de reconstruction valant
0,8 eV (type de dopage p) et 0,5 eV (type de dopage n). Ainsi, vu ces calculs, nous
pouvons observer que le champ de Dember évalué semble relativement négligeable. Nous

confirmerons dans ce qui suit cet aspect.
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4.7 Caractéristiques de la région ou se situe le phéno-
meéne de piézo-génération

Des calculs d’ordres de grandeurs indiquent donc que Fy;y » Ep; poursuivons en dé-
crivant les régions ou zones ot se situe le champ de reconstruction (Ep, ). Nous allons ici
présenter différents profils spatiaux en fonction de la profondeur z, avant de proposer des

discussions plus globales.

4.7.1 Description de la zone de déplétion

On définit plusieurs longueurs caractéristiques pour définir cette zone de déplétion.

Tout d’abord, ly;¢, longueur liée au champ Ey,;¢, définie par :

Er€o kJBT
B, = Upif — —— 4.13
bif 2| ’NO X ( bif ‘€| ) ( )

Cette grandeur caractérise 1’extension de la profondeur de la zone de déplétion. La

longueur de Debye, quant a elle, caractérise le profil du bord de cette zone de déplétion :

[pebye = % (4.14)

Considérant un taux de dopage estimée & Ny ~ 3,1 x 107ent.cm ™3 pour le GaAs dopé

Zn de type p, q la charge de I’électron, kg1 I'énergie thermique, la température ambiante
T = 300K, on évalue cette grandeur & [pepye ~= 8nm.

Schématiquement, cette distribution de charge Q(z) sera représentée par la figure 4.10.

Interface air / GaAs
Q@)
Rayonnement sl  Longueur de Debye : L,

lumineux NN, P

E z : profondeur
b \
Densité de charge positive renforgée
( A Densité de charge négative

renforgée en surface (“pinning’’)

FIGURE 4.10 — Distribution de charge Q(z) en fonction de la profondeur z

La loi de poisson (modéle linéaire de distribution présenté en figure 4.11) permet
de déterminer l'expression de Ej;¢(z). On verra dans la suite (expression (4.89)) que
Eyf(z) = (1 - ﬁ) x F(0) avec E(0) > 0 pour les échantillons de type p et £(0) < 0

pour les échantillons de type n.
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Champ E(z)

/ E = E(0) : valeur du champ en surface
air /E bif GaAs

Interface en z =0

FIGURE 4.11 - Distribution linéaire du champ de reconstruction (build in field); modéli-

sation de type linéaire
4.8 Analyse et discussion théorique

4.8.1 Expression du déplacement longitudinal u(z,t)

Il va tout d’abord étre établi I’expression du spectre en fréquence des impulsions acous-
tiques générées par mécanisme de déformation de potentiel, en présence du champ de
Dember Ep et de la présence d’un champ d’écrantage E’(z,t) (E.) particulier. Plusieurs
équations sont utilisées afin d’établir 'expression du spectre en fréquence des phonons
acoustiques générés par I'existence d'une contrainte oy, considérant ’existence du champ
de Dember Ep (figure 4.12) et de E,., champ électrique écrantant le champ de recons-
truction.

Il est utilisé une méthode basée sur les transformations intégrales, permettant une
résolution de I’équation d’onde inhomogéne :

2 2
p%(z,t) —p-C2. %(z,t) = %(z,t) (4.15)
ou u(z,t) étant un déplacement mécanique selon 'axe €, p la densité du milieu matériel
(kg.m™3), et o la contrainte photo-induite (en N.m™?).

Par ailleurs, la contrainte de déformation de potentiel s’écrit :

Oen(2,1) = dep, - Ne(z, 1) (4.16)

pour la densité N.(z,t) d’électrons photo-excité.
On introduit aussi la concentration N en plasma dans le matériau, qui représente aussi

la densité de charges électroniques photo-induite, désignée par N (z,t) 0 :

10. Np(z,t) représente la densité de trous
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N~ N, ~ N, (4.17)

La contrainte de piézo-électricité est donc donnée par :

op =pe. - E (4.18)

ol p., est le module effectif de piézo-électricité selon ’axe de profondeur dans I’épaisseur

du matériau (axe e,). E correspond soit & Ep soit & Ey;r + E'.

GaAs

Laser de pomp¢

e '®—> Impulsion acoustique

dember

FIGURE 4.12 — Champ électrique de Dember ; visualisation de la séparation des charges
sous l'effet du laser de pompe; cas ot il existe un film déposé en surface du substrat de
GaAs

L’expression de 7(w) (spectre de 'impulsion acoustique quittant la surface en z= 0, lieu
de la photo-génération) en fonction de & (w; :I:é—“;) est calculable, en utilisant la transformée
de Fourier, la transformation de Laplace, les conditions aux frontiéres des domaines (ici, en
z = 0), U'intégration des résidus, et des conditions sur l'existence ou non du rayonnement
lumineux & la profondeur z.

On aura donc :

. w Lo W . ‘_iﬁ
i) = =g {2 — st} (4.19)
avec
o(w;p) = / o(w,z)-e P dz (4.20)
0

qui est une transformée de Laplace de paramétre p et de pulsation w, et avec
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o(w;2) = /OO o(z,t) - e dt (4.21)

o0

qui est une transformée de Fourier de la contrainte photo-induite o(w; z), fonction de
la profondeur z par rapport a Uinterface air/GaAs (absence de dépot) définie par z— 0 et
du temps t.

Le déplacement longitudinal (mode L) acoustique est alors donné par :

u(z,1) = i - +f°° <6(w; —2) — 5(w; +gia)) cem T L dy (4.22)
—o0
Cette expression (4.22), solution de (4.15), est une expression générale valable pour
toute forme de contrainte o.
L’expression du champ de Dember Ep donnée par (4.10) est une expression valide
pour décrire le champ électrique existant dans le plasma électron-trou (e~ /h™), considé-
rant 'approximation sur les densités N, ~ N}, mais cette approximation peut se révéler

inexacte prés de la surface, dans la région ol existe le champ de reconstruction.

4.8.2 Spectre des phonons et contribution du champ de Dember
On se place tout d’abord dans le cas ou le champ de Dember est dominant (Ep >>
Eyif); c’est & dire dans le cas ou E = Ep.

1. Faible influence du champ électrique de reconstruction (built-in-field) sur la diffusion
ambipolaire, ce qui implique la validité de 1’équation (4.10) sur le domaine de

profondeur de z = 0 a z — oo. On fera I’hypothése :

5

La longueur caractéristique l,;y liée au champ de reconstruction est de méme tres

‘ << HEDH (4.23)

inférieure a la longueur de diffusion ambipolaire du plasma électron-trou (e~ /h™)

notée ldif .

lb@'f << ldif (4.24)

2. On considérera dans la suite que si HEW

‘ — 0, on trouve alors les signaux générés
par l'existence des contraintes o, et op. n(z = 0; t), concentration en porteurs de
charges photo-induites en surface, sera supposé pouvoir étre déterminé dans notre
analyse, et les effets de I'interaction entre cette concentration de charges photo-
excités et le champ de reconstruction (Ej;¢) seront supposés pouvoir étre déterminés

aussi.
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3. La concentration en plasma photo-généré N’ sera considérée beaucoup plus petite

que la concentration initiale en dopant Ny !'. Ainsi, si

N=Ny+N' (4.25)

alors on considérera que

N' << N (4.26)

Cette hypothése sera utilisée lors des comparaisons des efficacités des différents

mécanismes, mécanismes générés a la pulsation Brillouin wp.

L’expression de la contrainte de déformation de potentiel en fonction de N’ s’écrit :

Oeh = deh . N/ (427)

En utilisant (4.18), (4.10), (4.25), on trouve 'expression de la contrainte de piézo-

électricité liée au champ de Dember :

Op = —

(De — Dh) Pe a /
= —(Nog+ N 4.28
WAWJX%+NX&<M'> (4.28)

Vu que 2% =0 et que Ny - (1 + %) ~ Ny, on trouvera la forme linéarisée (4.33) :
D.—D e 0
( n) o Pes

—N’ 4.29
(Ne +/Lh) No . 0z ( )

Par utilisation de (4.27) dans (4.19), on obtient le spectre de déformation acoustique

op = —

généré par le mécanisme de déformation de potentiel :

g
neh(w)——z2pcg {N(w,—i— ) — N'(w; )} (4.30)

Par utilisation de la transformation de Laplace et des équations (4.19) et (4.29), on

trouve :

o) = =iz (< ) e {aa—fw; +2) -2 —%)} (431

d’ou par dérivation :

~ W De—D e w \ LW \ . W
iip = 5l x PP x Bee x e x { N/ (w; i) + N (w; - 2) } (4.32)

11. C’est une hypothése, mais parfois elle peut étre mise en défaut, pour certains matériaux, on aura
N' = N,
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4.8.3 Expression de la fonction de distribution de plasma N’ (w,p)

L’obtention de I'expression de la réflectivité transitoire % nécessite la connaissance de

la distribution du plasma N’(w,p). Cette expression de N’(w;p) s’obtient par transfor-
mation de Fourier sur w et transformation de Laplace sous paramétre p, ceci appliqué a

I'équation de continuité (4.33) :

aN’ 1 aQN, ago;npe X (1 - Rpompe) _apompez
Gt V= D G e L B f ) (133)

avec la condition aux limites suivante :

ON’
Deh X W(Z = 0) = O (434)

ou 7g est le temps de recombinaison (dans le bulk), D, le coefficient de diffusion ambi-

pompe
opt

coefficient en énergie du faisceau laser de pompe, I I'intensité laser de ce laser de pompe,

polaire, « le coefficient de réflexion en énergie du faisceau laser de pompe, RPO"P¢ e

et f(t) le profil temporel du laser de pompe. Dans la suite, par souci de simplification des

pompe

opt = . On posera :

écritures , on posera «

ot x (1 — Rpomee)
pompe
hv;

x I, = N, (4.35)

3571, On posera

qui correspond au taux d’excitation de paires électrons-trous en m
aussi wp = % La transformation de Fourier en w et de Laplace de paramétre p de (4.33)

donne :

R ON - . N, "
(_iw‘i‘WR) : N/(W,p) = Deh X {_5@070) - D N(w70) +p2 ’ N(w7p)} + p—I—tOé X f(w)
(4.36)
avec la relation de conditions aux limites :
\T/
D =0)=0 4.37
X S (w,p = 0) (137

En regroupant les termes liés & N'(w, p) d’un coté et en N’(w,0) de 'autre coté dans

I'équation (4.36), on trouve :

(—iw+wr —p?Den) - N(w, p) = Dep, X {—%—f(w, 0) —p- N(w, 0)} +pfta x f(w) (4.38)
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En utilisant (4.34), on trouve :

. N N, -
(—iw +wr — p* - Dep) - N(w,p) = Dep X {—p'N(W:O)} + pra f(w) (4.39)

On trouve donc :

px N'(w,0) — 2= x e 5 f(w)

N(w,p) = e (4.40)
p B (D_ph o ZDeh)
En introduisant la racine ppr = , /g—Rh — iDLh, on trouve que :
. . N .
N/(w p):prl(w’O)_D_efzxp-i-tCMXf(w) (441)
’ (p — por) (P + PDR)

La transformée de Laplace inverse, notée L~} {N "(w, p)}, permet la détermination de
N’ (z,t), ceci pour des distances trés supérieures a l,.,, distance caractéristique de gé-
nération des ondes diffusionnelles. Par ailleurs, par respect des conditions théoriques, le
pole p = ppr ne doit pas étre comprise comme solution de (4.36). En conséquence, on

annulera le numérateur de (4.40) pour cette valeur particuliére de p. D’ou :

=0 (4.42)

P=PDR

- 1 N, -
px W) = oo x 2 f<w>]

On trouve alors la valeur du spectre de la concentration en plasma (N'(w,0)) a la

surface, c’est-a-dire en z = 0. On trouve que :

1 N;
X
Den (ppr+ @) X ppr
En remplacant (4.42) dans (4.41), on obtient donc I'expression mathématique de
N'(w,p) :

X7/ o Nt : f(w) % b . 1
Nw.p) = D., (p —prpr) (p + PDR) {pDR -(ppr+0) p+ Oé} (4.44)

On réécrit cette expression en réduisant ’accolade au méme dénominateur, et en sim-

N'(w,0) = x f(w) (4.43)

plifiant :
. N, . f . _ .
N’(w,p) _ t f(w) « { p (p+ Oé) PDR (pDR + O‘) } (445)
Den - (o + ppRr) - PDR (p+ppr) - (P —PDR) - (P + @)
qui se simplifie en :
N'(w,p) = N(w, z = 0) x (ﬁ) X (1 n p+;‘DR> (4.46)



4.8.4 Calcul de la différence normalisée des valeurs des densités
de plasma pris aux poles +p et —p

Cette expression de la densité de charges photo-excité dans le matériau va permettre
d’évaluer les déformations engendrées, ceci par le calcul de différence, et de somme de
N'(w, +%) et de N'(w, —%) (4.46) est donc trés importante.

L’expression (4.30) est liée a une différence de N'(w, +%) et de N'(w, —%) On évalue

donc cette différence normalisée & N'(w, p = 0) selon

N(w,z=0) x 1 X 14+ —z%—

+ata

N'(w, +&)

(4.47)
\T/ WY N _ 1 @
N(w,—c—a)—N(w,Z—O)X - X 1+%
On obtient donc :
N/ - N/ - 2iw .
(w,p) (w7 p) _ Ca x {1+ @ (a +pDR) (4.48)

\T/ 2 2
Vi) (+(2)) | (e (2))
4.8.5 Calcul de la somme normalisée des valeurs des densités de
plasma pris aux poles +p et —p

On évalue de méme la somme de N'(w, +%) et de N'(w, —¢-), normalisée a N'(w,0),

qui permet d’exprimer :

~ ~ w2

Nwn) + Nw—p) 20 ) o (oon—a)
\ o 2 2
N/, 0) o2+ (2)) (vhe+ (2))

Ces deux résultats ((4.48) et (4.49)) permettent la comparaison en amplitude de la

(4.49)

contribution provenant du champ de Dember Ep et de la contribution issue du phéno-
meéne de déformation de potentiel, comparaison qui sera effectuée en terme de normes de

déformation acoustique.

4.8.6 Rapport des champs de déformation 7., et 7p

Ainsi, en utilisant les expressions de 7., (4.32) et de 77p (4.30), pour le paramétre

de Laplace complexe valant p = éi, on calculera le rapport entre les deux déformations
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d’origine différentes, expression permettra ainsi de quantifier la prédominance relative

d’un mécanisme sur 1’autre.

iw

{N’(w,p) +N’(w,—p)}

@:_‘ No-dehD o ; P=Ca (4.50)
o (&) e (b5R) {Fen -S|

En utilisant les expressions de différence et de somme obtenues en (4.49) et en (4.48),

on trouve donc :

2
Tlen No - e por- (por+ ) + (&) +a? (4.51)
T]D aupe . (De_Dh> pDR. (pDR_|_a)
z He—Hh

Considérant un faisceau de pompe a 395 nm, on aura donc A\P°"P¢ = 395 nm, ce qui
correspond a une énergie E77"" = A" ~ 3,15 eV. D’aprés étude réalisée et présen-
tée par [44], on trouve par interpolation linéaire entre 3,100 eV et 3,200 eV, pour la partie
réelle de I'indice de réfraction.

Numériquement, ce coefficient d’absorption optique sera pris égal a 7,08 x 107m 1,
ce qui correspond & une profondeur de pénétration optique de 14,1 nm. Par ailleurs, le
coefficient de diffusion ambipolaire D, est choisi a environ 3em?.s™! (3 x 107*m?2.s7!

d’aprés [49]). Le produit de D, par le coefficient d’absorption optique vaut donc :

ax D, ~ 21,3 x10°m.s7! (4.52)
La vitesse du son dans la direction [111] pour le GaAs valant C,(GaAs) = 5,4 X

103m.s~!, on aura donc :

a X Deh ~ 4
C,(Gads) ~

A partir de cette constatation (4.53), et dans un but de simplification de Pexpression de

(4.53)

(4.51), on peut réfléchir en termes de pulsations caractéristiques. La fréquence Brillouin
typique des oscillations observées sur les relevés expérimentaux est de 50 GHz, ce qui

donne une pulsation Brillouin valant :

wp = 2mfp =27 x 50 x 10°Hz = 3,14 x 10" rad.s™* (4.54)

Calculons le temps caractéristique 7 lié a cette pulsation :

1
TR~ — = 3,2ps (4.55)
wpB
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D’aprés [77], on a B =~ 1,6 x 103cm?3.s7!, d’ou la valeur de la densité N’, exprimée en

nombre d’entités par unité de volume (ent.cm™3) :

1
o = N
R BN B X

Or, suite au résultat de ce calcul, on constate que le résultat N’ ~ 2 x 10Y¥%ent.cm™

~ 2 x 10%ent.cm™3 (4.56)

3

n’est pas une valeur de densité pouvant étre atteinte pour les fluences des expériences

réalisées (résultat non réaliste). A basse fluence, zone o prédomine 7,;c.,, On a :

{ © s (4.57)

wp > WR

on peut simplifier 'expression de p?%5 :

] .
Phr = D X (wg — iwp) ~ D:h X wp (4.58)

En terme de normes, toujours dans le cas ou :—g << 1, une estimation de ppr (en
utilisant la valeur de D, donné pour le GaAs intrinséque par [49] : Dy, < 12em?.s71)

donne :

wpB

lpp| ~ =1,6x10'"m ™! <<« (4.59)

eh

|pp| étant la norme de ppr dans le cadre de approximation Z—g <<1

On constate par ailleurs que :

Ipo] <<1 (4.60)

a
Cette inégalité permet encore de simplifier (4.51).

4.8.7 Hypothéses supplémentaires de simplification de ’expres-

sion du rapport 7777—[’) et valeur numérique de ce rapport

On introduit les hypothéses supplémentaires suivantes :

W =X Wpg
(4.61)
wr << wp
On effectue des simplifications de 'expression suivante :
2 2
por - (PpR + Q) + (Ci) +a
(4.62)

Por - (PpR + @)
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qui est présente dans (4.51). En utilisant ppr ~ pp (conséquence de wrp << wg), et

en utilisant % << 1, conséquence de cette méme inégalité wr << wp, on trouve :

2 2
por-(porta) + (&) +o o’ () (1.63
~ 4.63

por - (Ppr + @) PDR - &

Une évaluation numérique donne alors, en introduisant la longueur d’onde acoustique

N = &
) 2
a” + <0i> o + A2
L CLVAN VR BTN (4.64)
- Pp wRXwB (- Pp
On en déduit donc le rapport (donné en (4.51)) ’Z]—D’l approximé et évalué en w = wp.
D’ou :
e dep, - N, 24N
Tleh | o NN N N (4.65)
ol p, - (M) a QDD
z He—Hh

On pose par hypothése, concernant les coefficients de diffusion ambipolaire et de mo-

bilité de 1’électron et du trou :

{ Dez D (4.66)

He Z 223
On a par ailleurs la relation d’Einstein, ou kg est la constante de Boltzmann, T la

température absolue et |e] = 1,6 x 10719C la charge électronique élémentaire :

D. kT
e _ 2BY (4.67)
pre el
On rappelle par ailleurs :
do = B x | 2L (4.68)
e opP '
ot B =7,5x 10"N.m™2 est le bulk modulus (exprimé en N.m~2 ou Pa), et ‘% =

9 x 10~ "eV.Pa™!, pour la transition en vallée de bande conduction I' du GaAs.

V3
direction cristallographique [111]. Ces valeurs numériques permettent d’évaluer le premier

terme de (4.65) :

On aura de méme p, (< 111 >) = 2 x ey = (\% x 0, 16) C.m~2 pour le GaAs dans la

B x |5 x Ny B x |%] x Ny

~ ~ —18 -3

= >~ 3 2x107° x Ny(ent.cm™) (4.69)
Zx e (2)-a %> e (%) o
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ol Ny est introduit directement en ent.cm™> dans (4.69).

Ceci implique, pour les échantillons de GaAs 111 dopé Zn de type P ou Ny(ent.cm™3) =
3,2 x 10 7ent.cm™3, une valeur de 9,9 x 1071STI, pour le rapport donné en (4.69) 2. La
valeur du rapport des contributions issues du champ de Dember et de déformation de

potentiel vaut alors :

Neh

D

~T,3 (4.70)

4.8.8 Bilan relatif & ’expression du rapport en norme de 7., sur

np ; constatations

En conclusion sur cette partie, qui nous a permis de comparer le poids relatif de 7.,
par rapport a np, on peut donc dire :

— Le phénoméne de déformation de potentiel posséde un poids de contribution plus

important que celui du champ de Dember, en particulier pour le cas pris en compte,

A savoir dans le cas d’une recombinaison de surface inexistante.

Teh

Uhs;
— Le champ de Dember FEp sature pour N’ > Ny(GaAs 111 Zn P) = 3,1 X

10 7ent.cm ™ alors que la déformation de potentiel ne sature pas. La contribution

>> 1 (4.71)

du champ de Dember et sa saturation ne permettent pas d’expliquer les effets obser-

vés dans le GaAs 111 dopé Zn de type p. La contribution die & la déformation de

potentiel ne permet pas non plus d’expliquer les formes de courbes obtenues dans ce

méme GaAs 111 dopé Zn de type p. Il est alors nécessaire d’évaluer la contribution
(effets) provenant du champ de reconstruction (Ej;r) qui écrante dans le matériau.

Dans les paragraphes qui suivent, nous allons établir ’expression de la concentration

en plasma électron-trou a la surface, et expression du champ E’ dit polarisant prés de

la surface, afin d’exprimer 7. et 7p.

12. Version du 29/10/2010.Marque d’authentification
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4.8.9 Spectre des phonons acoustiques dans le cas du champ Ly,

dominant
Equation de Poisson et champ électrique global

On étudie maintenant le cas ou il existe un champ écrantant (dit de polarisation) E’
tel que E = Ey; + E''3. La figure 4.13 donne une idée de la distribution de champ de

reconstruction.

Champ E(z)

/ E = E(0) : valeur du champ en surface
air . E GaAs

reser Dif

Bt

Interface en z=0

FIGURE 4.13 — Distribution linéaire du champ de reconstruction (build in field) et du

champ de polarisation E’(z,t) écrantant

Ce champ E’ est décrit en utilisant I’équation de Poisson, en I’absence de source élec-

trostatique ni magnétique dans le matériau. On a alors :

AV + eT(Gafjéls)-sg =0 (4 72)
E'=-4".¢ '

La densité volumique de charge p est définie par :

p(z,t) =le| - (Ne(z,t) — Ni(z,1)) (4.73)

ou |e| est la charge élémentaire de 1’électron, N, [resp. Nj| la densité en charges élec-
troniques [resp. en trous|, €,.(GaAs) la permittivité diélectrique du matériau GaAs aux
fréquences acoustiques (e,.(GaAs) = 12,9) en régime quasi-statique, et €y la permittivité
diélectrique du vide. On utilisera dans la suite €.(GaAs) = ¢, par souci de simplification.

L’équation de Poisson fournit :

P d av’ P d p
AV + =0 —— = = — —{E'} = — 4.74
+ €rE0 = dz { dz €r€0 = dz £ £rE0 ( )

d’ou une relation reliant les densités de charges au champ E’ :

13. Eyis (built in field) correspond toujours au champs de reconstruction
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dE' le]
=——-(N.— N, 4.75
dz €,E0 ( w) < )

Equations de populations relatives aux électrons et aux trous

Les équations spatio-temporelles régissant les densités de trous et d’électrons sont alors

données par :

B e £(NCE) = D B+ 2 = G
ONp, o 82N, NZ (476)
Stz (N ) — Dy St + 2 = Ga(2,1)
ou :
-(1—-R
Ge(z,t) = Gp(z,t) = a-(U-FR) X Iy, x f(t) x e % (4.77)
hI/L
Les termes de recombinaison sont négligés :
w0 (4.78)
Mo 50 '
TRy,

Le champ électrique global est ainsi donné par la somme de Ep,;r et du champ E'(2) :

E = Ey(2) + E'(2) (4.79)

avec Ey; s champ électrique de reconstruction. Les équations spatio-temporelles décrivent
la diffusion ambipolaire du plasma électron-trous, qui, pour une échelle de temps At =
w;l, existe sur une échelle spatiale plus étendue que la profondeur de pénétration optique
¢ et que la longueur [y caractérisant la localisation du champ de reconstruction Ep;r. On

a alors :

wB

= ¢! 4.80
Do <<a=¢ ( )

|pD| =

avec |pp| ™" < Iy (voir (4.59))

Expression de E;; et de E'(z)

En conséquence de I’hypothése précédente, on a :

1. La concentration moyenne en plasma ¢lectron-trou dans le champ de reconstruction
Ey;r prés de la surface (pour z < l4y) est controlée par la valeur de N'(t,z = 0) en

surface ou preés de cette surface et donnée par la forme :
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. N, _
N(w;0) = .
(w;0) D.y, - ppr - (@ + ppR)

(4.81)

2. La diffusion et la dérive des porteurs de charges (sur une échelle z < lyf) est
si rapide (évaluation d’un régime supersonique) que la distribution des électrons et
des trous est considérée comme figée de maniére quasi-instantanée. Les distributions
N, etN,, peuvent étre considérées comme statiques au temps t et valant n(t,z =
0). Qualitativement, le profil de densité de la population des électrons est quasi

homogéne sur la zone de 0 & z ~ l4;¢ (figure 4.14) :

interface
air matériau GaAs
Profil de densité de population des électrons
_________________________ -
—
.. Coordonnée de
e, | profondeur z
eZ
E=al 7= lyg
z= Ly Longueur de
_ diffusion a w = wg
Zone ou la concentration
moyenne sera considérée

valant ~ N(t, z= 0)

FIGURE 4.14 — Longueurs caractéristiques prises en compte; longueur de diffusion /4y ;

longueur ou existe le champ Ej;r noté ly;¢ et & profondeur de pénétration optique

Le modéle proposé ici considére que I'on prendra la valeur N’ = N'(t,z = 0) sur une
longueur caractéristique bien plus grande que la longueur associée a la diffusion /4, et
bien plus grande que la longueur caractéristique associée au champ de reconstruction Iy ;
on aura donc une densité¢ de porteurs de charge considérée comme constante sur la bande
entre 2 = 0 et 2 = [;;y. Un second modéle permet de prendre en compte la dynamique de
séparation des charges, avant obtention par diffusion hypersonique d’un niveau de densité
assimilé & N'(¢,z = 0). On aura dans ce modéle une évolution qui pourra étre décrite par

la figure 4.15.

On considérera de plus que, au dela d’un certain temps, on a lg; >> lyy >> & = a™ !,

en terme de distances caractéristiques.

Les quantités é\f et 88% variant peu en régime quasi-statique (faible gradient temporel),

on aura donc
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air :"-,_ GaAs

/ N #N°(t, z=0)

z=0 z=1ly z=1,

FiGURE 4.15 — Evolution dynamique avant création d’une densité assimilée comme

constante entre z = 0 et z = ly;y, ceci aprés diffusion

(4.82)

—pte * £ (Ne.E) = D - 98 = 0

{ i - 2 (NpE) — Dy - 28 = 0

Ces deux équations traduisent le fait qu’il existe un équilibre entre le flux lié a la dérive
des porteurs de charges et le flux lié¢ & la diffusion (condition dite statique). On a de plus

la condition additionnelle :

Z:lbif Z:lbif
/ Ne(z,t) -dz = / Nip(z,t) - dz =N(z = 0,1) - lyis (4.83)

=0 =0
On réécrit (4.82) sous une forme compacte (4.84), ou l'on a D; (avec i = {e;h}),
coefficient de diffusion des électrons et des trous respectivement, et p; = {fie; pip, } mobilités
des électrons et des trous respectivement.
0 D N;
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Par intégration selon la variable z de la forme compacte (4.84), on trouve, en prenant
une hypothése d’absence de flux via et a la surface z = 0, ceci pour les entitées électron
et trous :

N;
Fui- Ni.E—D;- 86 =0 avec i={e,h} (4.85)
2

et en introduisant la relation d’Einstein,

D; kT
S el (4.86)
i e

on a donc, via une seconde intégration de variable z, et considérant u; et D; constant

par rapport a cette intégration :

[Ln | N(2)[)2- q:—x / ). de (4.87)

ce qui donne in-fine, pour une zone ou z est situé entre 0 (surface) et lpif -

Ni(z) = Ni(z =0) - exp {$k = X f E(")-dz ”} (4.88)

z=0
Ainsi, il est possible via les équations (4.84) et (4.88) de décrire le champ de pola-
risation E’(z) dans le matériau. Un premier modéle pour décrire la distribution spatiale
du champ de reconstruction entre z = 0 et z = l;y est un modele linéaire ; si E(0) est la

valeur du champ de reconstruction existant en surface, on aura la situation de la figure

4.16.
E = E(0)
air / GaAs

L J

z =l

Interface z =0

FIGURE 4.16 — Modélisation linéaire du profil spatial de champ de reconstruction Ej,s

entre la surface et 2z = ;¢
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La forme linéaire du champ électrique de reconstruction Ey;¢ sera ainsi donnée par :

Fys(2) = —Elbi? X =+ E(0) (4.89)

soit, en factorisant, avec £(0) > 0 pour les échantillons dopés de type p, on a :

Eyi(2) = E(0) x (1 - ) (4.90)

lyis
Cette expression est utilisable pour intégrer les équations linéarisées, utilisant I’approxi-

mation la plus simple, c¢’est-a-dire en considérant un champ médian (figure 4.17).

E(2)

«— E(0)

~ E0)/2
K z=0 z=1

bif

FIGURE 4.17 — Approximation du champ de reconstruction Ej;;

Expression des niveaux de populations N/(z,t) des trous et des électrons

Pour les niveaux de fluence d’excitation laser bas, on considérera que :
’E,| << ‘Ebif| (491)
On négligera alors E’ dans les solutions de (4.84) :

le]
N!(z,t) = Nl(z = 0) - ¢Trpr BO=

avec i = {e, h} (4.92)

le]
kpT

En posant pg = x E(0) et en remplagant cette expression dans (4.92), on trouve :

Ni(z,t) = Ni(z = 0) - e™P%% avec i = {e, h} (4.93)
Par ailleurs, en remplagant (4.93) dans (4.83), on trouve :
2=lpif
N'(t,z=0) lys = / Ni(z=0)-e™2%.dz (4.94)

z=0
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soit,

Z:lbif 1 el
N'(t,z=0)lyiy = Nj(z =0) / e™PEFdz = Ni(z = 0) - —— - [eTPF7] jij”f (4.95)
2=0 :FpE 7=

Considérant les bornes d’intégration, on trouve :

(4.96)

eFrElbiy _
N(t, 2= 0)-lpys = Ni(z = 0) (—)

+PE
A partir de la théorie des remplissages des niveaux de Fermi dans les semi-conducteurs

(pinning), on a :

£2(0) = 2% . (U — ST

ereo le]

(4.97)
lgz‘f = i (Ubif - kB_T)

2le|No le|
ot Up;s est le potentiel de reconstruction (built in field), et Ny concentration en dopant

dans le matériau. Le produit E(0) - ly;f se calcule comme suit :

2 |6‘ NO k?BT Er€o kZBT
w10ty = PER (0 07) i (7)o

On calcule le produit pg x Iy par :

le| - £(0)
kT

d’o Pexpression de ce produit, en utilisant (4.98),

2 e kT B'UZ' Ul
pEleif:k,Ll_jLX (Umf—f?)=2-(||IQB—T”—1):2-<,C;{—1> (4.100)

le|

le]

PE X lbif = X lbif = k‘B_T X (E(O) . lbif) (499)

L’évaluation des rapports % et la valeur de Up;y permet d’affirmer que I'on a :

PE X lbif >>1 (4101)

Cette relation (4.101) permet d’introduire des simplifications dans la suite.

4.8.10 Distribution en densité des électrons et des trous

Considérant les relations compactes (4.92) et (4.96), on trouve les deux relations

relatives aux électrons et aux trous suivantes :
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N(z,t) = No(0,) - lis - (—pg) - (; e

e PElbif ,1)

1 (4.102)
Ni(z,t) = Nip(0,1) - lyig - (+pr) - (GEEEE etre
En considérant 'approximation (4.101), on obtient :
Ne(z,t) = N.(0,t) - lyig - pg - € PE*
(2:8) ~ Ne(0.8) b - pi - ¢ (4.103)
Nh(27 t) ~ Nh(O,t) . lblf - DE - e_pE‘(lbif_z)

4.8.11 Distribution spatiale de densité des électrons et des trous

en fonction de la profondeur dans le matériau

Ces expressions, dans le cadre de approximation (4.101), montrent que la localisation
spatiale des électrons et des trous se fait selon deux coordonnées particuliéres (z = 0;

2z = lpy). La distribution des électrons est gouvernée par e PZ* qui est équivalent a
_kpT

e e 'E(O)'Z; ainsi si E(0) est fort, la distribution des électrons est fortement piquée sur
z = 0. Ce sera aussi le cas si la température T augmente. La distribution des trous sera

alors centrée sur z = l;f, ce qu’illustre la figure 4.18.

Distribution des trous
Distribution centrée sur 1,
des électrons

. centrée sur z =0

air | GaAs

z=lye

FIGURE 4.18 — Distribution spatiale des électrons et des trous dans la tranche de profon-

deur entre z = 0 et 2 = ;¢
Les expressions des densités de (4.103) permettent de calculer la différence N (z,t) —

Np(z,t) :

Ne(z,t) — Np(2,t) ~ ...

4.104
A AN(0, 1) - lig - pr - PP} — {NG(0,) - lyig - pip - €7PPF - emPE s ( )
f f
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En utilisant N.(z = 0,t) = Nup(z = 0,t) = N(z = 0,¢) Vt, on trouve, en utilisant
(4.104) :

Ne(z,t) — Np(z,t) = N(z = 0,t) X lyy X pp x (e7P5* — e*pE'(Z*lbif)) (4.105)

4.8.12 Expression du champ écrantant de polarisation E'(z,t)

En utilisant (4.105) dans (4.75), on trouve :

A (5 1) = —LL N.(2,) — Nu(z, 1)} = ...

dz E0Er

w=—dL e N(z=0,1) - {ePe= — Pz . omPElis ]

E0Er

(4.106)

Par intégration de variable de profondeur z dans I'épaisseur du matériau, on trouve :

/ dE'(z,t) = — ol lif -pE - N(2=0,t) - / (e7PE — etPez . gPEhif) L dz (4.107)
0 €o&r 0

On considérera que E'(z = 0,t) = 0 en surface.

|6| e PEZ7]# etpPE2]*
B = 2ty epe N = 0.0 { [ T] < [eret 0] b o
€0Er —PE o +rE |9
En développant la parenthése de (4.108), on a :
1 —pE- 1 —pi-lyis +pp-
—— x (e7PFF — 1) — — x e PEhir x (efPPF 1) (4.109)
DPE PE

ce qui entraine donc, pour un secteur entre z = 0 et z = ly;y :

E/(Z,t) — _ |e|

(e—pE'Z _ 1) e PElbif (e""PE‘Z _ 1)}
-N(t,z=0). Apir - — 4.110
(2= 0)pe g+ { — (4110

E0Er

En utilisant la relation (4.101) permettant d’approximer (4.110), on trouve une forme

de champs E’(z,t) constante entre z = 0 et z = [;s. Cette situation est illustrée par la
figure 4.19.

A des fluences de pompe laser faibles, le plasma posséde un comportement électro-

statique proche de celle d’'un condensateur (systéme capacitif & polarisation selon les

armatures d’un condensateur). On introduit alors une fonction "marche” définie par :
O(z) = {0 si 2@ (0,0, 1 siz€ [o,lbif]} (4.111)
d’ou :
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E'(z,t)
air GaAs

z

2

E\(z,t) =

Pe Iy N(t.2=0)

B™0

z =l

FIGURE 4.19 — Champ électrique quasi-constant dans 'approximation pg X lyp >> 1

le]

E/(Z,t) = — . N(t, Z = 0) : lbif : {@(2) - @(Z - lbif)} (4112)

E0r

On évalue alors la transformée de Laplace E (w,p) de paramétre complexe p du champ

électrique E’(z,t) défini par 'expression spatio-temporelle (4.112), qui se transforme
alors en :

N(w,z = 0)

. e
E'(w,p) = 5‘0! X lpip X

x (e Ptir — 1) (4.113)

4.8.13 Expression du champ de déformation 7.

En utilisant (4.19), et en appliquant cette forme au champ d’écrantage, on a :
w
2pC3

ol 0, est la contrainte liée au champ d’écrantage E’. Cette contrainte est définie par :

Nee(w, p) = X {Gec(w, p) — Gec(w, —p) } (4.114)

Gee(2,t) = pe. - E'(w,p) (4.115)

ol p., est le module piézo-électrique du matériau.
En utilisant I’expression du champ écrantant (champ de polarisation) donnée par
(4.113), on trouve :

Aec ) = ——0 X e X Eec 3 _Eec y }) 4116
Nee(w; D) 2pCT X Pe { (w, p) (w, —p) - ( )
ce qui donne donc :

w le| s

A - v o —p-lp; +p-lp;
nec(w>p) - 2P03 "Pe. - ’ 'N(wap_ 0){(1 —e? bf) + (1 —e'? bf)}‘p:é% (4117)

€oEr P

En utilisant des formules de trigonométrie, on trouve que :
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. w dle|  lyy
nec(w,p)—Qng Pes _ o (i>

a

- N(w,p=0) - Sin? (% : “"Clb"f> (4.118)

ce qui donne en rassemblant les termes,

. w-lgg
~ ( ) _ _dw 4|e"lbif.peZ ) Sm?(%' c(if> . N( = 0) (4 119)
Nec\W, P) = 2903 E0Er (é—“’) WP = '

4.8.14 Comparaison en normes des contributions 7. et 7p

On effectue maintenant une comparaison entre la contribution au champ de déformation
provenant du champ de Dember (77p) et la contribution provenant du champ d’écrantage
(7ec). Pour cela, on utilisera (4.32), formule qui laisse apparaitre Pexpression d’une somme
(4.49).

L’expression du champ de déformation relatif a la contribution du champ de Dember

Ep est alors donné par :

. (—iw) kT p.. 2a2pp
~o L T x 2 X
" 2p03 ‘6’ NO iw w 2 2
(c?) (a) ta

(4.119) et (4.120) permettent I’évaluation du rapport des deux déformations (d’origine

N'(w,0) (4.120)

différente : champ de Dember et du champs E’(z,t) écrantant :

w-l
iw 4le|-lpif-pe. « Szn2< 23}]) v N,(w 0)
@ ~ 2pC{§ coer (%) ' (4 121)
D (2;2”;2) x EBT o Dez 2a%pp % N/(w>0) )

qui donne en définitive,

2lel* - by - No w \? o (W lbis
~ 1) x gin2 (@it 412
cir hnT pp \\ac, ) TP e, (4.122)

Et en considérant ’approximation relative au potentiel Uy;f, on trouve :

i

Ubif >> kgT (4.123)

on trouve que :

2e08, kgT 2e08,
lois = Upir — —— | ~ Upi 4.124
" \/|e]-N0X< g \er> \/re\-Nox g (4124
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et donc :

Ny - Iy
E(0) ~ Jel - No - big (4.125)
oy
ce qui induit donc (en rappelant que pp = k‘;lT - F(0)), considérant la précédente

expression (4.122) :

i

2
~ PE W ) W'lbif
~ _9o. .00 + 4.12
2 X <(Ofca) 1) x Sin ( 5C, ) (4.126)

Evaluons maintenant les différents ordres de grandeurs des différentes quantitées pré-
sentes dans cette expression.

Considérant wg = 27 x 50 x 10%ad.s™!, et Do, = 12 x 107*m? - 571, on calcule donc :

pp = =B 1,62 x 10Tm™" (4.127)
Deh
Par ailleurs, on a :
wpB 2
=6,71 x 107" 4.128
(aC’a) ’ ( )
et
WB 7.1
(F) = 5,82 x 10"m (4.129)

On évalue ensuite ;¢ avec la formule (4.124), et pour le cas ot la densité de dopants
est donné par Ny et vaut No(GaAs 111 /Zn/p) = 3,1 x 10 7ent.cm™ pour le matériau
GaAs de direction cristallographique 111, dopé Zn de type p. On calcule dés lors (en

w = wp), I'argument contenu dans la fonction sinus :

o W lpig
~ 1 4.1
sin ( 2, ) (4.130)

Ainsi, en conséquence de (4.130) et (4.126), il ressort clairement que :

|Tlec| >> 17D (4.131)

et donc, considérant (4.71), par comparaison avec la contribution provenant de la

déformation de potentiel, que :

|ﬁec| >> meh| (4132)
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Le phénoméne de saturation observable pour les échantillons de GaAs dopé Zn de type
p et de direction cristallographique 111 est dii a la saturation du phénomeéne d’écrantage.
Le seuil de saturation pourra étre évalué par la donnée de N'(t,0) et l'utilisation d’un

modéle non linéaire.

4.9 Bilan du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons réalisé des expériences de photogénération et photodé-
tection de phonons acoustiques dans le GaAs d’orientation [111]. Selon cette orientation
cristallographique, le semiconducteur GaAs est piézoélectrique. Nous avons étudié com-
ment évoluait 'amplitude des phonons photogénérés en fonction de la puissance optique
d’excitation. Nous avons clairement montré qu’en régime de forte excitation, I’amplitude
des modes acoustiques (modes centrés sur la fréquence Brillouin proche de 50 GHz) va-
riait linéairement en fonction de la densité de porteurs photo-excités en accord avec le
mécanisme de déformation de potentiel. En revanche, dans le régime de basse excitation,
une forte non-linéarité sur la dépendance de 'amplitude en fonction de la densité de
porteurs a été observée. Un fort effet du dopage a été constaté sur 'ampleur de cette non-
linéarité ainsi qu'un effet d’orientation cristallographique [111]/[-1-1-1], témoignant avec
une bonne confiance de 'origine piézoélectrique de ce phénoméne. Un calcul théorique
est venu conforter ce résultat en confirmant par ailleurs que le champ de reconstruction
de surface avait un role primordial par rapport au champ électrique de Dember. Les ré-
sultats obtenus viennent renforcer trés significativement certains travaux de la littérature
suggérant cet effet piézoélectrique [88]. L’étude réalisée ici ouvre des voies prometteuses,
car nous avons aussi pu montrer que ce mécanisme était trés efficace devant le mécanisme
de déformation de potentiel non seulement pour générer des ondes longitudinales mais
aussi tranverses (dans le cas du cristal de GaAs orienté selon [411]). Tl restera, bien sir, a
étendre ces études a d’autres modes acoustiques, et notamment tenter de voir s’il existe des
composantes hautes fréquences. La structure complexe de la zone de déplétion laisse en-
trevoir que le travail sera encore important a réaliser, mais la richesse de la dynamique des
porteurs photoexcités plongés dans un champ électrique offrira trés certainement d’autres

phénomeénes intéressants.
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Chapitre 5
Conclusion générale et perspectives

"La lumiére résultait des vibrations d’un fluide universel extrémement subtil, agité par
les mouvements rapides des particules des corps lumineux, de la méme fagon que air

est ébranlé par les vibrations des corps sonores "

Fresnel, Instit. Mém. scienc. 1821 et 1822, t. V, p. 340

Dans ce travail de thése, nous avons étudié les processus de photogénération et photo-
détection de phonons acoustiques cohérents par spectroscopie pompe-sonde femtoseconde
dans le semiconducteur piézoélectrique GaAs. Transformer ’énergie lumineuse en énergie
mécanique repose sur une bonne compréhension des couplages photon-électron et électron-
phonon. Les techniques pompe-sonde employées étant des techniques dites tout optique, la
compréhension des mécanismes de détection s’est avérée tout aussi essentielle. Le travail
réalisé a permis de mettre en lumiére le role tout particulier de deux types de couplages
électrons-phonons a savoir le couplage dit par déformation de potentiel (ou pression élec-
tronique) et par effet piézoélectrique inverse.

Pour la gamme d’excitation optique proche du gap direct (Eg=1.43eV, vallée I'), nous
avons montré tout d’abord que le mécanisme de déformation de potentiel était bien le
mécanisme prédominant pour la photogénération de phonons acoustiques cohérents pour
le GaAs d’orientation cristallographique [100]. En supprimant tout processus intrabande
responsable du chauffage du cristal (effet thermoélastique), il est apparu en effet possible,
par une simple modification de la population électronique au niveau du gap direct de créer
une contrainte suffisante pour faire naitre une onde acoustique (44 GHz). Une confron-
tation des résultats expérimentaux & une étude théorique a par ailleurs montré que la
compréhension du spectre des phonons observés était possible grace a une modélisation

des processus de génération et détection. Ces expériences ont été réalisées au travers de
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I’étude de la seule composante & 44GHz qui correspond au signal communément appelé
signal Brillouin.

Dans un second temps, et afin d’étudier les phonons plus haute fréquence, grace a un
systéme composé d’une ligne & retard transparente de ZnO déposée sur une substart de
GaAs [100], nous avons mené des expériences « temps de vol », ou les phonons photo-
générés dans le GaAs, se propageaient dans ZnO et au retour étaient & nouveau détectés
dans GaAs. Cette configuration permet d’étudier un spectre de phonons plus large que la
simple géométrie dite « Brillouin » vue précédemment. Nous avons pu mettre en évidence,
par le biais de ces expériences qu'un choix astucieux de la longueur d’onde du faisceau
sonde permettait de détecter des phonons haute fréquence (100 — 200 GHz), alors méme
que le faisceau pompe excitateur était trés pénétrant, avec une composante spectrale
majeure centrée sur 7 GHz. Ce résultat est tout a fait original et n’avait pas été encore
rapporté dans la littérature. Nous avons montré qu’un faisceau sonde (400 nm) pénétrant
trés peu dans le substrat de GaAs permettait en effet de disposer d’une fonction de
transfert de détection dite large bande.

Dans la derniére partie de ces travaux, nous avons étudié les processus de piézogénéra-
tion photo-induite dans le GaAs orienté selon [111] qui est une direction piézoactive. Dif-
férents semiconducteurs possédant des niveaux de dopages variables ont été étudiés. Nous
avons étudié un seul mode longitudinal acoustique centré sur 45GHz (mode Brillouin).
Nous avons étudié I’évolution de 'amplitude de cette composante spectrale en fonction de
la puissance du faisceau pompe excitateur. Il est apparu, pour certains échantillons, que
pour les domaines dits de haute fluence, une dépendance linéaire apparaissait tout a fait
en accord avec un processus de génération de phonons par le mécanisme de déformation
de potentiel. En effet, dans ce mécanisme, la contrainte est proportionnelle & la densité de
porteurs électron-trous photo-induits. En revanche, une forte non-linéarité a été observée
a basse fluence, alors méme que pour ce méme régime d’excitation, une linéarité était tou-
jours observée pour le GaAs [100]|. Pour d’autres échantillons (dopage p), il a méme été
observé que, sur tout le domaine d’étude, que seul un comportement non-linéaire existe.
Un fort effet de saturation est apparu dans ces derniers cas. Aussi, cette forte non-linéarité
associée a un effet de saturation, absolument absente dans le GaAs [100], témoigne trés
clairement d’une signature de piézogénération. L’effet du dopage, qui conditionne directe-
ment les propriétés de la zone de dépletion de surface (valeur du champ de reconstruction,
extension de la zone de dépletion, ..) est un élément fort de notre démonstration. Par ex-
trapolation linéaire, nous avons observé que ’amplitude du signal était jusqu’a 5 fois plus
importante que celle provenant de la déformation de potentiel. Un calcul théorique repo-

sant sur une description compléte du champ de déformation acoustique photoinduit a été
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mené ensuite, ol la contribution des différents champs électriques possibles ainsi que la
dynamique des porteurs écrantant ce champ ont été étudiées. Nous en avons conclu que le
champ électrique moteur était celui de reconstruction de surface trés probablement lié aux
défauts de surfaces (pinning). Ce champ est bien connu dans le GaAs et les valeurs que
nous avons pu estimer aux travers de ’analyse de ces expériences sont en bon accord avec
la littérature. Ces résultats ont été aussi confirmés et étendus a une symétrie cristalline
plus basse puisqu’une étude réalisée sur un échantillon d’orientation [411] a permis en
effet d’illustrer la piézogénération photoinduite a la fois de modes longitudinaux et trans-
verses. Ce dernier résultat avait été observé une fois dans la littérature, mais la nature du
couplage piézoélectrique n’avait cependant pas été établi. Notre étude systématique, et
reposant sur une comparaison des résultats obtenus pour des symétries cristallines non-
piézo [100] et piézoactives [111] et [411], conforte trés raisonnablement le role majeur de
la piézogénération.

L’ensemble de ces travaux de thése ouvre donc quelques perspectives tout a fait promet-
teuses. Nous avons montré de facon claire que l'effet piézoélectrique était un mécanisme
juqu’a 5 fois plus efficace que celui émanant de la déformation de potentiel. Actuellement,
la photogénération de phonon acoustique n’a été réalisée qu’au travers de ’écrantage d’un
champ électrique interne préexistant et seule la composante a 45 GHz a été étudiée. 11
sera donc intéressant et important d’explorer a la fois cet effet par le biais d'un champ
électrique externe appliqué et aussi de décrire plus en détails le contenu du spectre de
phonons en effectuant des expériences a des longueurs d’onde de sonde différentes et dans
des configurations type « temps de vol » afin de détecter des impulsions plus fautes fré-
quences. Par ailleurs, a la lumiére de ces nouveaux résultats, il sera aussi intéressant de
mener, avec cette méme stratégie, des études dans les super-réseaux piézoélectriques pour
dégager plus clairement les différents régimes ou la déformation de potentiel et 'effet

piézoélectrique dominent.

179



Chapitre 6

Annexes

"La couleur provoque une vibration psychique."

Wassily Kandinsky, Du spirituel dans ’art et dans la peinture en particulier, 1911

6.1 Définitions analogues du coefficient photo élastique

Toutes les définitions de coefficient photo-élastique [95] présentées dans ce qui suit sont
équivalentes entre elles :

— En utilisant le tenseur élasto optique Pjji;, on aura :

A (™) = Py X nu (6.1)
— En utilisant le tenseur photo élastique £;;i;, on aura :

A (eij) = kijra X M (6.2)
— En utilisant le tenseur piézo optique ¢;;x;, on aura :

A (™) = qijm X on (6.3)
— En utilisant le tenseur piézo-diélectrique d;jx;, on aura :

A (gij) = diji X op (6.4)

6.2 Temps caractéristiques de relaxation

Cette figure est tirée de [42].
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(Fundamentals of SC, Yu & Cardona)
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FIGURE 6.1 — Temps de relaxation caractéristiques en fonction de I’énergie €(eV) ; données
tirées de [42]

6.3 Transformation de repére par rotation des axes
cristallographiques principaux

On présente ici dans ce point d’annexe la transformation mathématique permmettant de
passer d'un repére ou ’axe de direction cristallographique principale < 001 > correspond
a l'axe de profondeur, a un repére ol cette axe de profondeur coincide avec la direction

cristallographique secondaire < 111 >. La figure (6.2) décrit ce changement de repére.

<100> =
e “
(’l
e, -
_© i ©; €
) <001> e, <111>

é;normal au plan de surface,
colinéaire a3 <001> ou a <111>

FIGURE 6.2 — Description du changement de repére

Le passage & un repére ou €3 est colinéaire a la direction crisatllographique <111>
(c’est-a-dire que le plan de surface est alors le plan [111]) transforme les composantes du

tenseur e;;, en ey selon :
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o Oy Oz &vk/
ik = Ox; Ox; &Ek

Le nouveau systéme de coordonnées est celui ot €3 et <111> sont deux directions

X €y ik (65)

colinéaires. Or ey ;s est connu pour le cas ou les directions €3 et <100> sont colinéaires
entre elles. La notation ey, concerne les anciennes composantes. La relation entre les

anciennes composantes x,, et les nouvelles composantes z,, est donnée par :

;1 V2
z = 732 — Tgl’
= e (6.6)
r_
Yy = \[z + fx + fy
ce qui induit pour x3,
0x; Oz Oxps
i l’] T X €45k (67)

€333 =
0$3 8ZE3 0933

Les composantes non nulles sont :

€tk = {6123 = €132 = €14 ; €213 = €231 = €23 = €14 ; €312 = €321 = €36 = e14} (6-8)

D’ou,

_ (o2 oy’ 9z’ .
€333 = <8$3> (81‘3 ox3 + 8:1?3 8173) €333 + (813) <8LE3 Ox3 _l_ 8:)33 8:1:3) €231 + (6 9)
+ 9z’ oz’ 9y’ + Ay’ oz’ )
.. _8333 " + €321

Oxs Oxs

et en utilisant ej3o = €931 = €391 = €14, on trouve :

B ox’' oy 07
€333 =6 (8;1:3) (8:63) (8;1:3) " €14 (6.10)

Par utilisation de (6.6), on a'
07

() (52) - - (32)

€333 = 6 - (%)3 Ce1 (6.12)

1. en utilisant la correspondance z = x3

ceci induit donc :
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2
€333 = %

Des calculs similaires relatifs aux deux autres composantes es;3 donnent :

€14 7& 0 <613>

€313 = €323 =0 (6.14)

Dans ces deux cas, la génération des ondes de cisaillement est alors impossible.

6.4 Conditions de verrouillages de mode du MIRA 900

6.4.1 Condition de phase des ondes

Il y a nécessité d’une interférence positive de 'onde lumineuse avec elle méme apres
un aller retour (2L) dans la cavité ou se situe le milieu amplificateur. Si ¢ est le mode
(¢ € N), ® un retard de phase valant 2¢m, L est la longueur de la cavité rectiligne, n
I'indice du milieu et ¢ la célérité de la lumiére, on a alors la relation qui définie v,, valeur

de la fréquence disponible dans la cavité laser et correspondant au mode q :

v=0x(37) (6.15)

6.4.2 Sélection des modes cavités

Le laser sans verrouillage de mode oscille sur tous les modes de la cavité pour lesquels
le gain est supérieur aux pertes cavités (régime multimodes a phase aléatoire). Le titane
dopé saphir, milieu actif utlisé dans le MIRA 900 répond a ce critére car c¢’est un milieu
amplificateur a gain optique élevé. Si on définit vy, fréquence du mode central, Av la
différence de fréquence entre 2 modes consécutifs, ¢, la phase du mode ¢, A(¢) 'amplitude
complexe de 'onde, et E(t) le champ électrique, alors le champ électrique total de 1'onde

lumineuse s’écrit (pour I’ensemble des modes Q) dans la cavité laser :

Q-1 Q-1

E(t) — — EO X ei(27r(l/0+q.A'u).t+qu) — Z EO X ei(27rl/0t) % 6i(27r.qAV.t—|—tpq) —
= =0 (6.16)
— 62‘(27r1/0t) % Z EO % 6i(27r.qu/.t+4pq) — 6i(27r1/0t) % A(t)
q=0

Le laser oscille donc sur tous les modes de la cavité pour lesquels le gain est supérieur
aux pertes cavités; il s’agit alors d’'un régime multimode & phase aléatoire. La mise en

phase des modes de la cavité se fait en fixant une phase référence :
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pq(t) =0Vt Vg (6.17)

On parle alors de laser & verrouillage de mode par fixation de la phase relative ¢, (t) des

nombreux modes dans la cavité, et le champ électrique de 1'onde lumineuse s’écrit alors :

Q-1 Q-1
E(t) — EO X ei(27r(uo+q.Au).t) — Z EO % 6i(27r1/0t) X ei(Qﬂ.qu/.t) —
=L =0 (6.18)
— 6z(27r1/0t) % qgo EO % ez(?ﬂ'.un.t) — ez(?ﬂ'uot) %< A (t)<pq:0

6.4.3 Ecart temporel et largeur & mi-hauteur des pulses

L’intensité en sortie de cavité est mesurable par une photodiode fixée dans la cavité

MIRA 900. On I'évalue a :

e

Sin? (Q.7.Av.t)
Sin? (1.Av.t)

(6.19)

. 2
A(t) Ey.eiC@ratrt) o ’A (t)%zo‘ — 2.

q=0 -
q

Les simulations suivantes correspondent bien a ce qui est observé a 'oscilloscope.
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FIGURE 6.3 — Simulation sans fixation de phase relative entre modes ¢q. Régime multimode

a phase aléatoire (tiré de |115])

L’écart Tpy5e Ou T, entre 2 impulsions est ainsi donné par :

1 2L
— = (6.20)

Tpulse —
pu Av c

La largeur a mi hauteur des impulsions est alors définie par :
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FIGURE 6.4 — Simulation avec fixation de phase relative entre modes ¢. Situation de

verrouillage de modes (tiré de [115])

Q.. Anu.Tyyse = T (6.21)
ce qui conduit a :
L (6.22)
Tpulse = .
pul Q.Av

Le rapport nL/c détermine alors le taux de répétition fixée pour le MIRA 900 a 76
MHz. La longueur de cavité L est donc un paramétre déterminant pour fixer le taux de

répétition.

6.4.4 Avantages des cavités titane saphir : le self mode locking

Le cristal de titane saphir est un milieu actif amplificateur efficace car a fort gain optique
G (condition G > /R, - Ry out Ry et R, sont les coefficients de réflexion en énergie des
miroirs de fonds de cavité). C’est de plus un milieu & bande d’amplification trés étendue
(Tpuse faible en raison d’une largeur & mi-hauteur dwy de la distribution gaussienne centrée
en wy grande) 2.

Il s’agit d’un milieu dit & passive mode locking®. 11 n’y a donc pas nécessité dans le
cas de ce cristal de faire passer le faisceau multimode dans un absorbant passif saturable
(colorant & durée de vie courte) ou seul le pic le plus intense passerait et serait amplifié,

ou de faire passer ce méme faisceau "multimode” par un cristal électro-optique (cellule de

2. Cette propriété n’existe pas seulement dans le cas des milieux Ti :Saphir
3. Kerr Mode Locking
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FIGURE 6.5 — Loi de distribution gaussienne centrée sur la valeur de pulsation wp, de
largeur dwy, contenant une infinité de modes superposés dont ’amplitude suit une loi de

distribution gaussienne

Pockels + polariseur) ou 'on ajusterait une fréquence de variation de l'indice en fonction
de Av (méthode active), différence de fréquence entre deux modes successifs.
N.B. Considérant la pulsation du mode q w, = 27y, Pexpression du champ E(t) de

I’onde lumineuse peut s’écrire comme suit :

Q-1 +o0 sw\2
E (t) = eCmot) Z By x ¢l2mabrt) = ZEO o et o e—(%gwo ) xLn2 (6.23)
q=0 —00

On obtient alors une expression différente de la durée du pulse 7,5 ; dwp étant la

largeur & mi-hauteur de la gaussienne dans l’espace des pulsations w [116] :

2.4/2

W.(Swo

x Ln2 (6.24)

Tpulse =

6.5 Caractéristiques physiques et toxicologiques du
GaAs

Masse moléculaire de 144,64 g.mol~'. Apparence extérieure dans son état standard
(CNTP) : cristaux cubiques gris foncés. Insoluble dans le solvant eau. Point de fusion a
1238 °C. Densité sous CNTP : 5,31. Produit de décomposition : fumées trés toxiques de As;
pouvant réagir avec des acides pour relacher des gaz toxiques. Cristal natif incompatible
avec la chaleur, les acides, les fumées acides, la vapeur d’eau et [’humidité, donnant dans
ces cas des arsines trés toxiques. Moyens d’extinction incendie : C'Os ou graphite. Limite

de toxicité : 0,01 mg.cm™3. Numéro CAS : 1303-00-0. Risques : irritation stomachale,
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de l'intestin avec nausées et diarrhées. Effets vomitifs avec dépots sanguins, perte de
connaissance, choc, sueurs froides, coma et mort. Perturbation du systéme digestif avec
perte d’appétit, crampes, constipation et diarrhées. Allergies cutanées, dermatites, gotit

métallique en bouche en atmosphére de vapeurs de As (sous fusion avec le laser).
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Abstract

Utilisation of the technology of ultrashort (femtoseconde) laser pulses is an efficient
approach to generate and detect very high frequency acoustic waves. The pump-probe
technique is presently the most broadly used one. Characteristics of the very high fre-
quency acoustic waves can be controlled through the opto-acoustic transduction process,
depending on the optical wavelength, absorption characteristics of the material and laser
intensity. Briefly, the photo-induced phenomena in the interaction of the incident pump
laser radiation with a semiconductor can be described as follows : the optical absorption
leads to creation of electron-hole pairs inducing stress due to both thermal relaxation
and electronic deformation potential and also shifting the equilibrium configuration of
the lattice. These processes in turn lead to generation of coherent acoustic and optical
phonons. Optical emission due to radiative recombination usually takes place on a longer
time scale. Typical wavelengths of the excited coherent acoustic phonons span from tens
to hundreds of nanometers. Therefore this ultrasonic source is an efficient tool for cha-
racterization of nanostructured materials with a sub-micrometric picosecond echo-graphic
technique, which is based on the laser excitation of coherent acoustic waves and detection
of the acoustic echo arrived at the surface. Severals mecanisms corresponding to severals
photo-induced stresses have been detailled in this work : thermo-elastic stress, potential
deformation stress, electrostrictive stress and piezo-inverse stress. Experimental study
have been conduced, for differents configuration of pump and probe beams, and differents
cristallographic orientations or dopant rates. Complete simulation have been made to try
to reproduce the experimental signals obtained. Theoritical explanations are presentated

linked with GHz frequency signals measured.

Key-words : laser-matter interaction, picosecond ultrasonic, pretersonics, Brillouin
scattering, GaAs, piezo-elasto-acousto-effects in condensed matter, ultrafast pump-probe

technic

Mots-clefs : interaction laser matiére, acoustique picoseconde, prétersonique, diffu-
sion Brillouin, GaAs, effets piézo-élasto-acoustiques dans la matiére condensée, montage

pompe-sonde ultrarapide
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