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Introduction

« C'est une triste chose de songer que la nature parle et que le genre
humain n'écoute pas » écrivait Victor Hugo en 1870. Un peu moins
d’un siécle plus tard, en 1960, naissait une discipline nommée la «
bionique », marquant officiellement 1’intérét des scientifiques pour les
innombrables astuces découvertes par les systémes vivants au cours de
leur évolution.

Le terme vient de la contraction de « biologie et technique » ou

« biologie et électronique ». Elle recouvre des réalisations trés
diverses, allant de 1’imitation d’une texture, d’un mécanisme ou du
comportement d’un systeme vivant jusqu’a 1’intégration d’artificiel
dans du vivant ou de vivant dans de 1’artificiel.

Cette démarche « biomimétique » ou « bioinspirée » - selon que 1’on
copie du plus prés ou d’assez loin les structures ou mécanismes du
vivant — n’est pas récente, puisqu’on en découvre des traces des
I’antiquité. Cependant 1’essor de technologies nouvelles comme les
nanotechnologies et I’informatique a permis d’étendre ces
investigations dans ce que la nature a de plus complexe, sa structure
intime au-deld du milliardiéme de métre et ses méthodes d’auto-
construction et d’auto-régulation.

Aujourd’hui le terme bionique est tombé un peu en désuétude aupres
du grand public, alors que dans la plupart des pays développés, on
constate un regain des recherches scientifiques en la matiére. En ces
temps en effet ou ’homme exerce un ascendant de plus en plus pesant
sur notre planeéte, il découvre de plus en plus que les systémes vivants
qui s’y épanouissent peuvent lui fournir de précieuses solutions pour
utiliser et économiser de I’énergie, pour s’adapter a un monde toujours
changeant et parfois menacant, ou pour pallier certains handicaps.

La nature propose un grand nombre de structures photoniques
présentant des propriétés électromagnétiques trés particuliéres et
souvent spectaculaires (couleurs iridescentes, effets de polarisation,
dépolarisation, propriétés radiatives, bio-luminescence...), notamment
chez les papillons et les coléopteres. Ces structures répondent, dans le
monde du vivant, a un impératif vital et ont prouvé au cours des



millénaires leur efficacité. Mais la nature dispose pour les réaliser
d’un nombre trés faible de matériaux, ayant des indices de réfraction
trés voisins. A l’inverse, nous disposons d’un grand nombre de
matériaux pouvant présenter des contrastes d’indice éleves,
susceptibles d’exacerber les phénomeénes ou de les optimiser, mais
nous manquons de pistes pour réaliser des structures ex nihilo, sans
idée a priori des effets geneéres.

C’est ce créneau, actuellement peu exploré, des structures naturelles,
"mimées" ou recopiées avec des matériaux inorganiques, que nous
proposons d'aborder dans cette thése, a partir de la collaboration
étroite entre deux équipes de recherche de I’Université Catholique de
Louvain avec une équipe de 1’Universit¢é de Namur, ayant pour
objectif le développement de nouveaux matériaux.

Les structures biologiques tendent vers la complexité pour pallier le
petit nombre de matériaux dont elles disposent et leur faible contraste
d’indice. A I’inverse, nous disposons d’une large gamme de matériaux
(et donc d’indices). D un point de vue de I’optique, ces matériaux se
comportent dans le visible comme des composants diélectriques
présentant un faible contraste d’indice de réfraction par rapport a 1’air
(de 1 pour I’air a 1,6 environ pour la chitine). En d’autres termes, ce
sont des matériaux transparents qui modifient d’autant plus le trajet
des rayons lumineux qui les traversent que leur indice est éleve.
Pourtant, chez 1’animal, les couches de chitine ou de kératine suffisent
a assurer de maniere optimale — la survie de I’organisme en apporte la
preuve — I’ensemble des fonctions.

Avant d’envisager une transposition de ces structures au monde
industriel, il importe de s’interroger sur leur intérét et leur role dans la
vie de I’espéce. Le plus évident et le plus directement « photonique»
est la production de couleurs.

Contrairement aux couleurs dues a des pigments, celles engendrées
par les structures sont relativement saturées, brillantes et souvent tres
directionnelles. Elles participent notamment a la communication
intraspécifique (entre male et femelle) ou interspécifique (couleurs
avertissantes).

Ce travail de thése a pour objectif, la réalisation en laboratoire des
structures a deux échelles qui tirent leur origine d’observations



biologiques (c’est la bioinspiration, qui ne porte pas sur les
applications mais sur I’étude des phénoménes observés) :

(1) une structuration de surface de forme multicouche, a 1’échelle
nanométrique, inspirée d’une étude menée au sein de notre
laboratoire Optics laboratory (NAPS) en collaboration avec
I’Université de Namur qui a déja permis la synthése artificielle des
multicouches planes, bio-inspirées reproduisant les propriétés
optiques de la cuticule d’un coléoptére, a savoir le Chrysochroa
vittata. La compréhension du mécanisme de coloration sur cet
insecte a révélé un empilement des multicouches minces de chitine
et d’air intercalés. La structure artificielle bio-inspirée a pu donc
étre mise au point grace a la maitrise du modeéle théorique
(cristaux photoniques) et de la technique de dép6t sous vide [1].

(2) une structuration a 1’échelle microscopique (corrugations) de
formes différentes : pyramidale [2], hémispherique et cylindrique.

(3) a cela s’ajoute I’insertion de la fluorescence dans une structure
multicouche.

De nombreuses mesures ont été consacrées a la compréhension des
propriétés optiques de telles structures. La caractérisation optique a été
approfondie afin de bien cerner le comportement de ces structures. Et
Gréce aux outils de calcul basant sur le formalisme des matrices de
transfert, les simulations ont été détaillées.

Cette thése également engagée dans une action concertée (ARC
10/15-033) « Propriétés optiques des structures naturelles et
artificielles » financée par la communauté francaise de Belgique, a
précisément pour objectif la reproduction artificielle de structures
naturelles afin de comprendre les mécanismes mis en jeu dans
I’interaction structurale entre les différentes surfaces fabriquées et la
lumiére.

Plan de la dissertation

La dissertation se compose de quatre chapitres.



Dans le premier chapitre, les bases de la théorie électromagnétique de
la lumiére et plus particuliecrement les phénoménes d’optique
ondulatoire qui peuvent donner lieu aux couleurs dites structurales
seront detaillées. Ces concepts seront nécessaires a la compréhension
des chapitres ultérieurs. Il est consacré aussi a 1’état de I’art des
principaux équipements de caractérisation optique que nous avons
utilisé. Nous donnerons une description genérale (théorique et
principes de mesures) pour chacun d’eux. Notre étude est orientée
spécialement vers la détermination des qualités morphologiques et
propriétés optiques des matériaux.

Le deuxiéme chapitre est dedié a la reproduction artificielle
bioinspirée des quatre échantillons irisés que nous avons décrits plus
haut. Nous présenterons la procédure d’¢élaboration et de fabrication
pour chacun des eéchantillons ainsi que leur analyse morphologique.

Dans le chapitre trois, nous détaillerons les résultats de la simulation
et les mesures expérimentales pour chaque structure élaborée. La
modélisation est basée sur les matrices de transfert pour les trois
premiéres structures. En ce qui concerne les surfaces cylindrigues, le
formalisme de Lorenz-Mie a été utilisé pour simuler I’interaction entre
les ondes électromagnétiques et les surfaces a symétrie cylindrique.
Les analyses spectrales effectuées par différentes techniques
adéquates a chaque structure sont comparées avec les résultats
théoriques. Cette comparaison permettra de se rendre compte de
I’adéquation du formalisme utilisé et par ailleurs la compréhension
des propriétés optiques de ces structures.

Et dans le méme objectif de recherche de ce travail de thése, a savoir
la reproduction artificielle des phénoménes naturels, s’inscrit le
quatrieme chapitre qui a été inspiré de 1’étude de 1’effet coloré observé
chez le papillon Troides magellanus. L’analyse morphologique prouve
que I’origine de sa coloration est différente des autres spécimens déja
étudiés car elle est due a la présence de fluorophore. Le rayonnement
de fluorescence interagit avec la structure. Dans ce chapitre, nous
présenterons une réplique de ce phénomene avec une structure Fabry-
Pérot et un fluorophore pour voir dans quelle mesure nous pouvons
contréler la fluorescence dans des multicouches.



Chapitre 1

Définition et caractérisation des

structures

Dans le premier chapitre, les bases de la théorie électromagnétique de
la lumicére et plus particuliérement les phénomenes d’optique
ondulatoire qui peuvent donner lieu aux couleurs dites structurales
seront détaillées. Ces concepts seront nécessaires a la compréhension
des chapitres ultérieurs. Il sera consacré aussi a I’état de 1’art des
principaux équipements de caractérisation optique que nous avons
utilisé. Nous donnerons une description générale (théorique et
principes de mesures) pour chacun d’eux. Notre étude est orientée
spécialement vers la détermination des qualités morphologiques et
propriétés optiques des matériaux.

1.1 Cristaux photoniques : généralisation des
phénoménes colorés d’origine physique

De fagon générale, lorsqu’un matériau a une structure périodique avec
une périodicité spatiale de 1’ordre de grandeur des longueurs d’onde
du visible, chaque élément de la structure renvoie séparément une
onde lumineuse. Les ondes issues des divers éléments interférent en
produisant des couleurs interférentielles.

Le matériau dont I’indice de réfraction est modulé périodiquement a
I’échelle de la longueur d’onde de lumicre est appelé cristal
photonique. Pour certaines énergies des photons et certaines directions
de propagation, la lumiére ne peut pas se propager dans le milieu et
elle donc réfléchie. L’intervalle qui correspond a ces énergies est
appelé la bande interdite photonique (BIP), par analogie avec les
cristaux semi-conducteurs (cristaux électroniques), dans lesquels le
potentiel est périodique.
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Les applications des cristaux photoniques sont nombreuses. En créant
localement des défauts par lesquels la lumiére est susceptible de se
propager, il est possible de la guider de facon tres efficace et de
I’orienter sur des distances extrémement courtes. Dans le cadre de
cette these, les aspects de guidage d’onde ne sont pas au centre de nos
considérations, nous nous intéresserons plutdét a leur sélectivité
spectrale conduisant a des effets coloreés.

1.1.1 Apparition d’une bande interdite photonique

Afin d’expliquer Dorigine de la BIP, nous allons démontrer
I’apparition des énergies interdites sur I’exemple le plus simple d’un
cristal photonique 1D : un empilement de couches de deux matériaux.
La qualification du domaine spectral des ondes qui peuvent se
propager ou pas apparait clairement sur les relations de dispersion

N
o (k) reliant la pulsation d’onde @ au vecteur d’onde k. Oublions
un instant la réalit¢ du cristal photonique 1D et considérons un
matériau homogéne, de permittivité diélectrique &,, auquel on
attribue une périodicité fictive suivant une direction. Nous
supposerons que la période fictive vaut a. Le réseau réciproque « fictif
» est aussi a une dimension avec comme vecteur élémentaire un
vecteur de module G = 2 /a. Le matériau étant homogene, la relation

de dispersion @ (k) est simplement linéaire :

w=* ck//s, (fig1.1a), le double signe correspond aux deux sens

de propagation possibles. Le fait que le systeme soit néanmoins
périodique entraine que la méme relation de dispersion doit étre
vérifiée pour (k £ nG) ou n est un entier quelconque (fig. 1.1b). En

bord de la zone k =7z /a on obtient une dégénérescence d’états : les

droites: ® =ck /e, et w=-c(k-2ra)l/|e, secroisenten ce

point. Toutes les ondes se propagent dans un tel milieu.

Revenons au Véritable cristal photonique 1D : un milieu stratifié
composé de deux matériaux ayant des permittivités différentes. Dans
ce milieu la dispersion n’est plus linéaire et continue. On obtient deux
solutions différentes m; et w, pour k = 7 /a (fig. 1.1c).

Autrement dit, les courbes de dispersion se séparent en formant une
bande interdite. Pour les valeurs @ comprises entre m; et ®;, la vitesse
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de propagation s’annule et I’onde ne se propage pas dans ce milieu,
elle est totalement réflechie.

a) Pulsation w Pulsationw

Fig.1.1- Relations de dispersion. (a) Dans un milieu homogene de
permittivité e,. (b) Dans un milieu homogéne avec une périodicité fictive. (c)
Dans un milieu stratifié.

1.1.2 Paramétrisation effective des multicouches

En électromagnétisme, 1’objectif d’une description effective est de
modéliser une structure complexe par un milieu homogéne. En
d’autres termes, une telle description s’attache a fournir la réponse
optique de tout systeme en considérant ce dernier comme un matériau
homogene. Donc, tout au long de ce chapitre, nous recherchons la
constante diélectrique effective mais aussi la perméabilité magnétique
effective afin de caractériser optiqguement toute structure. Nous
limitons cependant la description aux multicouches, matériaux formés
par I’empilement de couches homogene planes. Ces matériaux
stratifiés présentent donc une structuration dans une seule direction de
I’espace et sont invariants vis-a-vis de toute translation dans les
directions perpendiculaires.

La résolution des équations de Maxwell pour les milieux stratifiés est
connue des opticiens. Diverses approches comme les matrices de
transfert [3-7] ou les fractions continues [8,9] permettent de
déterminer analytiquement les principales propriétés optiques comme
les spectres de réflectance, les relations de dispersion, les densités de
modes.

1.1.2.1 Les équations de Maxwell pour les milieux stratifiés

La premiére étape de la description effective est de résoudre les
équations de Maxwell pour les multicouches (fig. 1.2). L’axe Oz est la
direction normale aux surfaces des couches, c¢’est-a-dire la direction
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de stratification. La constante diélectrique &£(w,z)et la perméabilité

magnétique H(@,Z) arient avec cette coordonnée.

Fig.1.2— Géométrie des matériaux stratifiés étudiés. La réponse
électromagnétique de chaque couche est donnée par la constante

diélectrique & ;. L épaisseur des couches équivaut a dj. L’axe Oz correspond
a la direction de stratification du multicouche.

La propagation des ondes électromagnétiques dans un milieu stratifié,
sans densité de charge ou de courant, et de perméabilité magnétique
relative unitaire (u=1), est réagie par les équations de Maxwell

suivantes :

V.&(z) &, E(F,1) =0 (1.1)
V. 1y H(F,t)=0 (1.2)
VR EF) = oH (g,t) (1.3)
Vx H(F,t)=£(2) &, aEg’t) (1.4)

Ces quatre équations contiennent toute I’information sur la
dépendance existant entre le champ électrique E (r,t) et le champ

magnétique H (r,t).

Pour la géométrie des multicouches, I’invariance par translation n’est
plus vérifiée dans la direction perpendiculaire aux plans des couches
mais 1’est bien dans la direction paralléle. Ceci se traduit par la
conservation du vecteur d’onde paralléle aux interfaces kj lors du
passage d’une couche a l’autre. Sans perte de généralité, I’axe Oy
correspond a cette direction de propagation. Le plan d’incidence

16



correspond, des lors, au plan yz. La conservation du vecteur d’onde
parallele provient des conditions de continuité des champs aux
interfaces.

En présence ou non d’une onde incidente, les champs solutions sont
de la forme d’une onde monochromatique de fréquence angulaire @
se propageant dans une direction y et modulée par une amplitude
vectorielle dépendant de la profondeur z

E(r, )=E (z)exp[i (k y- @t)] (1.5)

H(r,t)=H (z)exp[i (kyy-ot)] (1.6)

En combinant les équations (1.5) et (1.6) aux équations de Maxwell,
nous pouvons résoudre le systéme. Ainsi, I’équation (1.16) devient :

. d
ik,e(2)E, (2) + E[g(z)EZ (2)]=0 ™

dH,(z)
dz

ik, H,(2) + 0 TE (1.7)
Dans le cas des milieux stratifiés, les équations de Maxwell se
séparent en deux groupes indépendants qui correspondent aux
polarisations transverse électrique (TE) et transverse magnétique
(TM). Dans le premier cas, le champ électrique est perpendiculaire au
plan d’incidence, c'est-a-dire qu’il ne possede qu’une seule
composante orientée le long de la direction Ox. Dans le second cas, le
champ électrique est toujours maintenu dans le plan d’incidence.

Ainsi, pour la polarisation TE, les composantes non nulles du champ
magnétique sont :

H, = i dE,
o u, 0z
H “ E
;== X 1.8
" (18)
et ik, H, - d:zz =—-lwe,&(2)E, (1.9)
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et pour la polarisation TM, on a :

B i dH,
Y we()e, dz (1.10)
ky
LAY (1.11)
w £(2) g,
et ikyEz—ddEzzzia)yo)HX (1.12)

L’examen de ces huit équations fait apparaitre une séparation possible
des composantes de champs. Le premier groupe d’équations ne
contient que les composantes Ey, Hy, et H,, alors que le second ne fait
intervenir que Hy, E, et E,. Ce découplage entre les groupes de
composantes, ainsi que la linéarité des équations de Maxwell, permet
de considérer des modes pour lesquels on posera soit Hy = E, = E, =0,
soit Ex = Hy = H, =0. Dans le premier cas, le champ électrique se
réduit a sa composante Ey, perpendiculaire au plan d’incidence. Il
s’agit du mode transverse électrique (TE). Dans le second cas, le
champ magnétique se réduit a sa composante Hy, perpendiculaire au
plan d’incidence. Il s’agit du mode transverse magnétique.

Cette analyse est importante parce qu’elle permet de rechercher
séparément les modes de polarisation TE et TM.

a. Mode TE
. dH, (2)
ik,H,(z)+ =0 (1.13)
- dzx =iw uH, (1.14)
—ik E, =iwuH, (1.15)
. H i
ik, H, - dd L =—lwe,e(2)E, (1.16)
z
A partir de ces équations, on obtient
1 dE,
! oy, dz
k
H =——E,
W Hy
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En remplacant ces deux équations dans 1’équation (1.16), on obtient :
d*E, —(g(z)ﬂz—szE ~0 (1.17)
dz2 ez V)

Notons qu’en plus de satisfaire ces équations, les champs, aux

discontinuités de la constante diélectrique, doivent vérifier des

conditions de raccord compatibles avec 1’équation (1.17). Pour le

mode TE, les conditions de raccord sont les suivantes :

) dE )
E, continu et 5 X continue.
Z

b. Mode TM

En effectuant des calculs similaires, on obtient, dans le cas de la
composante transverse magnétique, les relations suivantes :

1 dH,
E, =-
o g,6(z) dz
k
E,=——H
 £,6(2

Et I’équation d’onde :

g(z)i( 1 dej_(g(z)f_j_kjoX:o (1.18)

dz| e(z) dz
Dans ces cas, les conditions de raccord a appliquer sont :

X

. dH ,
Hy continu et 1 continu.

g(z) dz

1.1.2.2 Détermination de la longueur d’onde dominante en
réflexion d’un multicouche

Dans le cas des structures naturelles, un multicouche est une structure
formée de I’empilement périodique de deux couches de faible
contraste d’indices de réfraction. Cette section vise a développer une
formule permettant de déterminer la longueur d’onde dominante
réfléchie par une telle structure.
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Fig.1.3— Représentation schématique d’un multicouche composé d’un
premier type de couche d’épaisseur d; et de constante diélectriquee,, et

d’un second paramétre d, et &,. Le milieu extérieur est de constante
diélectrique &, (vide).

Considérons un multicouche de période a = d;+d, et d’indices de
réfraction propres aux couches ny =./¢, etn, = /&, . Par définition,

ce systéme est invariant vis-a-vis de toute translation dans les
directions x et y. Cette invariance permet d’exprimer un mode propre
sous la forme :

E(x,y.z,t) = E(z)e"e"e (1.19)

Il s’agit d’une onde se propageant librement dans les directions
invariantes, mais dont I’amplitude est modulée dans la direction
perpendiculaire. Les vecteurs d’onde ky et ky sont conservés a travers
toute la structure et correspondent aux valeurs imposées par une onde
incidente.

Dans la direction z, I’indice de réfraction varie de maniére périodique.
Le nombre de périodes est fini, mais supposé suffisamment élevé que
pour pouvoir négliger I’interruption aux surfaces. Le théoréeme de
Bloch [10] nous permet d’écrire le champ électrique sous la forme
d’une onde libre modulée par une fonction périodique :

E, (2)=U(z)e"* avec U(z+a)=U(2)

En utilisant une représentation en séries de Fourier de cette fonction
périodique, le champ prend la forme :
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i(kz+m2—7[)z

E,(2)= D U,e a (1.20)

Concrétement, si une onde plane e™? pénétre dans le cristal, I’onde
sortante est obligatoirement une combinaison de termes de la forme :
ik N 2
e™* ou k, =k, +m== (1.21)
a
Avec m un nombre entier. L’effet de cette combinaison a la suite de la
perturbation périodique est 1’ouverture de bandes interdites
photoniques (Fig. 1.4), c'est-a-dire interdites de propagation dans la

structure, exactement sur la frontiéere des zones de Brillouin [10] en:

. mr
k, =—— avec m=0,+1,%2,...

a

Considérons une onde lumineuse dans le plan (X,y) de sorte que k=0,
interceptant la surface du multicouche avec un angle d’incidence 6.
Dans ce cas, le nombre d’onde latéral ky est imposé par ’onde
incidente et li¢ a I’angle @ par la relation :

ky=n, Zsing (1.22)
C

Ou ng qualifie I’indice de réfraction du milieu incident. Supposons que

nous puissions déterminer un indice de réfraction moyen A=+J& au
multicouche (Fig. 1.5). Il est important de noter que cette
approximation n’est valide que pour un contraste d’indices faible et
des longueurs d’onde grandes par rapport a la période du multicouche.
Dans le cas des structures observées, le trés faible contraste d’indices
garantit I’ouverture des bandes interdites photoniques.
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Fig.1.4- Ouverture de bandes interdites aux bords de la zone Brillouin
(contraste d’indice : 0.02). En traits pointillés est reprise la relation de
dispersion dans le cas d’'un matériau homogene d’indice de réfraction
équivalent. Cet indice correspond a une moyenne n sur les indices présents
dans la structure.

Fig.1.5- Afin de déterminer la longueur d’onde dominante en réflexion du
multicouche, on [’assimile a un matériau homogene, d’épaisseur d et de
constante diélectrique effective € .
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Dans la structure, le nombre d’onde vertical k, est maintenant

exprimé par :

k. =\/[ﬁﬂ2 —k? =\/{ﬁ%}2 —[nO%sin QT (1.23)

En introduisant I’indice moyen, on perd provisoirement toute notion
de périodicité. Celle-ci réapparait cependant en imposant 1’ouverture
de la bande interdite aux bords de la zone de Brillouin, c'est-a-dire :

T
k,=m—
a

En égalant les expressions de k, et k, , on trouve la longueur d’onde
réfléchie a ’angle d’incidence 6 :

1 2a,/n2-n sin26

m
Qui donne, pour autant qu’une valeur de m conduise a une longueur
d’onde dominante dans le spectre visible, la couleur dominante
réfléchie par le multicouche. Notons que, trés souvent dans les
systemes biologiques, m=1 donne la longueur d’onde dominante
réfléchie dans le spectre visible. Celle-ci correspond a une bande
interdite photonique, c'est-a-dire interdite de propagation dans la
structure, ce qui génére une forte réflectance. Le calcul des longueurs
d’onde réfléchies consiste donc a repérer la position de ces bandes
interdites sur le spectre électromagnétique.

(1.24)

Remarquons que si I’on augmente I’angle d’incidence, la longueur
d’onde diminue, ce qui correspond a un décalage vers le bleu dans le
spectre visible. Ce phénoméne de modification de couleur avec 1’angle
d’incidence est appelé¢ iridescence, et est caractéristique des
colorations dues & un multicouche.

Notons également qu’a I’incidence normale, soit pour #=0, on trouve
la formule :

;.20
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Dans les cas étudiés par la suite, les spectres sont mesurés a incidence
normale. Cette seconde formule correspondant a ce type de mesure
(angle d’incidence nul), elle s’avérera trés utile par la suite, afin de
déterminer la longueur d’onde dominante réfléchie par les structures
rencontrées.

Nous avons donc a notre disposition, une formule tres simple
permettant de calculer aisément la longueur d’onde réfléchie par un
empilement d’un grand nombre de périodes.

1.1.2.3 Détermination des indices de réfraction moyens d’un
multicouche

Comme nous venons de le voir, dans le cas de faibles contrastes
d’indices de réfraction, un multicouche peut étre assimilé a un
matériau homogene d’indice de réfraction moyen n . Dans la pratique,
on procéde non pas avec les indices de réfraction, mais avec les
constantes diélectriques (ﬁ:\/g). Reste dés lors & déterminer cette
constante diélectrique effective.

Les multicouches sont connus pour présenter une biréfringence de
forme [11-13]. Aux grandes longueurs d’onde (4 >>d,,d,), on peut

définir deux constantes diélectriques, ¢, et £, , qui ne sont pas
sans rappeler les formules d’assemblage des capacites :

de, =d,g +d,e, (1.25)
d d d
— =242 (1.26)
& & &
La constante diélectrique effective est donnée par la moyenne
arithmétique de ces deux constantes diélectriques :
&g, +&;

> (1.27)

£ =

1.2. Caractérisation des surfaces

Cette partie propose une introduction aux méthodes classiques
(mécaniques et optiques) pour la mesure de la rugosité, de la
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caractérisation de la topographie et de la mesure de 1’épaisseur des
couches minces. Elle présente :

e La définition de quelques paramétres de rugosité

e Ellipsométrie spectroscopique

e Interférométrie en lumiere blanche

e Microscopie stéréoscopique

Dans cette partie, nous détaillerons les principales techniques de
caractérisation de surface que nous avons utilisées. Nous verrons pour
chacune d'elles, a travers quelques rappels théoriques, I'intérét qu'elles
présentent et les informations qu'elles peuvent fournir pour la
caractérisation des types d’échantillons qui nous intéressent. Notre
étude est orientée spécialement vers la détermination des qualités
morphologiques des échantillons : la rugosité, la hauteur de marche,
etc.. et vers I’étude des propriétés optiques des matériaux : réflexion,
diffusion, etc..

1.2.1 Analyse d’une surface

Le profil de la surface est obtenu par la coupe de la surface par un
plan normal a celle-ci. C’est a partir de ce profil que 1’analyse de 1’état
de surface est réalisée. On distingue des défauts geométriques de 4
ordres de grandeur.

1.2.1.1. Défauts d’ordre 1

IIs correspondent aux défauts géométriques des surfaces (planéité,
rectitude, circularité ...).

1.2.1.2. Défauts d’ordre 2

Ils sont relatifs aux ondulations inscrites dans le profil et sont
représentés par une ligne ondulée caractérisée par la ligne enveloppe
supérieure (LES). Ces irrégularités sont dues aux vibrations des
machines, a leurs défauts et aux traitements thermiques appliqués a ces
surfaces.

1.2.1.3.. Défauts d’ordre 3

Ce sont les stries de rugosités de la surface de la piece. Ce sont
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elles qui caractérisent la rugosité (avec les défauts d’ordre 4). Ces
sillons et stries sont tracés avec régularité sur la piece. Ils sont dus aux
vibrations a hautes fréquences de la piéce et de 1’outil, et au
mouvement d’avance lors de 1’usinage.

1.2.1.4. Défauts d’ordre 4

Ces derniers sont les plus irréguliers et sont souvent accidentels :
arrachement de matiere, fentes.

1.2.2. Parameétres caracteristiques des états de surface

1.2.2.1. Paramétres lies aux motifs du profil

Profondeur moyenne d’ondulation W : ¢’est la moyenne des distances
saillie-creux des écarts du 2éme ordre (n>3).
W, +W, +..W,

n
Pas moyen d’ondulation AW : c’est la moyenne des distances saillie-
saillie des écarts du 2éme ordre (n>3).
AW, + AW, +...+ AW

W = (1.28)

AW = (1.29)

n
Ligne enveloppe supérieure LES

N
h 4
N
h 4

AW, AW,

Longueur d’évaluation L

Fig.1.6 — Profondeur moyenne et pas moyen d’ondulation
Profondeur moyenne de rugosité R : c’est la moyenne des distances
saillie-creux des écarts du 3éme et 4éme ordre (n>8).
R, +..+R,

n
Pas moyen de rugosité AR : c’est la moyenne des distances saillie-

R= (1.30)
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saillie des écarts du 3¢me et 4éme ordre (n>8).
AR, + AR, +..+ AR,

n

AR =

(1.31)

AR, AR,

Fig.1.7 — Profondeur moyenne et pas moyen de rugosité

1.2.2.2. Parameétres liés a la ligne moyenne
- Ecart moyen arithmétique du profil R, : 1l correspond a la moyenne
arithmétique sur une longueur de base de toutes les distances y; entre
la ligne moyenne et le profil
|
R, =I} [1z00] dx (1.32)
0

- Ecart quadratique moyen du profil Rq: Il correspond a la moyenne
quadratique de toutes les ordonnées du profil a I'intérieur de la

longueur de base
Lt,
R, =} ! 127 ()] dx (1.33)
U Y A n/\‘_ E.
VAR

MWean Line

Fig 1.8 — Ecart moyen arithmétique et écart quadratique moyen du profil
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1.2.3. Techniques de caractérisation de surface

1.2.3.1. Ellipsométrie spectroscopique

L’ellipsométrie  spectroscopique est une technique optique
d’analyse de surface permettant de caractériser les propriétés
optiques des matériaux et/ou I’épaisseur des couches minces. Elle est
fondée sur la mesure du changement de I’état de la polarisation d’un
faisceau de lumiére aprés réflexion sur une surface plane d’un
échantillon (Fig. 1.9) [14-17].

Source .
Détecteur

Polariseur Analyseur
polarisation Polarisation
aléatoire linéaire

/ \

Polarisation Polarisation
linéaire Echantillon elliptique

Fig.1.9- Principe de I ’ellipsométre a modulation de phase.

1.2.3.1.1. Equation fondamentale

On envoie sur un substrat nu [air(n, )/substrat ( N: = n +iki )] une
onde électromagnétique E polarisée linéairement avec un angle
d’incidence 6, . Les deux composantes de cette ondes, Epi (composante

paralléle au plan d’incidence) et Esi (composante perpendiculaire au
plan d’incidence), sont caractérisées par leurs coefficients de réflexion
complexes, ils sont donnés par :

Epr . Eq .
rp=2" =|r,[leqis, et 1 = = =|r|expis, (1.34)

p S
pi si

Aprés réflexion, I’onde électromagnétique se transforme en une onde
elliptique (Fig.1.10). L’ellipsométrie consiste a analyser cette ellipse

par Pintermédiaire du rapport p (la quantité mesurée) des
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coefficients de réflexion parallele (p) et perpendiculaire (s).

"

p:—:
r

S

]
r

S

expi(o, —o,)=tgy expiA (1.35)

ou A est la différence de phase introduite par la réflexion et tgy est le
rapport des modules.

Fig.1.10- Polarisation elliptique de la lumiére réfléchie

La mesure des deux parametres ellipsométriques A et vy (tany et
cosA) permet d’obtenir les propriétés optiques du systéeme
réfléchissant :

(Aw)=f(ny,N;,6,,2) (1.36)

Si I’on se place dans ’air (ng ), @ un angle d’incidence (6, ) et une

longueur d’onde (A) donnés, la relation précédente (1.36) se résume a
un systeme de deux inconnues : n; et k3 (Ny = ny + iky ). Elles peuvent
étre calculées a partir des relations suivantes [18] [19] [21] :

tg°6, cos’ 2
n’ =nZ cos26,| 1+ g L i - (1.37)
(1+sin 2y cos A)
tg g, sin 2y sin A
K 9% Sy st (1.38)

' \/(1+sin 2y cos A)? +19°6, cos® 2y
On applique la méme analyse sur un substrat recouvert d’une
couche mince [air(n, )/couche (N,=n, +ik, )/substrat ( Ni=n; +iki )]
caractérisée par une épaisseur di et un indice de réfraction
complexe N2=n, +ik, . Si 1’on suppose celle-ci respectivement
homogeéne, isotrope et limitée par des surfaces planes et paralléles, la
relation liant les parametres (A, v ) devient :

(Ay)=1(n;,N;,N,,6,,d,,2) (1.39)
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La relation (Eq. 2.6) se transforme en un systéme de deux équations a
trois inconnues : n; , ki et di. Il faut connaitre une des valeurs pour
pouvoir résoudre ce systeme.

Pour un multicouche, I’exploitation des résultats consiste a analyser
les spectres obtenus et a les confronter au modele de I’échantillon
mesuré. A ce stade, I’outil informatique est tres sollicité pour
ajuster les paramétres du modele théorique et remonter aux valeurs
effectives d’épaisseur et d’indices optiques.

Le type d’information accessible par cette technique dépend de la
configuration et du domaine de longueur d’onde utilisé. Des
développements récents démontrent la possibilité de travailler dans
I’infrarouge pour identifier les modes de vibrations de plusieurs
liaisons chimique [22].

1.2.3.1.2. Avantages et inconvénients de [’ellipsométrie
spectroscopique

Les avantages de I’ellipsométrie spectroscopique sont :

e Le caractere non destructif (il n’y a ni perturbation ni
interaction avec le matériau mesuré).

e La large gamme des mesures : I’épaisseur de la couche
étudiée s’étend sur un large domaine allant du nanométre jusqu’a
quelques microns.

e La possibilité de contréle “in situ” [22] [23].

e |’accés selon les configurations optiques a de nombreux
paramétres (épaisseur, indices, porosités, liaisons chimiques, ...).

Les inconvénients de cette technique de métrologie optique sont :

e La limite en résolution latérale est expliquée par la taille du
faisceau lumineux qui est de I’ordre de quelques millimetres. La
taille du faisceau peut étre réduite a 50 pum pour faire des
balayages en XY.

e La nécessité d’une bonne connaissance du modeéle physique des
matériaux étudiés.

e L’homogénéite en épaisseur de la couche mesurée.

e | ’état de la surface et/ou de I’interface d’un échantillon joue
un rdle important : les mesures doivent étre faites sur des zones
planes.

e L’ellipsométrie est une methode indirecte, elle ne donne pas
acces directement a des paramétres physiques de I’échantillon.
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1.2.3.1.3 Applications

L’ellipsométrie spectroscopique trouve des applications dans plusieurs
domaines :

L’optique : caractérisation des épaisseurs et des indices de
dielectriques ou de métaux, de couches antireflets, de surfaces
polarisantes, ...

La physique du solide : mesure de la permittivité, de la
structure de bande d’un composé de semiconducteurs, ...

La métallurgie : analyse des alliages, mesure de concentration, ...
_ La  microélectronique :  caractérisation du  taux
d’implantation, de la rugosité de surface,...
_ Lachimie et la biologie : caractérisation de liquides, d’interfaces
liquide-solide, liquide-liquide, ...

1.2.3.2. Interférométrie en lumiére blanche

L’interférométrie en lumiére blanche a récemment pu renaitre grace a
I’énorme développement recensé dans le domaine de I’informatique.
Une multitude de techniques pour analyser les données de 1’enveloppe
de franges d’interférence sont apparues au cours des derni¢res années
telles que la microscopie a faible cohérence (CPM pour “Coherence
Probe Microscopy”) et la microscopie a glissement de franges (PFSM
pour “Peak Fringe Scanning Microscopy”).

La raison principale d’un tel intérét est liée a la dynamique de mesure
de la microscopie a saut de phase, habituellement limitée a la moitié

de la longueur d’onde de la source d’éclairage (%) a cause de la

périodicité des franges d’interférence monochromatiques (fonction
arctangante). Avec l’arrivée des techniques d’interférométrie en

. L . A
lumiere blanche, des structures d’une profondeur supérieure a 5

peuvent étre mesurées sans ambiguité. Ces techniques cherchent a
détecter le pic de I’enveloppe de franges d’une maniére rapide et avec
le moins de calculs possibles. La forme complete d’une surface est
mesurée en quelques secondes a quelques minutes.

Les techniques d’interférométrie en lumiere blanche utilisent deux
principes de base :
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- Les franges d’interférence sont localisées dans I’espace de la cible
“caméra CCD”, superposées a I’image de la surface a mesurer, ce qui
leur donnent un emplacement absolu.

- L’information sur le relief de la surface est lice a la visibilité de
franges (ou amplitude ou modulation) et peut étre extraite a partir de
celle-ci.

Ces méthodes sont basées sur le confinement d’une enveloppe
d’interférence, généralement en limitant la cohérence temporelle par
I’utilisation de la lumiére d’une bande de spectre large (entre A, et 4,).
L’intensité des franges d’interférence, a un pixel donné, est la somme
des interférences a chaque longueur d’onde dans le spectre :

1(x,y,2) = i I, (XY, 2)Q+vy(X,y,z)cosd(X,Y,z))dr (1.40)
A

avec lo (x,y,2) le carré de I’amplitude incidente et y (X,y,z) la fonction

de cohérence.

Expérimentalement, un ensemble de franges d’interférence en lumiere
blanche peut étre mesuré a chaque pixel du capteur CCD en déplagant
I’échantillon le long de I’axe optique en Z, a 1’aide d’une platine
piézo-€électrique. Pour extraire des informations sur 1’altitude a partir
des franges d’interférence, il faut déterminer la visibilité (x,y,z) en
fonction de la position (x,y) pendant que 1’objet est balay¢ le long de
’axe optique (Z2).

L’enveloppe de la fonction y (X,y,z) change beaucoup plus lentement
que la phase des franges d’interférence ¢ (X,y,z) et présente un pic

simple sur les matériaux homogenes.

Cependant, la détermination du pic pour chaque pixel peut étre
perturbée, surtout en présence des couches transparentes.

L’algorithme de FSA que nous avons implémenté est basé sur le
traitement d’un ensemble d’images (N) obtenues a partir du balayage
le long de I’axe optique (Z). Pour prendre en compte le déphasage de
90° entre les cing intensités, il suffit de bien choisir le pas qui
correspond a un tel déphasage. Cet ensemble d’images est sauvegardé
dans la mémoire RAM de I’ordinateur sous forme d’une matrice
(XYZ). Contrairement a la technique de démodulation, qui a été
adaptée spécialement au traitement d’images, I’algorithme FSA
exploite la matrice (XYZ) pixel par pixel, ce qui ne nécessite pas une
rotation de 90° de cette matrice.
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Fig.1.11 - Algorithme FSA adapté au traitement des images.

1.2.3.3. Microscopie stéréoscopique

1.2.3.3.1 Introduction

La stéréoscopie regroupe toutes les techniques a but
d’extraction d’informations relatives au relief a partir de deux images
classiques ou plus. Elle se base initialement sur la perception cérébrale
du relief a partir d’images fournies par les deux yeux (voir fig. 1.12).
En effet, le fait d’avoir deux angles de vues différents d’un méme
objet permet a notre cerveau d’estimer la profondeur.
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Fig.1.12- Principe de la stéréoscopie

1.2.3.3.2. Principe de la vision stéréoscopique

La stéréovision par ordinateur est la reproduction artificielle de la
perception du relief naturellement présente chez I’homme. Elle permet
d’ajouter une dimension supplémentaire a la vision classique, cette
dimension est le relief. L’€tre humain utilise ses deux yeux pour
apercevoir le relief. Ce phénomeéne est dd a la présence de deux points
de vue différents représentés par les yeux, écartés par une distance
donnée (4-6 cm en moyenne chez I’espéce humaine). Les deux images
ainsi fournies sont acquises avec des angles différents, le cerveau
prend ensuite le relais en analysant les deux vues gauche et droite afin
d’en synthétiser la perception spatiale.

La projection rétinienne d’un point ou d’une forme ainsi observée a
une position horizontale différente sur les deux images, cette
différence sur I’axe des abscisses est appelée «Parallaxe» (voir fig.
1.13). La vision stéréoscopique ne concerne que le champ de vision
commun aux deux yeux.

La parallaxe diminue en ¢€loignant 1’objet des yeux. Ceci donne au
cerveau une distance approximative mais 1’équation reliant la distance
par rapport a la parallaxe n’est pas linéaire (pour une parallaxe P; et
une distance D; par rapport aux caméras d’un point donné, une regle
de trois est insuffisante afin de retrouver la distance D, d’un deuxieme
point ayant une parallaxe P;). Ceci oblige a utiliser une méthode plus
complexe afin de trouver la profondeur exacte d’un point dans
I’espace.

Le méme phénomeéne est reproduit artificiellement en remplagant les
deux yeux par des caméras qui sont placées suivant une configuration
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adaptée a chaque utilisation. Une prise de vue trés rapprochée
nécessite une diminution de 1’écartement entre les deux caméras et
vice versa.

Fig.1.13- Vision stéréoscopique. La parallaxe est la différence entre la
valeur de X et X;, elle fait partie des indices forts de profondeur

La visualisation des images stéréoscopiques nécessite la projection des
deux images des deux différents points de vues chacune séparément
sur I’ceil correspondant. Le but est de présenter a chacun de nos yeux
un point de vue différent; I’image gauche pour I’eil gauche et
I’image de droite pour I’ceil droit (fig.1.13).

1.2.3.3.3. Microscope stéréoscopique

Les microscopes stéréoscopiques, ou stéréo microscopes, sont parfois
appelés aussi loupes binoculaires, microscopes binoculaires, ou encore
binoculaires tout court, mais improprement. En effet, la plupart des
microscopes binoculaires ne sont pas stéréoscopiques... Par définition,
un microscope stéréoscopique est un instrument qui permet de
percevoir le relief d’un objet par examen de deux images prises avec
un écartement comparable a celui des yeux. Il faut donc qu’il
comprenne non seulement deux oculaires, mais également deux
objectifs. Donc, le microscope stéréoscopique est un instrument
destiné essentiellement a 1’observation de la structure extérieure, du
relief des objets. Conventionnellement, c’est un éclairage incident qui
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est utilisé, car celui-ci favorise grandement la vision stéréoscopique en
produisant des jeux d’ombre a la surface de I’objet.

Avec un tel dispositif d’éclairage, seuls les rayons réfléchis par le
spécimen sont captés par I’ceil de 1’observateur. Les rayons lumineux
n’ayant pas a traverser 1’objet, celui-ci ne doit pas nécessairement étre
transparent, et une certaine opacité est méme souhaitable. Les
dimensions de 1I’objet ne sont de ce fait pas limitées, si ce n’est par la
mécanique de I’instrument. Les microscopes stéréoscopiques sont
pourvus d’objectifs dont les qualités principales sont une grande
distance frontale et un vaste champ d’observation. Ces qualités ne
peuvent malheureusement étre obtenues qu’au détriment du
grossissement, qui n’excéde jamais dix fois. C’est la raison pour
laguelle le grossissement total des stéréo microscopes dépasse
rarement deux cents fois (couplage d’un objectif dix fois avec un
oculaire vingt fois). Le stéréo microscope permet aussi bien
I’observation confortable des caractéres macroscopiques les plus ténus
que I’étude et la détermination des petites especes. Mais il est aussi un
accessoire intéressant lors de la confection de préparations
microscopiques. La facilité avec laquelle on réalise les coupes et les
dissociations grace a cet instrument est un argument suffisant pour se
le procurer.

1.2.3.3.4. Avantages et inconvénients du microscope stéréoscopique

Les avantages du microscope stéréoscopique sont :
- Eclairage incident
- Deux objectifs
- Image droite
- Grossissements assez faibles
- Grande distance frontale
- Obijets préférentiellement opaques
- Volume non limité
- Observation de ’aspect extérieur des objets

Inconvénients :
- La profondeur de champ est faible.
- Neécessite une source lumineuse supplémentaire.
- Efficace pour une observation sous faible grossissement
uniquement.

1.2.3.3. Dispositif BRDF
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Certaines structures ont été caractérisées par un dispositif FDRB ou
BRDF (en anglais).

La Fonction de Distribution de la Réflectance Bidirectionnelle (FDRB
ou BRDF) est une grandeur importante dans des domaines aussi divers
que l’infographie, la télédétection, ou l’optique des surfaces. Si
originellement elle ne fit son apparition dans le domaine de la
synthése d’images qu’au sein du probléme de I’illumination globale,
elle pénétre aujourd’hui dans le monde du rendu visuel temps réel,
grace a la puissance grandissante des cartes graphiques 3D, afin
d’augmenter le réalisme des scénes.

D’une manicre intuitive la Fonction de Distribution de la Réflectance
Bidirectionnelle décrit la réflexion d’une onde lumineuse sur une
surface. La définition radiométrique initiale fut introduite par
Nicodemus [24]. Pour une direction incidente ou d’éclairement w; et
une direction de réflexion ou d’observation w,, la BRDF est le rapport
de la luminance réfléchie en un point x d’une surface infinitésimale
d’aire dA a I’éclairement incident a celle-ci. En général on exprime la
FDRB dans le repere local a la surface qui est formé par la normale au
point x et deux vecteurs tangents orthonormaux (Fig.1.14).

Les directions sont repérées grace a leurs coordonnées sphériques
dans ce repére :

(X000, 2) = £, (6 Gofh Gy 1) = o) (009, 2)

dE;(x,@,2) L (x6,4,4)c0sfde

Z {normale )

X v

Fig. 1.14- Principe de mesure de la BRDF
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La BRDF caractérise la réflexion des surfaces, i.e. le comportement de
matériaux qui réfléchissent une partie de I’énergie lumineuse incidente
et absorbent ou transmettent le reste. Elle est donc définie sur

I’hémisphére supérieur H>  entourant le point x. Néanmoins en
+

définissant de la méme maniére une Fonction de Distribution de la
Transmittance Bidirectionnelle (FDTB) [25] il est possible de
caractériser des matériaux transparents. La BRDF est définie sur

’hémisphére inférieur H? au point x.

Les deux fonctions peuvent étre regroupées et n’en former qu’une
seule définie sur la sphere S, entourant le point x, et permettant de
caractériser des matériaux semi-transparents. On parle alors de
Fonction de Distribution de la Diffusion Bidirectionnelle (FDDB). On
se rapproche ici du concept de fonction de phase qui définit le
comportement d’un milieu participant (composé non-surfacique de
type gaz ou vapeur) vis a vis de la diffusion lumineuse [25]. Si la
BRDF caractérise les surfaces, la fonction de phase caractérise les
volumes. Une approche de modélisation valable pour la BRDF
pourrait naturellement s’étendre a la FDTB, la FDDB ou la fonction
de phase, si elle n’est pas spécifique d’un point de vue physique.

Pour finir il faut signaler qu’en premicre approximation la BRDF
suppose que 1’énergie lumineuse incidente a un point x d’une surface
est réfléchie depuis ce méme point. En fait une fraction de la lumiére
pénétre généralement a I’intérieur de la matiére, subit des réflexions
au sein de la structure microscopique du matériau, et n’est réfléchie en
dehors de la surface qu’en un point plus ou moins éloigné de x.
Néanmoins si I’on considere ces phénoménes microscopiques comme
étant parfaitement aléatoires, I’approximation du point unique est
macroscopiquement exacte car I’énergie pénétrant dans la surface puis
quittant celle-ci est distribuée uniformément sur la surface.

Dans le cadre de ce projet, une analyse spatiale et spectrale de la
réflectance des échantillons était nécessaire voire primordiale.
Malheureusement, ne disposant pas de dispositif expérimental
parfaitement adapté a ce type de mesures, nous avons utilisé
I’équipement développé au sein du département du physique
appliquée, a 1’université de Groningen au Pays-Bas (fig.1.15) [26].
Nous décrivons ce dispositif dans les trois paragraphes suivants.

1.2.3.3.1 Imagerie par diffusométrie
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L’imagerie par diffusométrie a été inspirée par la configuration de
Kinoshita et al. [27], ou une lumiere émise par une lampe xénon,
passante par un petit diaphragme, est projetée sur une aile de papillon
a travers un petit trou dans un écran blanc, et on observe la lumiere
diffusée par ’aile, secondairement diffusée par I'écran blanc. L'écran
blanc est remplacé par un réflecteur ellipsoidal, qui a un petit trou
central. L’objet a étudier est positionné dans le premier point focal Fq
du réflecteur M (fig.1.15). Le faisceau primaire est délivré par la
source lumineuse S;. Eclairant le diaphragme Dy, il sera focalisé par
des lentilles L; et L, vers l'échantillon en F;. L’ouverture du
diaphragme D limite le faisceau a I'intérieur du trou dans I'ellipsoide.
La lumiére rétrodiffusée (réfléchie) est renvoyée vers le trou du
réflecteur et ensuite, focalisée par des lentilles L, et Lz sur la caméra
Ci.

Le faisceau secondaire (indépendant du faisceau primaire) éclaire le
diaphragme D3, et est focalisé par des lentilles Ly et Ls sur le
diaphragme Ds. Le diaphragme D, et le diaphragme Ds sont
positionnés a l'avant et a l'arriere des plans focaux de lentille Ls,
respectivement. Le faisceau secondaire atteint I'échantillon via la
séparatrice H et le réflecteur ellipsoidal. L'angle d'incidence du
faisceau secondaire sur [I'échantillon est variable en déplacant
latéralement le diaphragme Dy.

La lumiere qui est rétrodiffusée par I'échantillon dans des directions
hors axe est réfléchie par le miroir elliptique et est renvoyée ensuite a
travers un diaphragme dans le plan du deuxieme point focal F,. Le
modele de diffusion en champ lointain de I'échantillon est ainsi imagé
a l'arriere - plan focal de I'objectif | de la lentille Lg, et la lentille L7 se
charge de la focalisation sur la caméra C,. Dans les chapitres suivants,
nous appellerons «image champ lointain », celle capturée par la
caméra C,.Un filtre spatial dans le plan I, en méme temps que le
diaphragme dans le plan de F,, suppriment la lumiere transmise par
I'échantillon. Le micromanipulateur portant la micropipette avec la
piece de I’échantillon a mesurer, permet la rotation autour de son axe.
Le faisceau primaire permet la mesure du diagramme de diffraction en
fonction de l'angle d’incidence, mais seulement pour la lumicre
incidente dans un plan perpendiculaire a l'axe de rotation. La
dépendance du diagramme de diffusion de n'importe quel angle
d'incidence peut étre mesurée a l'aide du faisceau lumineux secondaire
en déplacant latéralement le diaphragme Dg.

Les composants du diffusométre sont les suivantes: Sources
lumineuses S;, : lampes au xénon, lentilles L;,3,4 : Spindler & Hoyer
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lentilles avec des distances focales -40, -100, 90 mm , respectivement
; Lo : Zeiss Luminar 16 mm ; Ls : Mamiya - Sekor 55/1.8 ; Ls : AF
50/1.8 Nikor ; L7 : Wollensak 75/1.9. Le diviseur de faisceau H est
une separatrice. Le réflecteur ellipsoidal M, symétrique autour de I'axe
principal, est un miroir d'aluminium (produit sur commande par TNO
| & T, Delft, Pays-Bas). Les longueurs du demi-grand axe a = 100 mm
et du demi-petit axe b = 57,2 mm, de sorte que, avec ¢ =\ (a2 - b2) la
distance entre les points focaux FiF, = 2¢ = 164 mm et 1’excentricité
du réflecteur € = ¢ / a = 0,82. Le diamétre du réflecteur est de 65,5
mm, de sorte que le point focal se trouve dans le plan du rebord du
réflecteur. En d'autres termes, le rebord correspond a 6 = 90 ©°, c'est- a-
dire que le réflecteur capte exactement un angle solide hémisphérique.
Le diametre du trou central du miroir est de 3,2 mm. Pour la capture
des images (par caméra C,), nous utilisons un appareil photo Olympus
DP70 numérique (4080 x 3072 pixels ; des images de couleurs RGB),
ou un appareil photo numérique monochrome Photometrics Coolshap
ES (1392x1040 pixels). Pour observer I'échantillon, nous avons utilisé
la caméra C;, une Olympus DP70. L’image capturée par la caméra C;
sera appelée « image en champ proche » dans les chapitres suivants.

1.2.3.3.2 Imagerie diffusométre a miroir ellipsoidal

Considérons le miroir ellipsoidal, symétrique autour de I'axe principal,
ou un rayon lumineux quitte le premier point focal F1, avec un angle 6
par rapport a lI'axe principal (Fig.1.15). Apres réflexion, il passe le
deuxiéme point focal F,, avec un angle a donné par I’équation (1.42):

a =asin|1- 2 )sin 0/(L+ 2 + 2z cos 0)| (1.42)
ou ¢ est I'excentricité de I'ellipsoide. Pour l'angle extréme Omax = 90°,

., =asin|l-&2)i1+ &)
(1.43)
Avec ¢ = 0,82, il s'ensuit que amax = 11.3°, ce qui correspond bien
avec l'ouverture relative de lentille Lg qui vaut 15.5°.

Si fs est la longueur focale de la lentille Lg, la distance du rayon
lumineux dans le plan focal arriére | de lentille Lg est égale a

r = a.fg (avec a = tana en radian, comme o < omax = 0,197 est
suffisamment petit). Le rayon lumineux avec un angle 0 arrive par
conséquent a une distance p = m.r = mafsg = Ma de I'axe, avec m le
grossissement de l'image par la lentille L;, et M = m.fg . Pour un
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faisceau réfléchi avec un angle important de Omax = 90 °, la distance du
pixel est pmax = M.amax, de sorte que la distance relative des pixels est :

P* = P/ Py = 1 O (1.44)
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Fig.1.15- Schéma du principe du diffusométre. Ce dernier possede deux
sources lumineuses (lampes a xénon) ; la premiére (S;) délivre un faisceau
primaire de petite ouverture angulaire (5°) pour atteindre [’échantillon a
travers un petit trou central d’un miroir elliptique. Le faisceau réfléchi
renvoie la lumiére a travers le trou dans le réflecteur et est focalisé par les
lentilles L, et Ls vers la caméra champ proche C;. Grace a cette derniére, on
peut méme voir [’endroit ou on éclaire au niveau de [’échantillon. Le
faisceau de la deuxieme source (S,), quant a lui, peut aller de 5° a 180°, et
son originalite, c’est qu’'on peut varier ['angle d’attaque en déplacant
latéralement la position du diaphragme D,. 1l atteint [’échantillon par la
séparatrice et le miroir elliptique. La diffusion de [’échantillon est imagée
au foyer de la lentille Lg et L; refait I'image plus petite afin de [’adapter a la
caméra champ lointain C,. La piéce maitresse de ce dispositif est le miroir
elliptique ; un miroir qui n’est pas standard mais fabriqué spécifiquement.
Un dispositif a fibre optique connecté a un spectrométre au plan focal |
permet de scanner x ety pour obtenir un spectre angulaire.
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1.2.3.3.3 Mesure de la diffusion

La distribution spatiale de la lumiere diffusée par notre échantillon a
été visualisée avec le diffusometre décrit ci-dessus (fig.1.15), et peut
étre representée sur des diagrammes hémisphériques montrés en figure
1.16.

La figure 1.16(a) représente schématiquement la fagon dont la lumiére
provenant du faisceau principal axial avec un spot de diamétre 100 um
est réfléchie par un objet spéculaire en rotation par pas de 15°, de 0° a
45°, et la figure 1.16(b) représente schématiquement la facon dont la
lumiere provenant du faisceau secondaire, avec un spot de diameétre de
400 um, avec des angles d'incidence 30° et 60° se traduit par un objet
spéculaire, normal a I'axe du diffusomeétre. Les cercles rouges dans les
hémisphéres de la figure 1.16(a) et 1.16(b) indiquent les directions
angulaires de 5°, 30°, 60° et 90°, qui sont également présentées sur les
tracés polaires.

(b)

Fig.1.16- Imagerie par diffusométre (a) Lorsque I'objet est un miroir
spéculaire et tourne sur des angles de 15°, 30° et 45°, alors le faisceau
primaire (raie noire) est réfléchi par I'objet dans des directions angulaires
de 30° (magenta), 60° (vert) et 90° (cyan). (b) la lumiére provenant du
faisceau secondaire atteint un miroir spéculaire a partir d'un angle
d'incidence de 30° (vert) ou 60° (cyan) est réfléchie dans la direction
spéculaire. En général, la lumiére sera diffusée par I'objet dans une large
gamme d'angles spatiaux.
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Nous pouvons résumer les différents modes d’éclairement du
diffusométre dans le tableau ci-dessous

Source de lumiére Diffusion
S1 avec ouverture angulaire de 5° | Image champ proche de la
diffusion
S, avec ouverture angulaire Superposition d’images de
ajustable (de 5° a 180°) diffusion en champ lointain, en

fonction de la position du
diaphragme D4 modifiée par
étapes avec un pas constant.

S, avec une grande ouverture Image de diffusion en champ
angulaire (180°) lointain a tous les angles

1.3. Conclusion

La premiére partie de ce chapitre, nous avons présenté 1’état de 1’art
des phénomenes d’optique ondulatoire qui peuvent donner lieu aux
couleurs dites structurales. Ces concepts théoriques seront necessaires
a la compréhension des chapitres ultérieurs.

Nous avons ensuite décrit les principaux équipements de
caractérisation optique que nous avons utilisés. Ces techniques
fournissent, des mesures topographiques des surfaces qui permettent
de déterminer les différents parameétres de la rugosité des surfaces, et
des mesures spectrales et spatiales de la diffusion de la lumiére apres
interaction avec les structures bioinspirées que nous avons élaborées.
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Chapitre 2

Procédés de fabrications des

structures bioinspiréees

Ce travail de thése est inspiré d’une étude menée au sein du
laboratoire Optics laboratory (NAPS) en collaboration avec
I’Université de Namur qui a déja permis la syntheése artificielle des
multicouches planes, bio-inspirés reproduisant les propriétés optiques
de la cuticule d’un coléoptére, a savoir le Chrysochroa vittata. La
compréhension du mécanisme de coloration sur cet insecte a révélé un
empilement des multicouches minces de chitine et d’air intercalés. La
structure artificielle bio-inspirée a pu donc étre mise au point grace a
la maitrise du modéle théorique (cristaux photoniques) et de la
technique de dépdt sous vide. L’un des aspects frappant de cette
recherche est que les matériaux utilisés pour reproduire le méme
phénomene sont différents de celui de la structure naturelle. [28] Nous
avons obtenu le méme comportement que dans le cas de la partie
ventrale du Chrysochroa vittata. Cette coloration quasi uniforme du
plateau peut sembler étonnante vu la rugosité de surface du substrat,
une plaque de verre dépoli par abrasion. En fait, la surface du plateau
de D’appareil de dépdt sous vide est composée d’un ensemble
d’éléments de surface dont I’inclinaison & varie en fonction de la
position sur 1’échantillon. Lors du processus d’évaporation,
I’épaisseur de la couche déposée diminue quand 1’angle augmente :
elle est proportionnelle au cosinus de 1’angle 6. (équation 2.1)

o M cos 0 cos ¢
T pr?
Avec 0 ID’angle d’inclinaison de la surface de I’échantillon avec la
direction d’arrivée de la vapeur.

2.1)
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Et ¢ étant ’angle que fait la normale au plan de la source avec la
direction d’évaporation considérée.

Par contre, lorsqu’on éclaire la surface a incidence normale, le chemin
optique parcouru par la lumiere est inversement proportionnel a ce
cosinus. Il y a donc une certaine compensation, d’ou la coloration
relativement uniforme du dép6t. Il fallait donc surtout comprendre les
raisons et limites de cette préservation des propriétés d’interférence,
malgré le desordre de la structure.

Ce travail de recherche s’inscrit dans la continuité de la précédente
étude et vise spécifiquement a analyser le réle de la rugosité des
surfaces structurées dont les parametres sont semblables a celles des
structures naturelles. Il vise en particulier, a analyser le role de la
rugosité des surfaces. L’idée est d’élaborer des surfaces avec des
rugositées a différentes échelles. La complexité des phénomeénes
physiques mis en jeu impose une approche graduelle dans 1’étude des
surfaces structurées et de leur interaction avec la lumiere. Ainsi donc
toute la méthodologie du présent travail est guidée par cette
philosophie d’aborder le probléme de facon graduelle et progressive.
Nous avons élaboré quatre types de structures bioinspirées différentes.
Ce chapitre présente les procédés de fabrications pour chaque
échantillon qui s’articulent selon deux aspects: multicouche et
structuration de surface.

2.1 Réalisation du multicouche

Nous avons développé dans notre laboratoire, un systeme multicouche
artificiel bioinspiré, qui reproduit les effets visuels observés sur la
cuticule du Bupreste Chrysochroa vittata [28]. Ce coléoptere d’Asie
du Sud-Est est connu pour sa coloration métallique tres spectaculaire.
La partie ventrale de I’abdomen de cet insecte présente une réflexion
rouge orange quand elle est examinée sous une incidence proche de la
normale, mais la teinte vire au vert lorsque I’angle d’incidence
approche les 90°. Des mesures spectrales précises et I’examen de la
cuticule au microscope électronique (SEM) permettent de comprendre
que cette coloration changeante, métallique, est due a 1’existence
d’une fine zone de chitine stratifiée en surface, qui peut étre décrite
par un empilement de plaques séparées par de couches minces d’air
(fig.2.1). La compréhension de la coloration changeante du
Chrysochroa vittata a permis de développer un multicouche
artificielle dont les propriétés optiques coincident avec celles de
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I’insecte. Ainsi, la chitine est remplacée par du monoxyde de

=

Fig. 2.1 — Images SEM d’une écaille ventrale du Chrysoch

* -

roa vittata [28]

silicium (SiO). Le choix du SiO a été déterminé pour des raisons de
facilité : bonne connaissance du SiO, facilité du dépét, adhérence avec
le verre dépoli et le laiton (substrat). Afin de tenir compte de la
modification de la constante diélectrique, 1’épaisseur de la couche est
modifiée en conséquence. On passe ainsi d’un plateau de chitine
(n=1.56) de 190nm & une couche de SiO (n=1.9). Reste a déterminer
I’épaisseur de SiO a déposer, en respectant la condition que le chemin
optique reste identique. Ainsi, nous avons, dans le cas de la chitine, la
relation suivante :

a_n, =190.1,56 ~ 296 nm

Dés lors, 1’épaisseur de SiO doit valoir approximativement :

Agi0 Ngio ® 296 NM = 3¢, = 2% ~160nm

Sio
Expérimentalement, les couches de SiO sont déposées en évaporant,
par chauffage électrique, du SiO placé dans un creuset de tantale.
Différentes plaques ont été réalisés. Le plateau avec une épaisseur de
couche de SiO de 170nm (a 2nm pres) donne le rendu visuel le plus
proche de celui de la face ventrale du Chrysochroa vittata .

Pour ce qui est des espacements, un procédé comme la lithographie
pourrait résoudre le probléme. Cependant, la nature du matériau
formant les fines couches n’est pas capitale. Ce qui importe, c’est
qu’il y ait une perturbation périodique de la constante diélectrique.
Ces couches sont donc remplacées par du nickel (Ni), d’épaisseur
identique (10nm) et d’indice de réfraction nyi= 1.85 + i3.48, tiré de
Palik [29]. Le but de cette couche est de produire une perturbation
périodique afin d’ouvrir un gap photonique au niveau du bord des
zones de Brillouin. Ainsi la localisation de ces couches est cruciale,
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mais pas leur nature, pour autant qu’elles ne modifient pas trop
I’indice de réfraction moyen de le multicouche. Le nickel est un
matériau adéquat dans ce but. Ainsi, 10nm de nickel sont déposés
entre chaque couche de SiO, en évaporant une cathode de nickel par
bombardement d’électrons. Par ailleurs, le multicouche décrit, est
constitué¢ de 6 périodes, chaque période étant formée d’une couche de
SiO et d’une couche de nickel. Nous avons déposé ce multicouche
artificiel sur les différentes structures que nous allons présenter dans
ce chapitre.

2.2 Surfaces structurées par usinage mécanique

La premiére structure que nous avons élaboré est inspirée du Papilio
machaon, un insecte Iépidoptere de la famille des Papilionidae ayant
des couleurs vives, meétalliques et changeantes qui naissent de
I'interaction de la lumiere avec des structures nanoscopiques et
microscopiques qui constituent les écailles des ailes de ces insectes
[30].

Le substrat utilisé pour la structure artificielle est le laiton. Un métal
de couleur jaunatre dont I’usinage est relativement ais¢ de par son
caractére « mou ». Nous avons demandé a I’atelier mécanique de nous
fournir une série de pieces en laiton, usinees avec un méme outil, en
I’occurrence une fraise a un mord, a la méme vitesse de rotation mais
des vitesses d’avance différentes de 1’outil. Les mesures des surfaces
prises au microscope optique sont exposees dans la table 2.1.

Echantillon El1 E2 |E3 [E4 [ES E6 E7 ES E9

Vitesse 10 16 [25 [32 163 80 100 (125 (160
d’avance(mm/min)

Rms(pum) 1.2 2.09 [6.34 [8.65 [19.24 [24.36 |31.69 [35.15 [55.42

Table 2.1 — Paramétres des échantillons en laiton fabriqués par usinage
mécanique
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Fig. 2.2- Imagerie microscopique des différents échantillons laiton fabriqués
par fraisage (1mord) avec différentes vitesses d’avance en (mm/min) taille
2x2 (mm2), rotation 400(t/m)

2.3 Structures pyramidales réalisées par la technique de

microfabrication

Aprés avoir élaboré des structures par usinage mécanique, nous
sommes passés a une fabrication de structures plus fines, précisément
contrdlées, qui a induit une morphologie périodique Ces techniques de
microfabrication s’organisent suivant un processus en deux étapes.
Dans un premier temps, on va « dessiner » les motifs que 1’on cherche
a réaliser, pour les transférer sur le substrat désiré dans un deuxieme
temps. Il est possible d’imaginer de trés nombreux protocoles
différents pour réaliser une micro/nanostructure particuliere [31]. Il
existe de nombreuses techniques différentes pour chacune de ces deux
étapes. Mais en fin de compte, toutes s’articulent les unes aux autres
selon ce schéma : lithographie puis transfert du motif.

Cette partie du travail est consacré a la présentation de la procédure de
fabrication des microstructures en pyramides inversées gravées sur des
substrats en silicium. Le principe de la lithographie optique est

49



présenté. Les différentes techniques de transfert des motifs sont
ensuite abordées.

2.3.1 Choix du substrat

Les plaquettes de silicium, servant de matériaux de base pour les
échantillons, sont définies par :

- leur diametre en pouces (1pouce = 2,54 cm)

- leur type (p ou n), le dopant (bore, phosphore ou parfois arsenic)

- leur orientation cristalline (<100> ou <111>) indiquée par un ou
deux meplats

2.3.2 Oxydation du silicium

L'objectif est de créer a la surface du silicium un oxyde (SiO;) qui sera
utilisé comme éventuel isolant diélectrique

L'oxydation du silicium peut étre effectuée de plusieurs maniéres :

- & haute température (700 a 1250°C) en présence d'un courant gazeux
oxydant (oxyde thermique),

- & basse température par dép6t chimique en phase vapeur CVD
(oxyde déposé).

2.3.3 Photolithographie

La lithographie s’apparente a la premiére étape de ce processus au
cours de laquelle est dessiné le motif recherché. Le terme
«lithographie » ne désigne donc pas une technique en particulier, mais
regroupe au contraire un ensemble de procédés qui différent entre eux
par la méthode effective employée pour réaliser le dessin du motif.

La premiere étape de la lithographie électronique consiste a revétir la
surface du substrat d’une couche mince de résine. Afin de minimiser
toute contamination possible, I’enduction est faite en salle blanche
(taux de poussicres controlé). L’obtention de couches minces de
résines organiques en solution par centrifugation a 1’aide d’une
tournette (dispositif tournant a grande vitesse) est une technique
simple largement répandue. Une couche épaisse de solution est
déposeée sur le substrat préalablement placé sur la tournette. Lors de la
rotation, la solution est étalée radialement vers 1’extérieur. Pendant
que la couche de solution s’amincit, I’évaporation du dissolvant fait
augmenter la concentration des solides, ce qui entraine une plus
grande viscosité et, finalement, la formation d’un film solide [32].
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Cette technique permet un étalement uniforme de la résine, sans
microbulles d’air incluses.

s

e

Goutte de résine a etaler Résine étalée ~T>

Substrat a enduire

Support avec systéme
d'aspiration

Fig.2.3- Schéma représentant [’étape d’enduction de la résine.
L’ enrésinement est effectué par centrifugation a l’aide d’une tournette.

Un recuit de I’échantillon aprés 1’enduction de la résine permettra
d’évacuer entiérement le solvant dans laquelle elle est dissoute. En
plus, il permet aussi de relaxer les contraintes accumulées dans le
film, de diminuer la rugosité de la résine, et d’améliorer son adhésion
au substrat. Les conditions de recuit utilisées pour les résines utilisées
sont :

e Une durée égale a 60 minutes.

e Une température égale a 180°.

A ce stade, I’échantillon est prét pour la lithographie.

2.3.3.1 Insolation de la résine

L'insolation consiste en I'exposition de certaines zones de la résine,
par le biais d'un systéme de masquage, a un rayonnement ultraviolet.
Il se crée alors, par réaction photochimique, une image latente dans
I'épaisseur de la résine photosensible. Le degré d'exposition dépend
essentiellement de I'intensité de la source et du temps d'exposition et
est mesuré par lintermédiaire d'une énergie surfacique (J.m?). Il
conditionne le degré d'avancement de la réaction photochimique qui
dépend de la sensibilité de la résine.

Elle est réalisée a l'aide :

- d'un "wafer stepper” CANON. La profondeur de champ est de +/-
1.5 mm. Pour une épaisseur de résine de 1mm, I'énergie de
I'exposition (avec le filtre ND16 placé) doit étre d'environ 4.000
mwW/cm2

- ou d'un microscope d'alignement K&W (g-line ou i-line). Les temps
d'exposition aux U.V. varient suivant la nature et I'épaisseur de la
couche sur laquelle se trouve la photorésine. Ils varient également
suivant le relief de la tranche a exposer.
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Optique de projection . .

Plaquette
|

Platine de déplacement
Fig. 2.4- synoptique de fonctionnement d 'une source d’illumination

|

2.3.3.2 Le masque et son alignement

Les masques les plus répandus sont des plaques carrées de 150 mm de
coté et d’épaisseur 6,3 mm + 5 um en verre sodocalcique, matériau
transparent a 365 nm, sur laquelle est déposée une couche de chrome
qui reproduit, a I’échelle 1/1, le motif que I’on veut réaliser.

Le masque est solidaire d’une platine mobile par rapport a
I’échantillon. Le motif présent sur le masque est alors positionné
précisément par rapport a I’échantillon, a la verticale de la région que
I’on souhaite exposer. C’est cette caractéristique qui donne son nom a
ce type d’appareils de lithographie optique. Lorsque le processus mis
en ceuvre fait appel a plusieurs étapes de lithographie, comme c’est
toujours le cas pour n’importe quelle structure un peu complexe,
I’alignement puis le réalignement des motifs au cours des
lithographies successives devient crucial. Il est alors nécessaire de se
donner des repéres bien caractéristiques. Pour ce faire, on a recours a
des mires d’alignement que 1’on retrouve a la méme position sur tous
les masques utilisés au cours du processus. Ces marques sont
lithographiées sur le substrat lors d’une premiére exposition, puis tous
les autres masques sont ensuite alignés sur ces reperes. [32]

Une fois le masque positionné a la verticale de la région désiree, celui-
ci est approché de la résine. Au cours de I’exposition, 1’ensemble du
masque est éclairé par un faisceau collimaté : on projette sur la résine
I’ombre du motif qui figure a la surface du masque. La ou le quartz est
nu, I’échantillon est éclairé, et la résine sera impressionnée par les
UV, tandis que sous les zones chromées la résine ne sera pas modifiee.

La figure 2.5 donne un exemple de machine a insoler par contact.
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porie-masy ue

masyue

P lag uette
porie-substrat

platine —"""

Fig.2.5- machine a insoler par contact. Une fois le masque et la plaquette
alignés, on déplace la source lumineuse sur I'ensemble. L'insolation dure en
général quelques dixiémes de secondes a quelques secondes.

2.3.4 Gravure

La gravure est une séquence de fabrication qui permet de former une
structure tridimensionnelle dans un multicouche de départ. La gravure
est constituee de trois processus principaux :
- absorption des especes réactives par la surface a graver ;
- formation de produits volatils par une réaction chimique ou/et
physique ;
- désorption de ces produits.

Désorption des produits volatils

Molécule réactive

‘\ Absorption Réaction

Fig.2.6- Mécanisme de gravure d’une surface

La vitesse de gravure correspond au processus le plus lent. Elle varie
en fonction de la nature physico-chimique des matériaux mis en jeu,
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ainsi que des conditions auxquelles la réaction de gravure se déroule
(la temperature, la pression etc.).

Remarque : la vitesse de gravure est tres sensible a la densité et a la
porosité du matériau attaqué et, par conséquent, aux parametres de
dépdt de la couche a graver. Dans le cas ou on dépose la couche a
graver par pulvérisation ionique, par exemple, sa vitesse de gravure
varie en fonction de la pression du gaz réactif lors du dépét de cette
couche. Il faut noter de plus, que la vitesse de gravure est trés sensible
a ['orientation relative de la surface de la couche a graver et de son
réseau cristallin, en particulier, dans le cas de la gravure assistée par
le bombardement ionique.

L’anisotropie de la vitesse de gravure est caractérisée par le taux
d’anisotropie de gravure défini comme T =1-E, /E, (fig.2.7).
Avec E la vitesse d’attaque. Suivant la valeur du taux, on distingue
deux types de gravure : anisotrope T=1 et isotrope 0< T< 1 (fig. 2.8).
Le taux d’anisotropie peut étre controlé par la composition chimique
des matériaux mis en jeu, la concentration des espéces réactives, la
température, 1’intensité du bombardement ionique etc.[33-38]

EL

Masqgue —\

Attaque par I’espece
réactive de gravure

EII

Couche a graver

Fig.2.7 - Profil géométrique obtenu par la gravure.
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Gravure isotrope Gravure anisotrope

Fig.2.8- Différence entre gravure isotrope et anisotrope. La largeur du
motif gravé sera différente.

2.3.4.1 Gravure humide du dioxyde de silicium thermique

Cette attaque a été pratiquée au moyen de "Buffered HF" dans les
proportions suivantes : NH4F 40% : HF 49% (7 :1) en volume. Le réle
du fluorure d’ammonium est de neutraliser la solution. La photorésine
est en effet attaquee si le pH est inférieur a 3. Les solutions non
tamponnées ne doivent donc pas étre utilisées en présence de
photorésine. L'immersion des tranches se fait a température ambiante
(20°C £ 1°C), sans agitation. La température ambiante influence
largement la vitesse de gravure.

SiO2 + 6 HF — SiF2 +2 H.O + 2 H*

La vitesse théorique d'attaque est d'environ 65,0 a 100,0 nm/min. Elle
ne tient pas compte de I'dge de la solution et il convient de Vérifier la
vitesse de gravure a l’aide d’une tranche test avant toute gravure
critique.

2.3.4.2 Gravure TMAH (hydroxyde de tétra-méthyle
ammonium)

Au cours de toute gravure TMAH, la concentration de la solution,
comme sa température doivent é&tre maintenues parfaitement
constantes pour un maximum de reproductibilité puisque sa vitesse de
gravure dépend de sa température et de sa concentration comme on
peut le voir sur la fig.2.9. [39-40]
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Le TMAH révéle une vitesse d’attaque sur silicium <100> qui atteint
0.85 um/min a une température de 96°. La vitesse de gravure sur
oxyde ou nitrure de silicium est pratiguement nulle, ces deux
matériaux sont donc utilisables comme masques.

Cette technique a des sites cristallins préférentiels pour la gravure, il
s’agit du site cristallin <111> avec un angle de 54,7° par rapport a la
surface plate.

A la fin de la gravure, nous avons récupéré le support d'échantillons
en revissant le manche et rincé et puis nous les avons séchés. Pour le
séchage, afin d'éviter tout destruction de microstructures ou membrane
relachées par la gravure, nous avons plongé les échantillons dans du
méthanol pendant 15" et nous les avons retirés lentement avant de les
laisser sécher.

Les parametres de la structure pyramidale gravée sont représentés sur
la figure 2.10. Elle présente les principales caractéristiques
géométriques des pyramides inversées que nous avons réalisées, a
savoir leur hauteur h, leur grande base D et la dimension de la surface
interne de la pyramide d. Ce dernier parametre est calculé par la
relation suivante :

2h

tan(54.7°) 22)

Dans notre cas, D= 100 um, d= 30 um et h= 50 um avec une inter-
distance entre les pyramides de 300 um

d=D
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La figure 2.11 présente la surface structurée par les pyramides
inversées espacées périodiquement d’une distance de 300 pum. Nous
avons obtenu ainsi un réseau carré de pyramides inversées dans une
matrice de Si (001).

D

le

>

Silicon

L f—

Fig.2.10- Parameétres géométriques d’une structure de pyramide inversée

(b)
Fig.2.11- (a) Imagerie microscopique d’un réseau ordonné de pyramides
inversées (b) Topographie 3D d’un motif de pyramide inversée mesuré par
Uinterférométre a lumiére blanche Polytec MSA-500

2.3.5 Conclusion

Avec I’application des techniques de la lithographie optique et la
gravure TMAH, nous avons pu élaborer des structures en pyramides
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inversées. Ces différents résultats montrent la possibilité de contréler
la taille des micostructures en définissant a la surface une morphologie
périodique qui détermine les sites préférentiels de gravure.

2.4 Structures de forme hémisphérique

L’analyse de certains insectes a I’aide du microscope optique fournit
des résultats intéressants. En effet, comme on peut le voir sur les
images de la figure 2.12, dans les ailes du papillon male indonésien
Papilio palinurus, la microstructure génere une extraordinaire
combinaison de deux irisations jaune et bleues. La double couleur
résulte d'une modulation imposée sur le multicouche, la production de
la composante bleue a la suite d'un processus de rétro-réflexion.

La microscopie électronique a balayage des écailles prélevées des
ailes «régions colorées » montre que leurs surfaces comprennent un
réseau de concavités a deux dimensions régulieres (fig.2.13).

Des micrographies électroniques a transmission de ces écailles en
coupe révelent des couches multiples qui provoquent I’irisation ainsi
qu'une modulation qui conduit & la rétro-réflexion (Fig.2.12a).

. . S el _-n__
Fig. 2.12- (a) Papilio palinurus papillon (b)
surface d'une échelle reflétant l'aile est recouverte par les concavités de
I'ordre de 5 & 10 um de diamétre disposées en lignes commandées le long

de I'échelle

La variation de la couleur dans chague modulation de la surface
concave est evidente en utilisant la microscopie optique. En incidente
normale, les régions plates dans chaque concavité et entres les
concavités réfléchissent une lumiére jaune, et les cotés inclinés de
chaque concavité apparaissent bleus (Fig.2.12b). Clest la
juxtaposition de ces regions jaunes et bleues qui synthétise la

58



coloration verte pergue par I'ceil humain, car ils sont trop petits pour
étre percu individuellement.

Fig. 2.13 - Microscopie électronique a balayage de la surface d'une écaille
de l'aile du Papilio palinurus recouverte par des concavités de l'ordre de 5 a
10 gmde diametre

Un autre insecte intéressant a étudier, est la punaise Calidea
panaethiopica (fig.2.14a). Nous pouvons remarquer a partir de la
figure 2.14b, que la cuticule de I’insecte n’est pas lisse, mais
recouverte de petits trous hémisphériques. Ces cavités présentent deux
couleurs distinctes, a savoir un point central de couleur jaune, entouré
d’un disque de couleur bleu-turquoise. Entre ces cavités, la surface
trés brillante de I’hémiélytre est de couleur jaune.

(a) (b)
Fig. 2.14- (a) Image du Calidea panaethiopica qui présente des petits trous
hémisphériques sur toute sa surface, y compris les zones noires (b)
quelques-unes de ces cavités. On constate un point jaune central, entouré
d’un disque bleu. La surface entourant ces cavités est d 'un jaune brillant.

L’analyse morphologique de cet insecte avec un microscope optique a

montré 1’existence de cavités hémisphérique aussi, jaunes en leur
centre, et bleues sur les parois internes des caviteés.
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L’analyse microscopique électronique, par contre, va nous permettre
de déterminer 1’origine possible de cette coloration, ce qui sera
confirmé, ensuite, par la modélisation de la structure observée.

I~

Fig.2.15- Image SEM de I’hémiélytre de la punaise Calidea panaethiopica.
La structure observée est un multicouche formé d’une quinzaine de bi-
couches. Chaque bi-couche est constituée d’une couche homogene de

chitine, et d’'une couche mixte composée de chitine et de zones vides.

Nous distinguons la présence du multicouche (fig.2.15). Nous
retrouvons une structure du multicouche relativement classique,
fréquemment rencontrée chez les insectes iridescents. En effet, ce
multicouche périodique comprend des couches de chitine et des
couches mixtes composées de chitine et de zones vides.

L’idée de ce travail est de montrer qu’il est possible de réaliser en
laboratoire des surfaces avec des cavités hémisphériques dont les
propriétés sont semblables a celles de ces structures naturelles.

Dans ce paragraphe, nous donnerons une description générale des
différentes techniques de microfabrication des structures de forme
hémisphérique gravées sur un substrat en silicium en s’attachant a
mettre en évidence leurs spécificités.

2.4.1 Dépo6t LPCVD de nitrure de silicium

La premiere étape de la microfabrication aprés le nettoyage de la
tranche de silicium est le dépot d’une couche mince de nitrure de
silicium d’épaisseur de 100 nm.

Deux gaz réagissent pour donner ce COMpOoseé :

3(SiH.CL,) + 4(NHy) —© 5Si,N,+ 6 HCIT + 2H,T

Rapport stoechiométrique a une pression de 300 mT (Tempress) :
SiH.Cl,/ NH,:1/3

Débitmeétre NH, (500 sccm N,) : facteur de conversion : 0.73
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Débitmeétre SiH,Cl, (500 sccm N,) : facteur de conversion : 0.40

Les débits devraient donc étre les suivants :

NH3: 29 %
SiH2Cl2: 87 %

Conditions de dépot

Gaz Débit (%) Pression Temp.(°C) V. de dépot
de depdt (nm/min)
(mT)

SiH,Cl, 39

(dichlorosilane)

NH3 68 200 800 4.8

(ammoniac)

2.4.2 Gravure humide du silicium

Nous avons utilisé une solution d'acide fluorhydrique et d'acide
nitrique dont les proportions sont les suivantes :
HF 49%, HNO3 70% et H20 désionisée
Vitesse de gravure
C C AE F
| F—u
I
Y
I
B
Temps de gravure (min)
1 5 10 17

Gravure (,um) )
Suivant v ([A-B]) (um) 3 15 31 45
Suivant u ([C-D] et [E-F]) (um) 2 10 22 35
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Fig.2.16— Graphique des propriétés de la gravure isotrope en fonction du
temps

2.4.3 Gravure du nitrure de silicium

Nous avons gravé ensuite, la couche de nitrure d’épaisseur 100 nm en
appliquant la technique de gravure RIE du nitrure de silicium au SFg
effectuée a l'aide d'une machine de gravure par plasma (Electrotech
twin ET 310-340 (partie 340)).

Nous pouvons résumer le processus de fabrication:

En utilisant un substrat en silicium, nous avons fait un masque nitrure
Si3Ng, et puis une lithographie positive pour ouvrir le nitrure, et nous
I’avons plongé ensuite dans la solution HNA (a laquelle le nitrure va
bien résister) qui va permettre de former des hémisphéres.

La rugosité est contrdlée par le temps de gravure qui permet de former
des cavités hémisphériques de plus en plus élargies.

L’analyse morphologique de la surface avec le microscope optique
Olympus LEXT a montré 1’existence de cavités hémisphériques, de
profondeur 45 gm, et d’ouverture de 115 pm (fig.2.17).
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Fig.2.17— Imagerie microscope de la structure hémisphérique
microfabriquée

2.4.4 Conclusion

Par 1’application de la technique de la lithographie, suivie d’un
procédés de transfert de motifs par une gravure humide isotrope
utilisant un mélange d’acides (HF, HNO3 et CH3COOH) pour
laquelle la gravure se produit de maniere équivalente (ou presque)
dans toutes les directions a partir du point d'attaque, nous avons taché
d’obtenir des structures hémisphériques, mais la réalisation s’approche
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plutét de cavités pyramidales a angles fortement arrondis (fig.2.17)
analogues a celles observées chez le Papilio palinurus (fig. 2.13).
Nous les appellerons par la suite des cavités « hémisphériques ».

2.5 Surfaces cylindriques

2.5.1 Introduction

Cette partie du travail s’inscrit dans la continuité des précédentes
études et vise spécifiquement 1’étude des propriétés optiques des
structures cylindriques. Cet intérét puise encore sa source
d’inspiration dans le monde animal, car d’autres mécanismes de
coloration structurale mettant en jeu des multicouches cylindriques ont
pu étre mis en évidence sur des segments des pattes de certains types
d’arachnides, plus spécifiquement le male d’un type mygalomorphe :
le ‘Pamphobeteus antinous’[41] (fig.2.18). Cette araignée est
originaire de la région néotropicale sud, spécifiqguement du Pérou et de
la Bolivie. Le male adulte présente une couleur vive bleue-violette sur
une partie de sa face dorsale sous illumination et angle de vue
spécifiques. La coloration bleue est plus visible a partir d’une
incidence proche de la normale a la surface de la cuticule. Pour des
incidences plus grandes, la coloration devient violette et s’estompe
complétement avec augmentation supplémentaire de 1’angle
d’incidence. Cette iridescence peut €tre expliquée par une coloration
structurelle.

Fig. 2.18- (a) Photographie du male adulte Pamphobeteus antinous (b) Les
zones bleues sur la face dorsale de la Pamphobeteus antinous. Les taches de
couleur apparaissent sur les trois segments internes des pates et des
pédipalpes et moins visible sur la face dorsale. La couleur bleue provient de
poils spécialisés couvrant la cuticule. Ces poils sont & peu preés paralléles,
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alignés le long de la longueur du segment de la patte de Il'araignée. c)
Macrophotographie des poils sur la face dorsale des fémurs orientées sous
un petit angle par rapport au plan de symétrie du corps. (d) Vue au
microscope optique des poils bleus de forme cylindrique. [41]

A ce niveau d’étude, la courbure de la géométrie ajoute un parameétre
supplémentaire dans I’analyse du probléme. Plusieurs approches sont
possibles dans la description de [I’interaction de multicouches
périodiques avec la lumiére ; parmi elles citons 1’approche utilisant le
modele des cristaux photoniques [4]. Cette derniére exploite un
comportement analogue du potentiel cristallin dont la périodicité
induit pour les électrons une structure en bandes interdisant certains
domaines énergetiques pour les électrons dans un cristal. La
périodicité dans I’indice de réfraction entraine une perturbation dans
la propagation de la lumiere dans la structure multicouche et fait
apparaitre pour le photon des domaines d’énergies interdits. Ceci se
traduit par des longueurs d’ondes qui sont transmises ou absorbées
selon leurs domaines d’énergies et donc leurs couleurs.

D’un point de vue scientifique, cette recherche vise a comprendre les
mécanismes mis en jeu dans I’interaction structurales entre les
multicouches cylindriques et la lumiere, mais aussi la maitrise de leur
syntheése artificielle. La compréhension des modes véhiculés par des
telles structures peut permettre d’améliorer des dispositifs
multicouches existants. Par ailleurs le développement de ces
matériaux a coloration physique peut ouvrir une nouvelle voie dans la
coloration de certains dispositifs, en s’affranchissant de la contrainte
de I'utilisation des pigments chimiques dont I’impact environnemental
n’est pas toujours négligeable. Une autre voie est celle de la
conception des matériaux a propriétés optiques modulables en
fonction des contraintes externes.

Cependant, la complexité des phénoménes mis en jeu impose une
approche graduelle dans I’étude des multicouches cylindriques et de
leur interaction avec la lumiére. Ainsi donc toute la méthodologie du
présent travail est guidée par cette philosophie d’aborder le probléme
de facon graduelle et progressive.

2.5.2 Fabrication des structures cylindriques

Nous avons commencé dans un premier temps avec des fils de péche
comme échantillons cylindriques, mais vu les irrégularités qu’ils
présentent, nous avons choisi des fils de quartz (fig.2.19), d’une part,
car ils représentent ’avantage de la régularité de surface, et d’autre
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part, nous pouvons changer le diamétre de ces fils par une technique
que nous disposons dans notre laboratoire ; il s’agit de les étirer en
appligquant un chauffage thermique bien précis. Certains échantillons
sont ensuite métallisés par une couche fine de nickel d’épaisseur 1pm
(fig. 2.21) et d’autres traités par un multicouche (oxyde de silicium +
nickel) (fig. 2.22) dont le but est de les caractériser optiquement.

\

Fig.2.19- Quartz amorphe de diamétre 2.03mm (microscopie)

Fig.2.20- Quartz amorphe étiré thermiquement, de diamétre 0.44mm
(microscopie)

Fig.2.21- Cylindre métallisé en Nickel (épaisseur Nickel 1.00 pum).
Diametre total 0.35 mm
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Fig.2.22- Cylindre avec multicouche (Nickel 5nm + Oxyde de
silicium 140 nm). Diamétre total 0.30 mm

2.6 Conclusion

Ce travail a montré qu’il est possible de réaliser en laboratoire des
structures bioinspirées a différentes échelles et a différentes formes
dont les propriétés sont semblables a celles des structures naturelles.
Le projet a visé a développer des méthodes de réalisation de ces
échantillons selon deux aspects: le premier est une structure
nanométrique qui représente un multicouche artificiel reproduisant les
propriétés optiques de la cuticule d’un coléoptére, a savoir le
Chrysochroa vittata. Le deuxiéme aspect est 1’élaboration des diverses
microstructures inspirées du monde biologique, sur lesquelles nous
avons déposé notre multicouche bioinspiré, en essayant en particulier,
de faire apparaitre les paramétres a prendre en considération lorsque
I’on cherche a établir un procédé de fabrication similaire. Ces
échantillons seront caractérisés par diverses techniques de maniere a
bien en comprendre les propriétés.
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Chapitre 3

Analyse et resultats : Modeélisation,

simulation et mesures

Dans ce chapitre, nous représentons les résultats de la caractérisation
optique pour chaque structure bioinspirée réalisée.

La modélisation par un programme informatique constitue la premiére
étape dans 1’étude de I’interaction de la lumiére avec toutes ces
surfaces. Les résultats de la simulation permettront de prévoir et
comprendre ’origine de leur coloration. Cette étude théorique sera
suivie par des mesures expérimentales réalisées par différentes
techniques adaptées pour chaque échantillon fabriqué afin de verifier
la bonne compréhension des phénomenes observés.

Notre simulation est basée sur le formalisme des matrices de transfert
pour les structures fraisées, pyramidales et celles avec des cavités
hémisphériques, tandis que pour les structures cylindriques, nous
avons appliqué la théorie de Lorenz-Mie.

La technique de spectrométrie UV-visible, la technique de BRDF
(Fonction de Distribution de la réflectance Bidirectionnelle), et un
nouveau dispositif récemment installé dans notre laboratoire qui
permet la mesure angulaire de la diffusion, ont ét€ mis en ceuvre pour
caractériser les différentes surfaces bioinspirées.

3.1 Surfaces structurées par usinage mécanique

3.1.1 Modélisation et résultats de simulation

Nous avons modelisé par le programme ray-tracing Zemax basé sur
les matrices de transfert, en utilisant les mesures expérimentales du
profil 3D de la surface effectuées par l’interféromeétre en lumiere
blanche (cfr 1.2.3.2), une zone d’une des surfaces structurées par
usinage mécanique, par un ensemble de 8000 facettes (fig.3.1) ;
appliqué sur ces facettes un multicouche théorique effectif qui
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reproduit les propriétés spectrales d’une surface lisse et envoyé
250000 rayons a différentes longueurs d’onde sur le modele facetté (a
0° et 22°). Les rayons pondérés, pour chaque longueur d’onde, sont
additionnés sur un détecteur mis en position spéeculaire.

Fig.3.1 — Modélisation d’une surface similaire aux échantillons fraisés.
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Fig.3.2 — Spectres de réflectance calculés des échantillons fraisés a
incidence normale pour différentes rugosités de surface : a) Rms=1.1 zm,
b) Rms=2.08 xm, ¢) Rms=6.43 xm, d) Rms=8.52 ym, ) Rms=19.12 xm, f)
Rms=31.79 xm, g) Rms=39.89 xm, h) Rms=55.82 xm

La figure 3.2 montre le résultat obtenu sur base de cette simulation. La
premiere interprétation de ce résultat est le décalage des pics
principaux des spectres de réflectance vers les plus petites longueurs
d’onde.

Les longueurs d’onde dominantes sont situées dans la méme gamme
spectrale que les pics des spectres expérimentaux. Ces derniers se
déplacent du rouge vers le rouge-orange quand la rugosité des surfaces
augmente de 55um. Le calcul donne également une seconde

contribution, plus faible, vers 410 nm (couleur bleue [CIE]) qui sera
décalé vers le violet quand la rugosité augmente, tout en restant dans
la méme gamme spectrale que les pics expérimentaux.

Nous avons effectué ensuite les mémes simulations que
précédemment, en changeant 1’angle d’incidence de la normale a 8°.
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Fig.3.3— Spectres de réflectance calculés des échantillons fraisés a 8° pour
différentes rugosités de surface : a) Rms=1.1 4m, b) Rms=2.08 ym, c)

Rms=6.43 m, d) Rms=8.52 xm, e) Rms=19.12 zm, f) Rms=31.79 um, g)

Rms=39.89 xm, h) Rms=55.82 um
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Nous remarquons aussi a partir de la figure 3.3 que les spectres de
réflectance a incidence de 8° ont été décalés légerement vers les
courtes longueurs d’onde en les comparant avec les spectres a
incidence normale.

Et pour confirmer le décalage des spectres de réflectance vers les
courtes longueurs d’onde quand 1’angle d’incidence augmente, nous
avons effectué une nouvelle mesure avec un angle d’incidence de 22°
a I’aide du spectrométre StellarNet EPP2000-HR UV-visible (190 -
850 nm) a haute résolution (0.1 nm) en utilisant une fibre optique,
pour un échantillon de verre poli avec le méme multicouche (fig.3.5),
et nous I’avons comparé avec le calcul théorique de la longueur
d’onde dominante réfléchie par notre multicouche en utilisant
I’équation 1.24.

A une incidence de 22°, la longueur d’onde principalement réfléchie
est la suivante :

A =2.180.,/(1.92—sin222°) = 667nm
Cette valeur correspond tres bien a la longueur d’onde du pic principal
du spectre expérimental (A1 =660nm), qui représente la coloration
rouge observée sur la surface de 1’échantillon.
Le spectre de réflectance calculé a partir de la simulation ray-tracing
(fig. 3.4) concorde aussi avec ces résultats (4 =662 nm).

- — Incidence normale
Incidence a 22°

25—

20

Reflectance

T T T T T T 1
300 400 500 600 700 800 900
Longueur d'onde (nm)

Fig.3.4- Spectres théoriques de réflectance d’une lame de verre polie avec
multicouche pour deux angles d’incidence différents
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Fig.3.5- Spectres de réflectance mesurés d'une lame de verre avec
multicouche pour deux angles d’incidence différents

Nous remarquons bien, a partir des spectres de la figure 3.4, le
comportement du glissement spectral vers les courtes longueurs
d’onde lorsque 1I’on augmente 1’angle d’incidence.

3.1.2 Mesures expéerimentales

Les échantillons bioinspirés fabriqués par usinage mécanique avec
différentes rugosités de surface (fig.3.6) ont été¢ analysés a 1’aide du
spectrométre UV-visible Perkin Elmer Lambda 750, avec une
résolution de 2nm, en utilisant une source de lumiére de Tungsténe +
Deuterium, équipé d’une sphére intégratrice.
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Fig.3.6- Topographie 3D des échantillons fabriqués pour différentes
rugosités de surface mesurée [interféerométre a lumiére blanche Polytec
MSAS500. () Rms=1.2um (b) Rms=2.09 um (c) Rms=6.34 um (d) Rms=8.64
um () Rms=19.24 um (f) Rms=24.36 pm

Nous avons pu realiser une structure artificielle reproduisant le
comportement visuel observé au niveau des écailles ventrales du

Chrysochroa vittata.
En effet, la figure 3.7 montre les spectres de réflectance mesurés du

multicouche décrit précédemment (cfr. 2.1).
— - — Simulation
— - — Mesure
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Fig.3.7— Spectre de réflectance a incidence normale mesuré d’'un
multicouche formé de SiO et de Ni (6+6 couches) déposé sur un substrat de
verre poli

Le spectre de la mesure représenté sur la figure 3.7 présente un pic
principal vers 680 nm, ce qui se trouve bien dans le rouge. Nous
pouvons également observer un second pic, important mais moins
intense, vers 350 nm. Il s’agit du pic du second ordre (m=2). Ce
spectre est a comparer avec le spectre théorique représenté sur la
méme figure 3.4. Nous constatons que les mesures expérimentales
sont en adéquation avec les resultats theoriques.

Notre projet vise en particulier a analyser le role de la rugosité des
surfaces structurées dont les parametres sont semblables a celles des
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structures naturelles. Ces surfaces a rugosité progressive ont été
caractérisees optiqguement. En effet, les spectres de réflectance (fig.
3.8), obtenus pour diverses rugosités de surfaces, confirment le
phénomeéne d’iridescence. Ainsi, hous observons un pic principal situé
dans la partie rouge du spectre visible a incidence normale pour
I’échantillon le moins rugueux (Rpys =1.1 zm), qui se décale vers les
plus petites longueurs d’onde lorsque la rugosit¢ de surface est
augmentée (fig.3.9), conformément a ce qui est observé a 1’ceil nu.
Bien qu’elle soit faible, il existe donc bien une iridescence,
phénomene laissant supposer que la coloration provient du
multicouche.

Les spectres de réflectance (fig.3.8) montrent aussi un second pic,
moins intense, vers 400 nm, soit un bleu qui se déplace vers les plus
petits longueurs d’onde, dans ce cas le violet,

La coloration de 1’échantillon est en fait due a la contribution de ces
deux pics.

Ces résultats expérimentaux sont a comparer avec les prédictions
théoriques (fig.3.2). Nous remarquons que les spectres théoriques et
expérimentaux ont les mémes allures. Les positions des longueurs
d’onde dominante en réflexion sont quasiment similaires. La présence
du second pic prédit par la simulation provenant des réflexions
multiples est vérifiée par ’expérience. Le glissement spectral de ce
spectre vers le violet quand la rugosité augmente, tout en restant dans
la méme gamme spectrale que les spectres calculés, est bien observé.
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Décalage spectrale en fonction de larugosité

800

o -—-\-\-\

_—

~— —

600

500

400

—

300

Longueur d'onde (hm)

200

100

A
Rugosité / ;
0 T T T T

Echantilon 1
Echantilon 2
Echantilon 3
Echantilon 4
Echantilon 5
Echantilon 6
Echantilon 7
Echantilon 8
Echantilon 9

Fig.3.9- Décalage spectral des deux pics de réflectance en fonction de la
rugosité de surface

Dans I’étape suivante, nous avons effectué les mémes mesures que
précédemment, en modifiant uniquement I’angle d’incidence de 0° a
8°.

La figure 3.10 représente les spectres de réflectance mesurés des
échantillons fraisés a incidence avec un angle de 8° pour différentes
rugosités de surface.

Le choix de cet angle est imposé, puisque le spectrométre UV-visible
Perkin Elmer Lambda 750 que nous avons utilisé permet de faire les
mesures avec seulement deux angles d’incidence : normal et 8°.
Comme précédemment, les spectres de réflectance (fig.3.11), obtenus
pour diverses rugosités de surfaces, confirment les observations
réalisées a I’ceil nu. Ainsi, nous observons un pic principal situé¢ dans
la partie rouge du spectre visible a incidence normale pour
I’échantillon le moins rugueux (1.1 zm), qui se décale vers les plus
petites longueurs d’onde lorsque la rugosité¢ de surface est augmentée
et un second pic qui se déplace du bleu vers le violet.

Nous observons aussi un léger decalage des spectres de réflectance
vers les courtes longueurs d’onde quand I’angle d’incidence est
augmente.
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Fig.3.10- Spectres de réflectance mesurés des échantillons fraisés pour un

angle d’incidence de 8° pour différentes rugosités de surface : a) Rms=1.1
4#m, b) Rms=2.08 xm, ¢) Rms=6.43 xm, d) Rms=8.52 xum, e) Rms=19.12
#m, f) Rms=31.79 um, g) Rms=39.89 xm, h) Rms=55.82 ym
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Fig.3.11- Série de spectres mesurés a incidence normale a titre de
comparaison. On constate un shift des spectres de réflectance vers les
courtes longueurs d’onde lorsque [’écart moyen quadratique du profil
augmente.

Ces résultats expérimentaux sont a comparer aux résultats théoriques
(fig.3.2 et fig.3.3). L’accord est presque parfait, et les prédictions
théoriques sont confirmées par les observations expérimentales.
Cependant, il y a quelques différences dans les réponses spectrales qui
sont dues a des irrégularités de surfaces corrugées a la fraiseuse.

3.1.3 Conclusion

La simulation a été faite avec les profils extraits expérimentalement
de l’interférométrie en lumiére blanche. Le modéle a permis de
vérifier la bonne compréhension de la structure colorée. Cependant,
nous avons été contraints au niveau de la simulation de la surface
structurée vu que le programme est limité en nombre de facettes, ce
qui nous a permis de simuler juste une portion restreinte de la surface.
Pour dépasser cette contrainte, nous avons pensé a concevoir des
échantillons micro et nano-structures fabriques par microstructuration
photolithographique afin de lever I’incertitude sur I’angle et le profil.

80



3.2 Structures pyramidales realisées par la technique de

microfabrication

3.2.1 Modélisation et résultats de simulation

Afin de simuler la réponse spectrale en fonction de la longueur
d’onde, nous avons modélisé au moyen du programme de ray-tracing
Zemax, utilisant le formalisme spectral basé sur des matrices de
transfert, un motif de pyramide avec le méme multicouche, mais en
tenant compte du rapport du comportement du dép6t en fonction de
I’angle de la surface.

En effet, les calculs de réflectance sont modélisés numériquement a
partir des mesures morphologiques expérimentales. L’aspect
« physique » de mes travaux de simulation consiste donc & utiliser des
données réelles mesurées, et non a la création d’un modele purement
théorique. Pour cela, nous avons mesureé le profil 3D d’un motif d’une
pyramide inversée par 1’interférométrie a lumiere blanche (fig.2.11b),
et ensuite nous avons déterminé expérimentalement le rapport des
épaisseurs des couches déposees sur la partie plate et les parties
inclinées pour ajuster le coating théorique.

Puis, nous avons simulé un éclairage blanc pour avoir la réponse
spectrale du coating dans la géométrie en question, et nous avons
observé les réflexions quand nous envoyons un paquet de rayons de
méme puissance, pour différentes longueurs d’onde.

Fig.3.12- modélisation d 'un motif de pyramide

Le logiciel du ray-tracing Zemax, calcule a chaque réflexion
spéculaire, ’intensité¢ réfléchie et puis il cumule la somme des
puissances des rayons qui atteignent trois détecteurs (un en ligne
droite et deux latéraux), et nous le faisons a différentes longueurs
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d’onde. Pour les détecteurs latéraux, le résultat de la simulation est
une rétro-réflexion de couleur bleue (fig. 3.13(a)). L’interprétation de
la 1égére différence de couleur avec I’expérience est due a la source
lumineuse, vu que nous avons simulé un éclairage homogene sans
tenir compte des particularités spécifiques des raies du spectre du
xenon. Pour le détecteur en ligne droite, on peut deviner la couleur
orange ou orange-verte a partir du spectre de la réponse spectrale (fig.
3.13(b)).
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Fig.3.13- Spectres de réflectance théorique de la structure pyramidale bio-
inspirée. (a) avec des détecteurs latéraux; spectre en rouge pour le détecteur
gauche et le spectre en noir pour le droit.) b) avec détecteur frontal
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Les prédictions théoriques confirment les observations a I’ceil nu. En
effet, la simulation permet de trouver la méme couleur dominante
observée et conformément aussi avec la méthode des fonctions
colorimétriques (fig.3.14) permettant de représenter les couleurs a
partir d’un spectre dans un diagramme plan en tenant compte des
particularités de la vision humaine. Ainsi le calcul des composantes
trichromatiques, appelées aussi coefficients tristimulaires, X, Y et Z
s’effectue par des formules suivantes [42] :

X = KIS(A).X(A). R(1)dA
Y = KIS(Z). y(1).R(2)dA
Z= stu).zu). R(A)dA
100
K =
jsu). v(4) di

(3.1)
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Fig.3.14- Croix noire : longueur d’onde dominante calculée a partir du
diagramme de chromaticité

En ce qui est le spectre secondaire, le rayon incident vient frapper une
face interne de la pyramide, il est alors réfléchi une premiere fois vers
le coté opposé, puis réfléchi une seconde fois vers I’extérieur. Sa
couleur change au bleu mais elle est moins intense, apres changement
de polarisation di a la double réflexion. Ceci explique pourquoi le pic
secondaire est d’intensité plus faible que le pic principal.

L’étude théorique par le programme de simulation basé sur le
formalisme des matrices de transfert a 1’aide des mesures
expérimentales des profils 3D de notre structure bioinspirée, a permis
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de prévoir les résultats de 1’interaction de la lumiére avec ces surfaces.
Nous discuterons plus en détail, dans le paragraphe suivant les
mesures expérimentales qui valident nos modéles.

3.2.2 Mesures

Dans le cadre de ce projet, une analyse spatiale et spectrale de la
réflectance des échantillons était nécessaire voire primordiale.
Malheureusement, ne disposant pas de dispositif expérimental
parfaitement adapté a ce type de mesures, nous avons utilisé
I’équipement développé au sein du département du physique
appliquée, a I'université de Groningen au Pays-Bas. Ce dispositif
permet une large variété de mesures. (cfr 1.2.3.3) [43]

La caracteérisation par le diffusometre a été faite en deux étapes :

- Nous avons éclairé par le faisceau primaire quasi paralléle, ouvert a
la dimension de l’ordre de grandeur d’une seule pyramide (cfr.
1.2.3.3.3) (fig.3.15), et nous avons observé des taches lumineuses
restreintes qui représentent des réflexions latérales de couleur bleue-
violette, qui proviennent des bifaces (fig.3.16).

Fig.3.15- Imagerie diffusométrique de la surface de I'échantillon. Un petit
fragment a été placé sur une micropipette dans le diffusométre et le faisceau
primaire a été projeté sur un motif de pyramide.

Fig.3.16- Image de diffusion en champ proche de la pyramide créée par le
faisceau primaire
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Ces spots lumineux dus aux multiples réflexions sont réfléchis a
I’angle de 45° et sont distribués symétriquement par rapport au centre.
Pour justifier la symétrie des réflexions subies par les faces de la
pyramide inversée, nous avons illuminé le bord de la pyramide fig.
3.17(a), et nous remarquons que les taches lumineuses provenant des
bifaces sont présentes mais elles ne sont plus centrées et symétriques
par rapport a I’angle 0°.

(b)

Fig.3.17- (a) Image d’éclairement du bord d’un motif de pyramide par la
caméra C; (b) Image de diffusion en champ proche de la pyramide créée
par le faisceau primaire

Lorsque nous effectuons une rotation de 1’échantillon d’un angle de 5°
perpendiculairement au faisceau incident, nous pouvons remarquer
ainsi le spot lumineux central provenant de la source lumineuse (fig.
3.18), alors qu’il est invisible dans les figures 3.16 et 3.17(b), a cause
du trou central dans le miroir elliptique et le filtre spatial bloquant
dans le plan | (fig.1.15).
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Fig.3.18- Image de diffusion en champ proche de la pyramide avec une
rotation de 5° par rapport au faisceau primaire

Ce pouvoir a reproduire des couleurs a courtes longueurs d’onde allant
du bleu a I'ultraviolet est considéré comme caractéristique importante
chez les insectes et les animaux qui présentent une coloration
iridescente. Les pigments bleus sont rares chez les animaux, a part
quelques espéces qui sont connues par 1’utilisation des pigments bleus
pour la coloration. Parmi ces espéces, seules deux familles de poissons
de Callionymid ont été découvertes pour produire la couleur
tégumentaire bleue avec des pigments [44].

Malgré cela, les systéemes visuels de la plupart des animaux sont
sensibles aux longueurs d'onde bleues, et de nombreuses espéces
peuvent également détecter des longueurs d'onde de l'ultraviolet ([45-
49].

Par conséquent, la région des faibles longueurs d'onde du spectre doit
étre prise en compte dans la production des signaux soit cryptiques ou
visuels, pour le camouflage [50] ou bien pour fournir un fort contraste
chromatique lorsqu'elle est combinée avec des couleurs de grande
longueur d'onde pour produire des signaux visibles utilisés pour
I'avertissement [51]. Certaines especes peuvent également utiliser des
couleurs courtes longueurs d'onde comme un canal de communication
privé si leurs principaux prédateurs manquent de vision UV [52].
Nous avons pu reproduire cette caractéristique intéressante dans nos
échantillons artificiels bioinspirés.
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Fig.3.19- Réflexions de la lumiere par une surface structurée par une
pyramide inversée

En effet, une lumiére bleue est réfléchie par les faces internes de la
pyramide recouvertes d’un empilement de multicouche périodique
(fig.3.19) conformément avec les résultats de simulation (fig.3.13a).
En observant 1’échantillon par un microscope optique avec deux
polariseurs croisés, la lumiére réfléchie par la surface plate a disparu,
tandis que la lumiére bleue provenant des quatre segments des bords
de la pyramide est détectée, en raison d'une rotation de la polarisation
provoquée par sa double réflexion a I'intérieur de la pyramide.

- Nous avons ensuite éclairé une zone de la surface de 1’échantillon,
comprenant un motif de pyramide avec une partie plate de la surface
qui D’entoure, avec une ouverture angulaire de 180° (faisceau
secondaire) qui donne la couleur pour chaque angle d’attaque sur la
surface plate (cfr. 1.2.3.3.3). C’est une caractérisation du multicouche
en fonction de 1’angle et de la longueur d’onde.

Cette illumination de surface plate de notre échantillon avec une
lumiere blanche a grande ouverture angulaire qui aboutit a une variété
de couleurs représentant le phénomene d’iridescence. Un éclairage a
grande ouverture a été réalisé avec le faisceau secondaire (fig.1.16b)
par une ouverture totale du diaphragme D4 (figure 1.15). L’objet noir
au milieu de la figure 3.20 est la micropipette de verre tenant
I’échantillon. Les cercles rouges indiquent les angles de diffusion de
0, = 5°, 30°, 60°, et 90°. Avec une lumiére non polarisée, la surface
réflechit la couleur orange dans la plage angulaire [0-30°], et change
de couleur vers le vert a 45° et puis vers le bleu a 60° (fig.3.20). Pour
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les plus grandes longueurs d’onde (supérieur a 70°), nous observons
une large bande de résultats de réflexion blanche.

Fig.3.20- Image de la diffusion en champ lointain de [’échantillon a tous les
angles créée par le faisceau secondaire non polarisé

Nous pouvons aussi remarquer sur la figure 3.20, I’absence des spots
lumineux bleus provenant des bifaces de la pyramide (fig.3.16) a
cause de leur faible intensité en les comparant avec la lumiere
réfléchie par la surface lisse de 1’échantillon qui est beaucoup plus
intense.

Le modele de la diffusion angulaire est pratiquement circulaire et
symétrique. Il y a une dispersion de la lumiere dans tous les angles, ce
qui confirme le phénomene d’iridescence. Ces résultats expérimentaux
sont & comparer avec le modele calculé. L’accord est bon car la
couleur orange observée au centre de I’image de diffusion de la
surface a pyramide inversée a été prédite par la théorie (fig. 3.13b),
avec une légere différence de couleur par rapport a I’expérience, due a
la source lumineuse, car nous avons simulé un éclairage homogene
sans tenir compte des particularités spécifiques des raies du spectre
du xénon.

Il est bien connu que la réflectance des multicouches dépend non
seulement de I'angle d'illumination, mais également du degré de
polarisation [53-56]. Nous avons donc placé un filtre de polarisation
(verticalement) pour le faisceau d'éclairage blanc (fig.3.21). Il en
résulte des zones sombres dans le diffusométre, apparemment parce
que la lumiére polarisée est mal refléchie dans certaines directions
angulaires. Lors de la rotation du filtre de polarisation, les motifs de la
figure 3.20 subissent aussi une rotation, ce qui démontre la symétrie
de la diffusion de la surface par rotation.
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Fig.3.21- Image de la diffusion en champ lointain de I’échantillon a tous les
angles créée par le faisceau secondaire polarisé

Nous avons complété nos mesures expérimentales de la diffusion avec
un échantillon ayant comme substrat un verre dépoli par sablage.

I1 s’agit d’éclairer par faisceau secondaire du BRDF, un échantillon a
surface rugueuse fabriqué par sablage et avec le dép6t du méme
multicouche tel que décrit précédemment dans ce manuscrit (cfr 2.1),
et nous observons le phénomene d’irisation (fig.3.22).

(a) (b)
Fig.3.22- Image de la diffusion en champ lointain de la surface plate
dépolie a tous les angles créée par le faisceau secondaire (a) non polarisé
(b) polarisé

Ensuite, nous avons éclairé la surface rugueuse par le faisceau
primaire de petite ouverture angulaire de 5° avec différentes
dimensions du spot d’éclairement (fig. 3.23). Nous constatons qu’une
zone locale éclairée renvoie la lumiere dans toutes les directions. 1l y a
manifestement un effet de diffusion massif dans 1’échantillon. Nous
pouvons conclure que le phénomeéne de diffusion garde les propriétés
de couleurs si on éclaire avec un faisceau de grande ouverture
angulaire a 180° (fig.3.22).
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(a) (b) (©)
Fig.3.23- Image de diffusion en champ proche de la surface rugueuse
éclairée avec différents diamétres du faisceau primaire, (a) 20 um (b) 50 um

et (¢) 150 um

3.2.3 Conclusion

La modélisation par le programme ray-tracing, constitue la premiére
étape dans 1’é¢tude de mes surfaces microstructurées pour prévoir les
réactions de ces surfaces vis-a-vis de leur interaction avec la lumiere.
Ce programme est bas¢ sur les matrices de transfert, a 1’aide des
mesures topographiques 3D par 'interférométre a lumicre blanche,
pour permettre de faire une simulation fidéle de la réalité, et non pas
une simulation idéalisée qui ne tiendra pas compte des irrégularités
des surfaces.

Les résultats des mesures expérimentales effectuées par un
diffusomeétre qui a permis une analyse spectrale et spatiale de la
structure a pyramides inversées est en trés bonne adéquation avec les
calculs théoriques réalisés par application des matrices de transfert.
Nous pouvons dire avoir compris le mécanisme de coloration de ces
surfaces avec des microstructures périodiques réfléchissantes ;

3.3 Structures de forme hémispheérique

3.3.1 Modélisation et résultats de simulation

Pour modéliser la structure hémisphérique bioinspirée, nous avons
utilisé le programme ray-tracing décrit précedemment. Ainsi, des
milliers de rayons sont tirés d’une source placée a -5° par rapport a la
normale au plan de la structure modélisée, et analysés par un détecteur
placé spéculairement, soit a 5° par rapport a cette méme normale. Le
dispositif virtuel est identique a celui utilisé expérimentalement (fig.
3.24). 1l reste maintenant a modéliser la structure a analyser en
combinant le multicouche et les cavités hémisphériques. Ce sont deux
caractéristiques liées a deux échelles différentes : le multicouche est
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de dimension proche de la longueur d’onde des faisceaux incidents,
tandis que la courbure est de dimension plus grande.

Les calculs de réflectance sont modélisés numériquement a partir des
mesures topographiques expérimentales. L’aspect « physique » de nos
travaux de simulation consiste donc a utiliser des données mesurées
expérimentalement, et non a la création d’un modele purement
théorique. Pour cela, nous avons mesuré le profil 3D d’un motif d’une
cavité hémisphérique (fig.2.17), et ensuite nous avons déterminé le
rapport des épaisseurs des couches déposées sur la partie plate et les
concavités de la structure pour ajuster le coating théorique.

La modélisation d’une cavité hémisphérique a été réalisée a 1’aide de
facettes. Elle correspond également a une période du réseau construit
pour modéliser la surface de notre échantillon.

Dés qu’un rayon entre en contact avec la surface modélisée, les
équations de Maxwell sont résolues localement pour le méme
multicouche que nous avons déposé expérimentalement dont les
parametres sont encodés dans le programme, en utilisant la méthode
des matrices de transfert.

Le résultat de la simulation pour les concavités hémisphériques est
une double-réflexion de couleur bleue (spectre représenté en noir sur
la figure 3.25). Par contre, le spectre représenté en rouge de la figure
3.25 représente la réflectance spéculaire de la partie plate de
I’échantillon.

Ces spectres théoriques sont a comparer avec les spectres
expérimentaux qui seront mesurés par la suite. Le pic principal de la
partie plate, vers 558 nm (fig.3.25), soit une couleur orange. Ceci
confirme que le multicouche est bien responsable de la couleur de
notre échantillon. En ce qui est de la concavité, son pic se situe vers
395 nm avec une faible intensité.
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Fig.3.24— Représentation schématique d’une cavité hémisphérique. Les
rayons incidents sont soit réfléchis une seule fois par le fond plat de la
structure, soit réfléchis deux fois par les bords de la cavité en produisant la
couleur bleue.
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Fig.3.25- Spectres de réflectance théoriques de la structure bio-inspirée a
incidence 5°; spectre rouge : surface plate de [’échantillon. Spectre noir -
cavité hémisphérique.

Comme le montre le schéma de la fig.3.24, ’existence des cavités

hémisphériques a pour effet de provoquer la double réflexion d’une
partie des rayons incidents, soit ceux qui heurtent les bords incurvés
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de ces cavités. Une propriété intéressante en découle : I’iridescence est
en effet inversée.
La relation entre ’angle d’incidence locale ¢ et I’angle d’incidence

global @ est donnée par I’équation suivante :

T
20="_0
=5

La position du pic secondaire, liée a la double réflexion, peut se
retrouver en adaptant I’équation (1.24). Elle est donnée par la
relation :

n2 —
Aer :2a\/2n 1+Esin0 (3.2)
2 2

Dés lors, si I’angle d’incidence 0 augmente, la longueur d’onde de ce
pic secondaire augmente elle aussi. La séquence d’apparition des
couleurs est renversée a mesure que I’angle d’incidence augmente. En
effet, habituellement dans le cas d’un multicouche, le fait d’augmenter
I’angle d’incidence a pour effet de provoquer un décalage vers le bleu
de la reflectance, soit un décalage vers les plus petites longueurs
d’onde.

Revenons a notre cas, ou I’angle d’incidence est 5°, nous allons
calculer les positions des pics de réflectance de la partie plate et des
bords incurvés des cavités hémisphériques. Pour ce qui est du pic
principal, correspondant a la partie plate de I’hémisphére, sa position
est donnée par 1’équation 1.24 (pour m=1) :

A =2x145+1.92-sin25 =551 nm

Quant au pic secondaire, sa position est donnée par la relation (3.2) :

2
2x1.9 +%sin5 =408 nm

A = 2x115\/

Ces deux valeurs a comparer a celles obtenues a partir des spectres de
la simulation. L’accord est presque parfait, car le pic principal
expérimental est vers 558 nm. Ces valeurs correspondent a une
couleur verte jaunatre. Nous remarquons aussi une contribution du
coté droit du pic principal (fig.3.25) qui correspond a la couleur rouge.
La coloration orange pergue par I’ceil nu est en fait due a la
contribution de ces deux pics.
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Ces résultats théoriques seront comparés plus en détails aux mesures
expérimentales dans le paragraphe suivant.

3.3.2 Mesures

Une analyse spatiale et spectrale de la réflectance des échantillons
avec cavités hémisphériques a été faite par le diffusomeétre décrit
préecédemment (cfr 1.2.3.3).

Nous avons caractérisé deux échantillons ayant la méme structure en
cavités hémisphériques, mais ayant des surfaces traitées différemment.
I s’agit de deux substrats en silicium structuré en cavités
hémisphériques périodiques, un non traité et le deuxieme sur lequel
nous avons déposé un multicouche tel que décrit précédemment (cfr
2.1). Nous avons caractérisé 1’échantillon sans multicouche a titre de
comparaison.

L’imagerie microscopique nous donne un apercu de ces deux
échantillons (fig.3.26).
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Fig.3.26— Imagerie microscope optique des échantillons microstructurés (a)
surface sans multicouche (Le trait blanc représente une échelle de 100 zm) .
(b) surface avec multicouche. Focus sur la partie plate de [’échantillon. (c)
surface avec multicouche. Focus sur la cavité hémisphérique de
[’échantillon. (d) avec filtre polarisant.

L’analyse des échantillons étudiés a I’aide d’un microscope optique
fournit des résultats intéressants. En effet, comme nous pouvons le
voir sur les images de la figure 3.26, la surface des échantillons est
recouverte de trous hémisphériques. Pour une lumiére incidente
normale, les régions plates entre deux cavités hémisphériques et au
fond de chacune d’elles apparaissent en couleur orange pour
I’échantillon avec le multicouche.

La caractérisation par le diffusomeétre a été faite en deux étapes :

- Nous avons éclairé par le faisceau primaire quasi-paralléle, ouvert a
la dimension de I’ordre d’une période du réseau des cavités
hémisphériques, et nous avons observé lors de [lillumination
perpendiculaire, une cavité qui réfléchit la lumiere bleue en deux
bandes spatiales étroites perpendiculaires, et qui passent par le centre
(fig.3.27).

(a) (b)
Fig.3.27- Diagramme de diffusion en champ proche de la cavité
hémisphérique créée par le faisceau primaire avec différentes ouvertures
angulaires (a) large spot lumineux (b) petit spot lumineux

La couleur bleue ne peut étre rétro-réfléchie par un seul systeme
multicouche inclinée a 45° par rapport a la direction incidente. L'effet
est en fait provoqué par une paire de surfaces orthogonales
multicouches qui se trouvent sur des cotés opposes dans chaque
concavité. La lumiére incidente est réfléchie par une surface inclinée a
45°, est dirigee vers la deuxiéme face situé au coté opposé, ou elle est
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renvoyee en arriere suivant la direction d'incidence. Ces paires de
surfaces inclinées avec des multicouches identiques ont permis de
changer les caractéristiques de la réflectivité spectrale; ce qui
provoque une réflectivité de couleur bleue moins intense apres cette
double reflexion.

Pour démontrer que ce phénomene est dd a la polarisation, nous avons
remarqué que lorsque nous avons mis deux polariseurs croisés (un
polariseur d'entrée linéaire et un analyseur de sortie), lors de la
visualisation de I'échantillon sous une lumiére incidente normale, la
couleur orange réfléchie a disparu, contrairement a la couleur bleue
qui reste visible et apparente, prouvant que la couleur bleue de la
lumiere réfléchie a subi une conversion de polarisation.(Fig.3.28).

(b)
Fig.3.28- (a) lllustration du mécanisme par lequel la polarisation est
convertie apres une double réflexion par les c6tés orthogonaux d'une
concavité hémisphérique. (b) Image microscopique de la surface
microstructurés prise avec des polariseurs croisés

- Nous avons éclairé une zone de la surface de 1’échantillon,
comprenant une période du réseau des cavités hémispheriques, avec
une ouverture angulaire de 180° (faisceau secondaire) qui donne la
couleur pour chaque angle d’attaque sur la surface plate. C’est une
caractérisation du multicouche en fonction de I’angle et de la longueur
d’onde.
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Un éclairage a grande ouverture a été réalisé avec le faisceau
secondaire (fig.1.16 b) par une ouverture totale (c'est-a-dire retrait du
diaphragme Dy (fig.1.15). L’objet noir au milieu de la figure 3.29 est
la micropipette de verre tenant 1’échantillon. Les cercles rouges
indiquent les angles de diffusion de 0, = 5°, 30°, 60°, et 90°. Avec une
lumiere non polarisée, la surface réfléchit par I’échantillon 1 sans
coating est de couleur violette-bleue caractéristique du nitrure de
siliclum qui s’étend de 0° a 45°, et qui change vers le gris pour les
plus grands angles. (Fig.3.29)

Fig.3.29- Image de la diffusion en champ lointain de [’échantillon sans
multicouche a tous les angles créée par le faisceau secondaire non polarisé.
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Fig.3.30 - Spectres de réflexion mesurés sur différentes régions de

[’échantillon ; spectre rouge : partie plate. Spectre vert: bord de la
concavité hémisphérique. Spectre bleu : fond de la cavité.

A partir des spectres de réflexion mesurés sur différentes régions de
I’échantillon (fig.3.30), nous pouvons constater que le spectre de
réflectance mesurée sur la partie plate (fig. 3.30 spectre représenté en
rouge) de notre échantillon correspond parfaitement au spectre
caractéristique du silicium et confirme la couleur percue par I’ceil nu.
Nous retrouvons la méme couleur qui provient des concavités
hémisphériques de 1’échantillon (fig.3.30 spectre représenté en vert) et
une diffusion de la lumiere blanche dans toute la gamme spectrale du
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visible (fig.3.30 spectre représenté en bleu) qui provient du fond des
cavités.

En ce qui concerne le deuxiéeme échantillon avec multicouche, le
modele de la diffusion angulaire est pratiquement circulaire et
symétrique. Il y a une dispersion de la lumiere dans tous les angles, ce
qui confirme le phénomene d’iridescence. La figure 3.31 confirme que
le multicouche est a I’origine du phénomene d’iridescence. La couleur
dominante a incidence normale est orange qui change vers le jaune
puis vers le vert en augmentant 1’angle d’incidence. Pour les plus
grandes longueurs d’onde, nous observons une large bande de
résultats de réflexion blanche.

Fig.3.31- Image de la diffusion en champ lointain de 1’échantillon avec
multicouche a tous les angles créée par le faisceau secondaire non polarisé

reflectance
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Fig.3.32- Spectres de réflexion mesurés sur différentes régions de
[’échantillon avec multicouche ; spectre rouge . partie plate de I’échantillon.
Spectre violet : bord de la concavité hémisphérique illuminé par un petit
spot lumineux. Spectre bleu : bord de la concavité hémisphérique illuminé
par un spot de dimension plus grande. Spectre jaune : fond de la cavité
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hémisphérique illuminé par un petit spot lumineux. Spectre vert : fond de la
cavité hémisphérique illuminé par un spot de dimension plus grande

La variation de la couleur est évidente a partir de la microscopie
optique. Pour une lumiére incidente normale, les régions plates entre
deux cavités hémisphériques et au fond de chacune d’elles
apparaissent en couleur orange, et les cotés inclinés de chaque
concavité apparaissent en couleur bleue moins intense (fig.3.32), ce
qui explique I’absence des réflexions bleues sur la figure 3.31. C'est la
juxtaposition de ces régions orange et bleue qui synthétise la
coloration verte-orange per¢ue par 1'ceil humain, car elles sont trop
petites pour les distinguer séparément. Il s’agit bien de la "synthése
additive™ de la lumiere : le rouge, le vert et le bleu constituent les trois
couleurs primaires de cette synthése.

Ces résultats expérimentaux sont en trés bon accord avec les calculs
théoriques (fig.3.25).

3.3.3 Conclusion

La modélisation de la structure en forme hémisphérique, combinée a
un multicouche a 1’échelle de la longueur d’onde des rayons incidents,
provoque, au-dela de la coloration orange due au multicouche, une
couleur bleue sur les bords des cavités. Ceci est di au fait que les
rayons heurtant les bords de ces cavités rencontrent un multicouche
courbé, ce qui a pour effet de modifier la coloration orange en bleue
causé par le phénoméne de la multiréflexion. Ces rayons, subissant
une double réflexion, sont moins intenses, ce qui explique pourquoi le
pic secondaire est d’intensité plus faible que le pic principal. lls ont
également la particularité de présenter une iridescence inversée
comme nous avons démontrés précédemment.

Il s’agit d’'un phénomene d’iridescence combinant des structures a
deux échelles distinctes. D’une part, un multicouche a une échelle
proche de la longueur d’onde des rayons incidents. D’autre part, une
structuration de la surface a I’échelle micrométrique. Le programme
de ray tracing a permis de modéliser I’interaction de la lumicre avec
cette structure multi-échelle, en parfaite adéquation avec les mesures
expérimentales.

3.4 Structures cylindriques

Nous débutons cette partie d’analyse par I’interaction de la lumiere
avec des structures cylindriques simples et homogeéne. L’idée est
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d’analyser le comportement sur une plage de diameétre tres large allant
des diamétres de loin plus grands relativement a la longueur d’onde de
la source d’éclairement; jusqu’aux diameétres plus petits relativement
a cette derniére. Ensuite, nous analysons ces structures avec différents
traitements de surface.

L’approche est basée sur la théorie de Lorenz-Mie [57]. Celle-ci
utilise 1’approche des ondes €lectromagnétiques, et est bien adaptée
pour décrire I’interaction de la lumicre avec des cibles a symétries
sphériques et cylindriques. Cette théorie n’implique pas
d’approximation et est donc considérée comme « complete ».

La théorie de MIE de la diffusion de la lumiére par un cylindre
homogéne traite la lumiére comme une onde électromagnétique, et
utilise donc les équations de Maxwell pour la détermination des
caractéristiques du champ diffusé.

L’originalité de la méthode proposée par MIE pour des particules
sphériques et repris pour la résolution dans les cas des cylindres
homogenes, réside au remplacement des fonctions vectorielles du
champ électromagnétique par une fonction d’onde scalaire, reliée a
deux fonctions d’ondes vectorielles auxiliaires a partir desquelles les
composantes du champ électromagnétique diffusé peuvent étre
reconstruites. Cette méthode implique aussi une utilisation astucieuse
des conditions de continuité des composantes tangentielles et
normales du champ a I’interface entre le cylindre et 1’extérieur (cft.
Annexe).

Cette condition de continuité permet de déterminer des coefficients de
proportionnalité entre le champ incident et le champ diffusé, et donc
de générer plus facilement ce dernier a partir des caractéristiques du
champ incident connu. Ces coefficients, appelés ‘coefficients de Mie’
sont une étape clé dans la résolution du probleme de diffusion.

Nous allons utiliser essentiellement la procédure utilisée par Kuo nan
Liou [58] pour le cas de la diffusion sur un cylindre homogéne sous
incidence oblique et nous retrouverons la solution proposée par Van
de Hulst [59] sous incidence normale.

Nous allons analyser le probléeme de diffusion de la lumiére en
considérant séparément deux cas simples :

- Cas | : le champ électrique incident vibre dans un plan paralléle

au plan contenant le rayon incident et 1’axe des (z) (axe du
cylindre) il correspond au mode TM.
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- Cas Il: le champ électrique incident vibre dans le plan
perpendiculaire défini plus haut. Ce cas correspond au mode TE.

L’idée est bien sir de simuler cette interaction en utilisant le
formalisme de Mie, afin de comparer les résultats théoriques avec les
distributions angulaires de l’intensité¢ obtenues expérimentalement.
Cette comparaison permettra aussi de réinterpréter les propriétés
classiques de réflexion, diffraction, arc-en-ciel, etc... Une étape
supplémentaire pourra ensuite étre franchie en modélisant des
bicouches et par la suite des multicouches périodiques.

Cette partie du travail a été réalisée en collaboration avec 1’université
de Kinshasa. La théorie complete est détaillée dans la these de Toto
Mabiala Masiala [60].

3.4.1 Modélisation et simulation

Nous avons, au cours de ce présent travail, écrit un code Matlab sur
base des formules analytiques de la diffusion de Mie, qui nous permet
de représenter la distribution angulaire de l’intensit¢ autour d’un
cylindre homogene.

Nous avons voulu comprendre 1’évolution du régime de diffusion d’un
cylindre homogene dans une bande trés large du rapport du diameétre
du cylindre par rapport a la longueur d’onde de la radiation incidente.
Ce rapport est a un coefficient constant pres égal au parametre dit
d’échelle :

>
IIl

(3.3)

>N o

D’un point de vue physique cela se comprend aisément car de la
fagon dont se présentent les dimensions de 1’objet par rapport a la
longueur d’onde, le régime d’interaction n’est pas le méme. Ainsi par
exemple le régime de I'optique géométrique ou 1’approximation des
rayons lumineux est valide correspond au cas ou le diametre de I’objet
est de plusieurs milliers d’ordre de grandeurs par rapport a la longueur
d’onde. Ce qui correspond a un parametre d’échelle tres élevé.

Nous avons donc écrit un programme pouvant simuler la distribution
angulaire de I’intensité¢ autour d’un cylindre homogene sur base des
résultats théoriques exposés plus haut.

Nous avons opéré certaines restrictions d’ordre pratiques. Nous avons
considéré une incidence normale et avons pris des matériaux non
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magnétiques, autrement dit ceux dont la permittivité relative est
voisine de I'unité. Cela inclut la plupart des matériaux diélectriques ;
mais pour les métaux cela limite notre choix a des metaux comme le
cuivre, I’aluminium ou le platine par exemple.

Cette approche progressive est naturelle et tout a la fois instructive car
elle permet de comprendre comment les propriétés magnétiques vont
influencer le comportement du champ diffusé a grande distance.

Nous nous sommes focalisé sur le parametre d’échelle car il revét un
sens physique plus profond et permet de comprendre le comportement
des particules macroscopiques vues relativement a la longueur d’onde,
mais aussi lorsque les dimensions relatives deviennent semblables. Un
point sur lequel nous sommes appesantis est celui qui correspond au
passage de dimensions de la particule en dessous de la longueur
d’onde de la radiation incidente. Ce qui correspond pour des
fréquences optiques, a une échelle submicronique et donc passe dans
le domaine nanométrique.

Avec I’essor actuel des nanosciences il est important de comprendre le
comportement des particules d’échelle nanométriques lorsqu’elles
sont illuminées par des ondes électromagnétiques dans les domaines
proches IR, visibles et UV.

Nous avons utilisé comme référence pour la radiation incidente, une
source monochromatique émettant une longueur d’onde de 632.8nm
correspondante a la longueur d’onde émise par un Laser He-Ne.

Nous avons balayé une trés large plage de parametre d’échelle allant
de 5000 (régime proche de D'optique géométrique) jusqu’a des
parametres d’échelle de I’ordre de 0.1 (échelle nanométrique).

3.4.1.1 Parametre d’échelle 100 <x < 5000
Diffraction atypique
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Fig.3.33- Spectres de diffusion simulés pour un cylindre diélectrique de
rayon 504um avec une longueur d’onde de 632.8nm, a différentes
polarisations, a l’aide du modeéle de Lorenz-Mie (paramétre d’échelle 5000)

Le pas de diffraction n’est pas constant, il est plus large aux angles
faibles et devient plus resserré aux angles de ‘diffraction’ plus
éleves.

L’enveloppe de la courbe n’affiche pas une décroissance rapide
comme c’est le cas d’une diffraction pure.

L’application de la relation pour la détermination du diameétre
entraine des erreurs plus ou moins importantes.

Phénomene de battements de [D’intensit¢ analogue a wune
modulation angulaire de I’intensité ; ces modulations ont tendance
a se rétrécir au fur et 2 mesure que I’on s’approche de la direction
de 0°.

Arc en ciel monochromatique

La zone d’accumulation d’intensité lumineuse correspondant a un
phénomeéne analogue a celui de I’arc en ciel naturel mais en
lumiére monochromatique.

Sa position sur la courbe simulée correspond a la position prédite
par la théorie géométrique de Descartes.

Sa largeur angulaire, par contre n’est pas prédite par cette dernicre.
Identification de I’arc en ciel secondaire et de la bande sombre
d’Alexandre entre 1’arc en ciel primaire et I’arc en ciel secondaire.
Mise en evidence d’une forte polarisation de la lumiére dans la
zone de I’arc en ciel d0 probablement a une réflexion interne
proche de I’angle de Brewster.
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- Intensité rétrodiffusée relativement importante dans cette plage du
parametre d’échelle.

3.4.1.2 Parameétre d’échelle 10 < x <100

A ce parametre d’échelle, nous constatons un changement du régime
de diffusion : nous observons toujours de la diffraction anormale vers
I’avant la variation des pas angulaires devient plus visible.

L’arc en ciel primaire n’est plus clairement identifiable; en
polarisation TE on sait encore le distinguer, méme si son intensité
relative a fortement baissée, son extension angulaire a aussi fortement
augmentée. En revanche pour la polarisation TM elle n’est plus
évidente.

Cette disparition pourrait étre vue comme le point clé marquant le
changement de régime de diffusion. Elle pourrait étre due aux effets
d’interférence entre la réflexion externe et les rayons émergents dans
la méme direction qui prendrait le dessus sur 1’addition des intensités.
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Fig.3.34- Spectres de diffusion simulés pour un cylindre diélectrique de
diametre 10.08 um avec une longueur d’onde de 632.8nm, a différentes
polarisations, a I’aide du modéle de Lorenz-Mie (paramétre d’échelle 100)
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Fig.3.35- Spectres de diffusion simulés pour un cylindre diélectrique de
diametre 1.008 um avec une longueur d’onde de 632.8nm, a différentes
polarisations, a l’aide du modéle de Lorenz-Mie (paramétre d’échelle 10)
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3.4.1.3 Parameétre d’échelle 1 <x <10

I1 s’agit d’un régime de transition entre le régime diffractif et celui du
dipdle oscillant (fig.3.36 et fig.3.37).
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Fig.3.36- Spectres de diffusion simulés pour un cylindre diélectrique de
diametre 1.008 um avec une longueur d’onde de 632.8nm, a différents
parameétres d’échelle (allant de 1 a 10) pour une polarisation TM a I’aide du
modele de Lorenz-Mie

3.4.1.4 Parametre d’échelle 0.1 <x <1

Il s’agit dans ce cas d’un régime du dipole oscillant (fig3.37 et
fig.3.38).
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Fig.3.37- Spectres de diffusion simulés pour un cylindre diélectrique de
diamétre 100.8 nm avec une longueur d’onde de 632.8 nm, pour différentes
polarisations, a [’aide du modéle de Lorenz-Mie (paramétre d’échelle 1)
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Fig.3.38- Spectre de diffusion simulée pour un cylindre diélectrique de
diamétre 10.08 nm avec une longueur d’onde de 632.8nm, pour différentes
polarisations, a I’aide du modéle de Lorenz-Mie (paramétre d’échelle 0.1)

3.4.1.5 Multicouches cylindriques

L’étape suivante est la détermination des coefficients de diffusion
pour les deux polarisations a incidence normale.
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Dans ce cas précis le systeme se scinde en deux sous systéemes de
quatre équations a deux inconnues.

On obtient donc les coefficients du champ diffusé et du champ a
I’intérieur du cylindre :

Il nous a fallu premiérement définir dans le programme de simulation,
les variables (arguments) impliquées dans les différentes fonctions de
Bessel (de Hankel éventuellement) et générer toutes les valeurs de ces
fonctions de I'ordre 1 a nmax [61] et définir ensuite une matrice de
coefficients d’ordre n=1.....nmax. PUiS NOUS avons résolu le systeme de
facon individuelle pour chaque valeur de (n) de facon a générer les
coefficients de Mie de différents ordres.

Le programme nous restitue le comportement d’un cylindre lorsque
nous supposons que le rayon du cylindre intérieur est égale a celui du
cylindre externe et lorsque le matériau est identique et homogeéne.
Pour un cylindre en verre d’indice de réfraction réel (n=1.515) et de
rayon 100 pm, nous obtenons le spectre simulé représenté dans la
figure 3.39 en trés bon accord avec la figure 3.33.

Courbe simuléé du spectre d'intensité d'un cylindre faiblement absorbant(fibre Optique)
T T T T

. H Thd
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Fig. 3.39- Spectres de diffusion simulés pour deux cylindres concentriques
de rayon 100 um avec une longueur d’onde de 632.8nm, pour différentes
polarisations, a 'aide du modéle de Lorenz-Mie en supposant un cas limite
de deux cylindres concentriques (matériau identique et homogéne).

3.4.2 Mesures

La maniere la plus simple et la moins présomptueuse pour décrire nos
observations est de constater simplement la richesse des motifs
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obtenus. Nous observons lorsque 1’on compare les deux branches, tout
a la fois certaines symeétries, mais aussi des différences dont il faut
interpréter les causes. Nous pouvons noter que le substrat en quartz
affiche une trés bonne symétrie des motifs observés de part et d’autre
de I’axe de symétrie du faisceau Laser.

Les mesures expérimentales ont été effectuées par un dispositif que
nous avons recemment developpé dans notre laboratoire (fig.3.40). Il
s’agit d’un dispositif de mesure angulaire de I’intensit¢ diffusée,
adapté a des surfaces cylindriques. Il est constitué d’un nano-rotateur
(actuateur) de marque Thorlabs, d’un capteur CCD Thorlabs
DCU223C, d’un porte échantillon et de son dispositif d’ajustement de
position, d’une source laser Hélium-Néon polarisée émettant a
632.8nm, et d’un power-metre pour la mesure de I’intensité du
faisceau non diffusé.

Fig.3.40— Dispositif de mesure de la diffusion des échantillons cylindriques

3.4.2.1 Quartz amorphe de diametre 2.03 mm (microscopie)

Fig.3.41- Quartz amorphe de diametre 2.03 mm (microscopie)

108



DIFFUSION

DIFFUSION

* Cas 1: Champ électrique paralléle a I’axe du cylindre
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Fig.3.42- Spectre d’intensité du quartz de diamétre 2.03 mm dans la plage
angulaire 0° - 45°
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Fig.3.43- Spectre d’intensité du quartz de diamétre 2.03 mm dans la plage
angulaire 45° - 180°

* Cas 2 : Champ électrique perpendiculaire a I’axe du cylindre
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Fig.3.44- Spectre d’intensité du quartz de diamétre 2.03 mm dans la plage
angulaire 0° - 40°
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Fig.3.45- Spectre d’intensité du quartz de diamétre 2.03 mm dans la plage
angulaire 40° - 180°

Nous remarquons a partir des spectres d’intensité du quartz que le pas
de diffraction n’est pas constant, il est plus large aux angles faibles
(fig.3.42 et fig.3.44) et devient plus resserré aux angles de
‘diffraction’ plus élevés (fig.3.4 3 et fig. 3.45). Le phénomeéne de
battements de D’intensité¢ analogue a une modulation angulaire de
I’intensité ; ces modulations ont tendance a se rétrécir au fur et a
mesure que I’on s’approche de la direction de 0°.

L’enveloppe de la courbe n’affiche pas une décroissance rapide
comme c’est le cas d’une diffraction pure.

Arc en ciel monochromatique

La zone d’accumulation d’intensité lumineuse correspondant a un
phénoméne analogue a celui de I’arc en ciel naturel ; mais en lumiere
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monochromatique. Sa position sur la courbe expérimentale correspond
a la position prédite par la théorie géométrique de Descartes. Sa
largeur angulaire, par contre n’est pas prédite par cette derniére. A
partir de la figure 3.43 nous identifions la bande sombre d’Alexandre
entre 1’arc en ciel primaire (2 la position angulaire 154°) et I’arc en
ciel secondaire (a 101°).

Un autre résultat intéressant, prédit par les calculs théoriques, et
confirmé par I’expérience, est 1’écart entre les spectres de diffusion
dans la zone d’arc-en-ciel pour les deux polarisations transverse
électrique et transverse magnétique auxquelles ils sont associés.

3.4.2.2 Quartz amorphe étiré thermiquement, de diametre
0.44mm (microscopie)

Fig.3.46- Quartz amorphe étiré thermiquement, de diametre 0.44 mm
(microscopie)
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Fig.3.47- Spectre d’intensité du quartz étiré thermiquement de diamétre (.44
mm dans la plage angulaire 0° - 40°
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Fig. 3.48 Spectre d’intensité du quartz étiré thermiquement de diamétre 0.44
mm dans la plage angulaire 40° - 180°

A partir des figures 3.47 et 3.48 nous remarquons le méme
comportement que pour quartz amorphe de 2.03 mm de diamétre.
Nous observons tout autant vers l’avant une succession de raies
brillantes et sombres qui s’apparentent a des raies de diffraction. Le
pas angulaire des raies est quasi constant dans ce domaine mais il a
changé en le comparant avec la figure 3.42 pour un cylindre de
diametre plus grand. Ces résultats sont a comparer aux spectres
théoriques simulés a 1’aide du mode¢le de Lorentz-Mie. Conformément
a ces derniers, on observe la présence de la position de 1’arc-en-ciel
primaire et de la position de I’arc-en-ciel secondaire et aussi la bande
sombre d’Alexandre. Cependant, leurs positions ont été changées.
Ceci peut étre expliqué par la modification des propriétés de la
surface. En effet, le substrat en quartz a subi un traitement thermique
pour I’étirement, qui pourrait modifier les propriétés optiques de la
surface d’ou la modification du spectre de diffusion dans la région de
1’arc-en-ciel.

3.4.2.3 Cylindre de quartz revétu d’une couche de Nickel
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Fig.3.49- Cylindre en quartz revétu d’une couche de Nickel (épaisseur
Nickel 1.00 pm). Diametre total 0.35 mm

* Cas 1: Champ électrique paralléle a ’axe du cylindre
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Fig.3.50— Spectre d’intensité mesuré du cylindre en quartz revétu d’une
couche de Nickel diamétre 0.35 mm dans la plage angulaire 0° - 5°
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Fig.3.51- Spectre d’intensité mesuré du cylindre en quartz revétu d’une
couche de Nickel de diamétre 0.35 mm dans la plage angulaire 5° - 180°

Nous observons un spectre différent de celui du quartz simple sans
coating, notamment la présence vers D’arriecre d’une intensité
lumineuse non négligeable. Vers I’avant, dans la plage comprise entre
0° et 5° de part et d’autre de I’axe de symétrie du faisceau Laser ce qui
pourrait s’apparenter a des raies de diffraction en tenant compte du
fait que les rayons réfléchis sous la méme émergence viennent se
superposer a ces raies de diffraction et créer ainsi des interférences.

* Cas 2 : Champ électrique perpendiculaire a I’axe du cylindre

Suite de I’expérience précédente, mais cette fois avec une polarisation
horizontale par rapport a 1’axe du cylindre (le champ électrique est
perpendiculaire a ’axe du cylindre).
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Fig.3.52— Spectre d'intensité mesuré du cylindre en quartz revétu d 'une
couche de Nickel de diamétre 0.35 mm dans la plage angulaire 0° - 5°
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Fig.3.53— Spectre d’intensité mesuré du cylindre en quartz revétu d’'une
couche de Nickel de diamétre 0.35 mm dans la plage angulaire 5° - 180°

Nous observons une bonne correspondance entre les deux branches
uniquement dans la plage comprise entre 0° et 5°. Au-dela de cette
plage les deux branches quoique affichant une allure globale
identique, montrent un écart entre les deux polarisations.

3.4.2.4 Cylindres concentriques ( SiO + Ni)

* Cas 1 : Champ électrique paralléle a I’axe du cylindre
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Fig.3.54— Spectre d’intensité du quartz traité par une couche de SiO (140
nm) et une couche de Ni (5 nm) de diametre total 0.35 mm dans la plage
angulaire 0° - 40°
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Fig.3.55— Spectre d’intensité du quartz traité par une couche de SiO (140
nm) et une couche de Ni (5 nm) de diamétre total 0.35 mm dans la plage
angulaire 40° - 180°
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Fig.3.56— Spectre d’intensité du quartz traité par une couche de SiO (140
nm) et une couche de Ni (5 nm) de diamétre total 0.35 mm dans la plage
angulaire 0° - 40°
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Le comportement des spectres de diffusion de la lumiére est quasi-
similaire pour les deux polarisations électrique et transverse avec un
peu d’écart pas trop prononce.

Nous observons vers 1’avant une succession de raies brillantes et
sombres qui s’apparentent a des raies de diffraction. Nous remarquons
aussi la décroissance de 1’enveloppe des raies et un pas angulaire des
raies quasi constant comme dans le cas d’une diffraction classique.

On observe aussi la présence de la position de I’arc-en-ciel primaire
et de la position de 1’arc-en-ciel secondaire et aussi la bande sombre
d’Alexandre. Leurs positions sur la courbe expérimentale
correspondent a la position prédite par la théorie géométrique de
Descartes.

Pour ce qui est de la diffusion de la lumiére vers 1’arriere, I’enveloppe
des deux courbes théoriques et expérimentales montre des fluctuations
et des oscillations importantes.

Nous attribuons ces ondulations aux réflexions multiples provenant
des multicouches présents sur la surface du cylindre, qui pouvant
induire des phénomenes d’interférences, pour des ondes émergeant
dans une méme direction mais ayant suivi des parcours de réflexions
différentes.

3.4.3 Conclusion

Les distributions angulaires de 1’intensité obtenues expérimentalement
ont été comparées avec celles fournies par la théorie de Lorenz-Mie.
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Nous avons effectué des calculs sur la base du modéle théorique
réalisé (cfr thése T. Mabiala). Nous avons utilisé le logiciel MATLAB
pour effectuer une simulation pour les cylindres diélectriques non
magnétiques exposes a des ondes électromagnétiques planes en
incidence normale.

Quelques caractéristiques clés sont respectées, en particulier le signal
d'arc en ciel a la position attendue annoncee par la loi de Snell et
prouvé par les résultats expérimentaux. On observe également une
forte dépendance de la polarisation des ondes principales.

Cette comparaison permet de se rendre compte de 1’adéquation du
formalisme de Mie. Les structures multicouches analysées sont
simples ; il s’agit de cylindres homogénes sur lesquels est déposée une
couche supplémentaire ou des bicouches en guise de revétement. Elles
constituent un point de départ important pour la compréhension des
multicouches plus complexes ; celles-ci seront étudiées dans le cadre
des recherches ultérieures.
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Chapitre 4

Controle de la fluorescence dans

des multicouches

La nature a toujours fourni aux hommes de science une source
d’inspiration sans commune mesure. S’inspirant de celle-Ci les
scientifiques ont toujours essayé, apres observation de tenter de
reproduire certaines propriétés affichées par des structures
naturellement existantes.

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser aux propriétés affichées
par le papillon Troides magellanus qui porte sur ses ailes un systeme
d’émission optique élaboré. Ainsi, quand la lumiére du soleil frappe
les ailes, elle est transformée en lumiere fluorescente. Les ailes de ce
papillon hébergent un cristal photonique naturel avec un pigment
interne qui absorbe certaines longueurs d’ondes de la lumiére et émet
une fluorescence avec une longueur d’onde plus grande.

L’analyse morphologique réalisée montre que les ailes du papillon
sont formées d’une structure complexe et un pigment responsable a la
coloration attractive.

Nous allons répliquer ce phénomeéne de fluorescence avec une
structure multicouche, formée de deux lames en verre poli traitées et
un fluorophore pour voir dans quelle mesure le Fabry-Pérot modifie le
spectre de fluorescence.

4.1 Fluorescence naturelle

Notre travail est inspiré d’une étude expérimentale de la fluorescence
d’un échantillon biologique ; il s’agit du Troides magellanus (fig.4.1).
Ce papillon est originaire de 1’écozone Australie-Indomalayenne et
appartient a la famille des Papilionidae. Les ailes postérieures
présentent trois caractéristiques contribuant a son attractivité visuelle
particuliere (fig.4.1):
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1- une coloration jaune uniforme trés brillante (sous illumination
naturelle)

2- di a un effet d’iridescence, cette coloration change en un éclat
blanc connoté de teintes bleues-vertes lorsque 1’aile est
regardée de maniére rasante et illuminée de maniére
particuliére

3- la structure des écailles de I’aile forme un cristal photonique
naturel tridimensionnel.

Fig.4.1- Troides magellanus male. Image de haut : coloration jaune de ses
ailes postérieures sous illumination normale naturelle. Image de bas : éclat
bleu-vert lorsque [’aile est observée de maniére rasante [62]

L’analyse morphologique réalisée montre que les ailes du papillon
sont formées d’une membrane de chitine sur laquelle sont fixées de
part et d’autre des écailles, ordonnées comme des tuiles sur un toit.
Ces écailles sont inclinées en moyenne de 10° par rapport a la
membrane. Chaque écaille est composée d’une membrane de base sur
laguelle se trouve un ensemble de stries paralléles. Ces stries
présentent une section triangulaire et forment un premier réseau
unidimensionnel. Les images par microscopie électronique a balayage
nous montrent que ces stries sont creuses, et les cOtés de ces stries
triangulaires sont inclinés de 60° par rapport a a membrane de base et
sont distribués en formant un second réseau unidimensionnel (fig.4.2).
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Fig.4.2- Image de microscopie électronique a balayage d’une écaille de
l'aile postérieur du papillon. (a) Des stries paralléles recouvrent la
membrane basale de [’écaille. Les arétes sont periodiquement distribuées le
long des cotés de ces stries. (b) Ces stries sont vides. (c) Section triangulaire
des stries. (d) Inclinaison des arétes sur les cotés des stries. [63]

La coloration attractive de cet insecte est due aussi a la présence d’un
pigment, appelé “papiliochrome” [64]. Ce pigment se trouve
également dans d’autres Papillionidaes, dans de nombreuses régions
du monde. Le composé chimique actif libérant une couleur jaune
brillante est fluorescent : sous la lumiére d'une lampe de Wood qui
contribue le plus a 350 nm, la couleur jaune — vert émise par les ailes
postérieures est facile a voir dans I'obscurité.

Comme le montre la figure 4.3, la couleur de la fluorescence apparait
pres de 540 nm et chevauche la coloration jaune d'origine pigmentaire.
En fait, I'effet visuel produit par la fluorescence est trés proche de
l'effet obtenu dans les encres fluorescentes artificielles, ou la
coincidence de la couleur pigmentaire et la conversion de la lumiére
bleue et ultraviolette conduit & un fort renforcement de la brillance de
la couleur.

Le spectre de la lampe de Wood utilisée comme source de lumiere est
présenté en pointillés, et le spectrométre accumule la réponse spectrale
dans la région visible et ultraviolette de I'aile en mode "scope”, c'est a
dire sans la normalisation de I'énergie accumulée. La réponse spectrale
en ligne continu sur la fig.4.3, saturé a 0,45, contient a la fois
I'émission spectrale de la source et de la nouvelle bande, a proximité
de 540 nm, qui correspond a la fluorescence de papiliochrome.
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Fig.4.3- Spectre de fluorescence du Troides magellanus . La source
d'éclairage est une lampe de Wood avec un spectre limité a des longueurs
d'onde plus courtes que 450 nm présentée comme une ligne en pointillés, a
titre de comparaison. La ligne continue est la lumiére réfléchie par une zone
jaune sur l'aile postérieure. Notons que la fluorescence est dans la région
jaune-vert.[62]

La mesure de la bande de fluorescence permet d'identifier le second
composant des spectres de rétrodiffusion: quel que soit I'angle
d’incidence, la longueur d'onde dominante dans cette région est tres
proche de 540 nm, de sorte qu'une grande partie de cette bande peut
étre expliquée par une fluorescence du pigment. Un fait intéressant,
qui se manifeste dans le chevauchement des régions « diffractes » et «
fluorescence » dans la figure 4.4, est que la fluorescence augmente
parallelement & l'augmentation de la lumiére bleu-vert diffractée. La
corrélation entre I'amélioration de la fluorescence et la diffraction est
une autre caractéristique remarquable des ailes de papillon qui
demande d’autres études et explications.
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Fig.4.4- Observation expérimentale de la rétrodiffusion de lumiére sur
les ailes de papillon. La région intitulée "diffraction” correspond aux
intensités diffractées. La région intitulée «fluorescence» correspond a
la longueur d'onde de la fluorescence du papiliochrome.

En outre, la difficulté de I’interprétation dans ce cas, c¢’est de savoir ou
se situe le fluorophore dans la structure, et les travaux qui ont été
réalisés ne permettent pas de répondre a cette question.

4.2 Fluorescence artificielle bioinspirée dans des
multicouches

Dans notre travail, nous avons voulu apporter une meilleure
compréhension a ce phénomeéne de fluorescence naturelle en mettant
en place une structure simple ; une cellule Fabry-Perot, limitée par
deux lames en verre polis mis en parallele, distantes de 3mm, et un
fluorophore (rhodamine 6G) qui est excité par un laser femtoseconde
(A = 393nm), pour voir dans quelle mesure le Fabry-Perot modifie le
spectre de fluorescence.

Nous avons préparé 4 types d’échantillons différents :

- 2 lames en verre sans coating (référence)

- 2 lames en verre (substrats) avec un multicouche constitué de 3
périodes, chaque période étant formée d’une couche de SiO
d’épaisseur 170 nm et d’une couche de nickel d’épaisseur 5
nm

- 2 lames en verre (substrats) avec un multicouche constitué de 4
périodes, chaque période étant formée d’une couche de SiO
d’épaisseur 170 nm et d’une couche de nickel d’épaisseur 5
nm
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- 2 lames en verre (substrats) avec un multicouche constitué de 6
périodes, chaque période étant formée d’une couche de SiO
d’épaisseur 170 nm et d’une couche de nickel d’épaisseur 5
nm

Lorsqu’on illumine avec le laser femtoseconde, on excite le
fluorophore, et la lumicre fluorescente devra, pour I’objectif de notre
recherche, se trouver dans la zone spectrale de la bande interdite.

4.2.1 Mise au point expérimentale

Le dispositif expérimental que nous allons présenter dans ce
paragraphe permet a la fois d’effectuer des mesures de la fluorescence
plus précises et de garantir de plus la reproductibilité des résultats.

4.2.1.1 Principe de la mesure

L’objectif de ce montage expérimental est d’exciter un colorant sur
une gamme de concentrations en mesurant le signal émis par celui-ci.
Pour cela, pour chaque concentration du colorant, on mesure la
puissance du faisceau laser incident, et le signal de fluorescence émis
par la solution. La solution en question est, tout d’abord, le colorant de
référence dont le rendement est connu, puis la méme expérience, dans
les mémes conditions géométriques, est effectuée avec une cellule
multicouche.

4.2.1.2. Montage expérimental

Le montage de mesure présente plusieurs parties : la partie optique, la
partie détection des signaux optiques, la partie fluidique et 1’interface
informatique. (Fig. 4.6)

a. Le laser
Nous avons pu utiliser ce que I'on appelle le doublage de fréquence ou
génération de second harmonique (apparition d'une onde a 2v), en
utilisant des impulsions trés intenses d’un laser femtoseconde

(fig.4.5).

Ce processus peut étre interprété dans le cadre de la théorie
corpusculaire de la lumiére, ou une onde de fréquence est représentée
par un ensemble de particules, d'énergie hv, appelées photons (h est la
constante de Planck). Ainsi le doublage de fréquence correspondra a
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la fusion de deux photons d'énergie hv pour former un nouveau
photon d'énergie 2hv, et donc de fréquence 2v.

Nous avons généré un faisceau bleu a 400 nm a partir d’un faisceau
rouge & 790 nm fourni par un laser femtoseconde.

second harmonic wave
(\_) w,=2
original photon

("pump wave”)

laser light source non-linear crystal prism residual wave

Fig.4.5 - Schéma explicatif du doublage de fréquence. Une impulsion de
[fréquence w arrive sur un cristal non linéaire qui génére une onde residuelle
a w et une onde a 2w.

Il s’agit d’un laser TiS Coherent. Sa longueur d’onde est de 790 nm et
sa puissance moyenne est de 0.7 W stable dans le temps. C’est un
laser femtoseconde délivrant des impulsions de 200 fs. Le diametre du
faisceau de sortie du laser est de 800 pm et a une divergence de 1.5
mrad.

Le taux de répétition des impulsions est de 76 MHz, la puissance créte
est d’environ 50 kW.

La table 4.1 présente les spécifications du laser femtoseconde dont
nous disposons au laboratoire.

SPECIFICATIONS

Pump laser Innova 310
Pump power 8 Watts
Typical Tunning ranges

SW optics set 720 — 810 nm

MW optics set 800 — 910 nm

LW optics set 890 — 990 nm
Average power

SW 500 mW

MW 500 mW

LW 270 mW
Autocorrelation 200 fs
Repetition rate 76 MHz
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Peak power 50 KW

Noise <2%
Beam diameter 0.8 mm
Divergence 1.5 mrad
Spacial mode TEMoo
Polarization Horizontal

Table 4.1- Caractéristiques du laser femtoseconde TiS Coherent

Il faut tout d’abord fixer les paramétres géométriques du montage,
c’est-a-dire les miroirs et les diaphragmes, pour que le trajet du
faisceau laser a travers la cellule et les détecteurs soit toujours le
méme.

b. La partie détection des signaux optiques

La détection des signaux a été faite a 1’aide du spectrométre a haute
résolution (0.1 nm) StellarNet EPP2000-HR UV-visible (190 - 850
nm) a fibre optigue en utilisant une source laser décrite
précédemment.

c. La partie fluidique du montage

Le point important de cette partie est le choix d’une cellule de
fluorescence. Tout d’abord, cela permet de faire varier la
concentration de la solution dans la cellule sans la déplacer, donc sans
faire varier les paramétres géométriques du montage. 1l suffit de partir
d’une solution concentrée et ensuite aspirer cette solution du réservoir
pour injecter d’autres solvants plus dilués tout en gardant les mémes
conditions d’expérience.
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Fig.4.6— Cellule pour la mesure de la fluorescence

Injection du fluorophore 7>

.\&\
Substrat en verre
optique

Fluorophore
(Rhodamine 6G)

Fig.4.7- Schéma vue de coté de la cellule de fluorescence

4.2.2 Effet de la concentration du fluorophore sur le
spectre d’émission de la fluorescence

Nous avons préparé trois solutions de fluorophore Rhodamine 6G,
avec des concentrations différentes : C; (solution mére), C1/2 et C,/4.

Pour cette raison, nous avons préparé une premiére solution étalon
appelée solution mere avec une concentration C; = 101.6 ppm de
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colorant Rhodamine 6G, ensuite a partir de cette solution mére, nous
avons préparé des solutions étalons. Les concentrations de ces
solutions ont été déterminées par le facteur de dilution (Csolution

mére/Csqution diluée)

Nous avons ensuite placé deux lames de verre polies dans la cellule de
la fluorescence, et nous avons mesuré en premier lieu le spectre de
transmission du laser femtoseconde a travers la cellule.

| —=— Spectre laser |

393nm
4000

J— -

3000

2000

Counts

1000

L= " 0 ———

‘ 785nm

#

Y T T T Y T Y T ¥ T T | T r T 1
100 200 300 400 500 600 700 800 900
longueur d'onde (nm)

Fig.4.8- Spectre de transmission du laser femtoseconde qui émet une
longueur d’onde de 393 nm (faisceau bleu)

Ensuite, nous avons mesuré les spectres de la fluorescence des
différentes solutions colorées.

Lorsque la concentration diminue, la fluorescence commence par
augmenter pour atteindre un maximum. Cette forme de courbe est due
a la fenétre de fluorescence de la cellule : lorsque la solution est
concentrée, une grande partie de 1’excitation est absorbée par le
fluorophore ; les particules ou molécules se trouvant devant la fenétre
sont donc peu excitées, ce qui donne un signal de fluorescence faible
(unguenching).
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Fig.4.9— Spectres de fluorescence des différents fluorophores avec des
différentes concentrations

Nous remarquons d’aprés la figure 4.9, que la concentration a un effet
sur le spectre la fluorescence ; effectivement, lorsque la concentration
du fluorophore diminue, le spectre d’émission du fluorophore est
déplacé vers les petites longueurs d’onde.

4.2.3 Effet du multicouche sur la fluorescence

4.2.3.1 Détermination des nouveaux parametres du
multicouche

Nous avons déposé sur les lames de verre polies, un multicouche
périodique tel que décrit précédemment dans ce manuscrit (cfr 2.1).

L’analyse spectrale de ce multicouche nous a donné une longueur
d’onde dominante de réflexion a 667 nm qui est cependant loin de la
fenétre spectrale de la fluorescence.

Le but de ce travail est de contrdler la fluorescence pour renforcer
I’émission fluorescente et accroitre 1’absorption de la Iumicre
incidente ultraviolette ainsi que de la lumiere visible et infrarouge,
favorisant ainsi les phénomenes de fluorescence.

Par conséquent, nous avons adapté les épaisseurs du multicouche pour
ramener la bande interdite dans la gamme spectrale de la fluorescence
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en appliquant I’équation 1.24 qui représente la longueur d’une
dominante en réflexion.

Pour une période composée de deux de deux couches, 1’une
d’épaisseur |, et d’indice de réfraction n,, I’autre d’épaisseur |, et

d’indice de réfraction n,, Iindice de réfraction moyen du
multicouche est facilement évalué a partir de la formule suivante
2 2
ﬁz:I1n1+I2n2 1)
I, +1,

Pour adapter les épaisseurs du multicouche avec la longueur d’onde de
la fluorescence A=585nm, nous avons pris n, =ng, =19,

n,=n,, =185, I, =1, =5nm a incidence normale (& =0°)et m=1
(spectre dans le visible), et nous avons calculé 1’épaisseur de la couche
de SiO qu’il faut déposer (I, =1, =140nm).

4.2.3.2. Analyse spectrale

- Pour le multicouche :

Nous avons mesuré la réflectance des multicouches périodiques
formés de I’oxyde de silicium et le nickel avec différentes périodes de
couches et nous avons remarqué qu’effectivement, apres adaptation
des épaisseurs du multicouche, nos prédictions théoriques confirment
les mesures expérimentales. Les spectres de réflectance du
multicouche & incidence normale ont été décalés vers les courtes
longueurs d’onde comme I’indique la figure 4.10.

*— 4 périodes (SiO-Ni)

= — 3 périodes (SiO-Ni)
6 périodes (SiO-Ni)

500 -
400 -

300 - ‘q\~

2004

Reflectance

100

T T T
400 500 600 700
Longueur d'onde (nm)
Fig.4.10- Spectres de réflectance a incidence normale mesurés d’un

multicouche formé de SiO et de Ni avec différentes périodes de couches
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- Pour la structure :
Nous avons mesuré ensuite 1’émission fluorescente de la structure
comprenant les multicouches et le fluorophore pour différentes
périodes de couches.

500~
566 nm
4004
300 A

200+

100 +

Emission fluorescente

0 \ \ 1
500 550 600 650

Longueur d'onde (nm)
Fig.4.11- Spectre de fluorescence a incidence normale mesuré d’un

multicouche formé de SiO et de Ni (3+3 couches) déposé sur un substrat de
verre poli

500 -
570 nm
400 -
300 A

200

100 4

Emission fluorescente

O T T 1
500 550 600 650

Longueur d'onde (nm)
Fig.4.12- Spectre de fluorescence a incidence normale mesuré d’'un
multicouche formé de SiO et de Ni (4+4 couches) déposé sur un substrat de
verre poli
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160 - ”‘
-

Emission fluorescente

120 T T T 1
500 550 600 650 700

Longueur d'onde (nm)
Fig.4.13- Spectre de fluorescence a incidence normale mesuré d’un
multicouche formé de SiO et de Ni (6+6 couches) déposé sur un substrat de
verre poli

D’apres les spectres ci-dessous, nous remarquons un décalage spectral
vers les grandes longueurs d’onde quand la période du multicouche
augmente, et Dintensit¢ de la fluorescence diminue a cause du
phénoméne d’absorption métallique due a la présence des couches de
nickel.

—m— 3 périodes (SiO-Ni)
800 - m— 4 périodes (SiO-Ni)

. ' 6 périodes (SiO-Ni)
700 —m— verre sans coating

Intensité de fluorescence

T T T T T T T T T
540 560 580 600 620
Longueur d'onde (nm)

Fig.4.14- Spectres de la fluorescence a incidence normale mesuré d’un
multicouche formé de SiO et de Ni avec différentes périodes de couches
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I1 existe en conséquence un effet du coating sur le spectre d’émission
de fluorescence.

Intensité
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600 - —e— Bande interdite
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Fig.4.15— Spectres d’émission de fluorescence et de réflectance a incidence
normale de la cellule bioinspirée avec différentes périodes de couches : (a) 3
périodes (SiO-Ni), (b) 4 périodes (SiO-Ni) et (c) 6 périodes(SiO-Ni)

Les résultats des mesures spectrales révelent I’existence d’un gap
complet qui enserre le spectre d’émission de fluorescence pour le cas
d’une structure a 4 périodes SiO-Ni. Cette organisation complexe
permet d’optimiser deux fonctions vitales pour la cellule : 1’absorption
du rayonnement incident représenté dans nos expériences par un
faisceau bleu qui provenait de la seconde harmonique du laser
femtoseconde. Par 1’émission, le multicouche influence fortement
I’émission de fluorescence, a la fois dans sa répartition spatiale et sa
composition spectrale.

D’un point de vue spatial, ’émission de fluorescence est privilégiée
selon des directions bien particuliéres, pres de la normale de la cellule
et a tres fortes incidences. D’un point de vue spectral, lorsque les
fréquences des ondes émises se trouvent dans le gap de la structure,
leur propagation dans la cellule est fortement freinée, et 1’émission
hors plan (vers Dl’extérieur) favorisée. A D’inverse, les longueurs
d’onde hors gap peuvent se propager dans la cellule ou elles seront
fortement absorbées.

4.3 Conclusion

Les mesures de fluorescence effectuées par le spectrometre UV-
visible ont montré qu’il existe un shift des spectres de fluorescence
vers les grandes longueurs d’onde quand la concentration du
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fluorophore augmente. L’analyse spectrale nous a confirmé 1’effet du
multicouche sur le spectre d’émission du fluorophore. En effet,ily a
un glissement spectral vers les grandes longueurs d’onde lorsque le
nombre des périodes du multicouche augmente pour les spectres de
réflectance et aussi les spectres de 1’émission fluorescente. Notons
que nous avons realisé les acquisitions des spectres UV-visible dans
les mémes conditions sur les différents échantillons.

Cette ¢tude de I’influence d’un multicouche et de la concentration du
fluorophore sur ses propriétés d’absorption et d’émission a permis de
mettre en évidence son caractere bi-fonctionnel. Cette structure a deux
fonctions a la fois différentes et complémentaires : accroitre
I’absorption de la lumiére incidente, favorisant ainsi les phénomenes
de fluorescence et renforcer 1’émission fluorescente dans certaines
directions de I’espace. Cette deuxieme fonction joue le réle de filtre
passe-bande, sélectionnant ainsi les longueurs d’onde émises.

De telles structures multifonctionnelles, optimisées « en moyenne »,
pourraient par exemple améliorer les rendements de panneaux
photovoltaiques, de diodes électroluminescentes ou de détecteurs.
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Conclusion génerale

La diffusion sélective du rayonnement électromagnétique par des
films micro et nanostructurés suscite une attention croissante, car ce
processus physique complexe pourrait étre a la base de
développements techniques importants. Pour n’en citer que quelques-
uns: (1) la coloration de I'acier, du verre, du plastique, des textiles, du
papier, (2) les revétements antireflets a large bande; (3) les réflecteurs
sélectifs; (4) I'extraction efficace de la lumiere des sources solides; (5)
I’optimisation des rendements des dispositifs photovoltaiques (6), le
contrble de I'émission thermique sélective; (7) la détection optique de
gaz, de vapeurs et de liquides... D'autre part, les biologistes
connaissent de nombreux organismes vivants qui ont développé des
nanostructures dans le but reconnu de contréler la distribution spatiale
et spectrale de la lumiére et de la chaleur. L’approche
« biomimétique » de la propagation de la lumiere dans les milieux
complexes est la synthése de ces deux opportunités. Elle consiste a
examiner les structures d’organismes vivants existants, qui se sont
développées par sélection naturelle et a enrichir notre connaissance de
la propagation dans les milieux hétérogenes complexes. De nouvelles
structures optiques ont ainsi été découvertes chez les insectes, les
oiseaux, les araignées, les reptiles ou les animaux marins. L’ingénierie
inverse des systémes biologiques fournit 1’inspiration pour étendre les
propriétés optiques et thermiques des structures artificielles.

Les structures naturelles d'organismes vivants sont spécialement
intéressantes parce que la sélection naturelle a pu les perfectionner en
exploitant plusieurs centaines de millions d'années d'évolution. Les
structures naturelles ont tendance a produire leurs effets visuels ou
thermique avec des géométries trés complexes, mais ne paraissent
disposer que d’un choix trés limité de classes de matériaux
biosynthétisables. Au contraire, les structures artificielles ont tendance
a présenter des géomeétries simples, mais peuvent compter sur une trés
grande variété de matériaux organiques et inorganiques. Les structures
artificielles qui combinent la complexité des systémes photoniques
naturels et la grande variété des composants de synthese constituent
encore une terre inconnue pour les réponses optiques. Les simulations
et le calcul de la propagation des ondes lumineuses dans les structures
inhomogenes a 1’échelle de la longueur d’onde joueront un role
essentiel dans la connaissance de ces systémes.
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Ce travail de thése vise a développer des méthodes de réalisations
d’échantillons sur base de structures naturelles dont les propriétés
optique sont intéressantes. Il vise en particulier, a analyser le rdle de la
rugosité des surfaces. L’idée est d’analyser le comportement des
surfaces avec des rugosités allant de 1’échelle millimétrique jusqu’a
I’échelle micro et nanométrique.

Nous avons réalise en laboratoire, des surfaces micro et
nanostructurées dont les propriétés sont semblables a celles des
structures naturelles. Ces échantillons ont ensuite été étudiés. Les
modélisations numériques ont confirmé que les structures observées
¢taient bien responsables du phénomene d’iridescence.

Dans un premier temps, nous avons commencé notre étude par la
fabrication des échantillons a une échelle millimétrique, des substrats
en laiton avec des surfaces structurées périodiquement, usinées avec
un méme outil, en 1’occurrence une fraise a mord, a la méme vitesse
de rotation mais des vitesses d’avance différentes de 1’outil. La
mesure spectrale de ces surfaces a permis de quantifier les perceptions
visuelles et confirme le phénomeéne d’iridescence. Il s’agit aussi d’un
décalage spectral vers les courtes longueurs d’onde lorsque la rugosité
des surfaces augmente ce qui confirme le role de la structuration des
surfaces pour le changement de la coloration. La modélisation de ces
structures a pu confirmer le réle de ces structures dans les réponses
optiques. Le modele fournit des spectres de réflectance semblables
aux spectres mesurés et nous a permis de vérifier la bonne
compréhension de la structure colorée. Cependant, nous avons été
contraints au niveau de la simulation de la surface structurée vu que
le programme est limité en nombre de facettes, ce qui nous a permis
de simuler juste une portion restreinte de la surface. Pour dépasser
cette contrainte, nous avons créé des morphologies périodiques
contr6lées fabriquées par microstructuration photolithographique afin
de lever I’incertitude sur I’angle et le profil et qui est plus aisée a
modeliser.

Deux nouvelles structures bioinspirées ont été élaborées: la premiere,
un réseau de pyramides inversées périodiques, et la seconde, des
cavités hémisphériques. Nous avons présenté 1’ensemble des
techniques expérimentales qui ont été mises en ceuvre et optimisées
afin de réaliser ces micro-nanostructures. Cette partie a pris une
grande place dans le développement de mon travail de these qui a été
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mené dans les salles propres de la plate-forme de micro- et
nanofabrication de I'UCL Winfab.

Ces échantillons ont été examinés au moyen de trois outils
performants : un interférométre a lumieére blanche, un microscope
optique et un BRDF développé au sein du département du physique
appliquée, a I’université de Groningen au Pays-Bas. Ce dernier permet
I’analyse spectrale par la mesure de la distribution spatiale de la
lumiere diffusée par les structures que nous avons fabriquees, tandis
que linterférométre et le microscope, dont le principe de
fonctionnement et les spécificités sont données dans le premier
chapitre, permettent de faire 1’analyse morphologique des échantillons
afin de mesurer leur topographie. Ces données topographiques ont
permis d’alimenter la modélisation rigoureuse qui a donné un
excellent accord avec les mesures optiques expérimentales. En effet,
le programme de simulation ray-tracing utilisé est basé sur 1’approche
des matrices de transfert, a I’aide des mesures topographiques 3D par
I’interféromeétre en lumiére blanche. Nous pouvons dire avoir compris
le mécanisme de coloration de ces surfaces avec des microstructures
périodiques réfléchissantes.

Pour élargir notre domaine de recherche pour la conception de
nouvelles structures iridescentes bioinspirées, nous avons décidé de
comprendre les mécanismes mis en jeu dans 1’interaction structurales
entre les multicouches cylindriques et la lumiere, mais aussi la
maitrise de leur synthése artificielle. La compréhension des modes
véhiculés par des telles structures peut permettre d’améliorer des
dispositifs  multicouches existants, qui trouvent beaucoup
d’applications en interférométrie et en télécommunications optiques.
Par ailleurs le développement de ces matériaux a coloration physique
peut ouvrir une nouvelle voie dans la coloration de certains dispositifs,
en s’affranchissant de la contrainte de [’utilisation des pigments
chimiques dont [D’impact environnemental n’est pas toujours
négligeable. Une autre voie est celle de la conception des matériaux a
propriétés optiques modulables en fonction des contraintes externes.
Le volet expérimental de cette partie était 1’élaboration des fibres avec
différents diamétres et la maitrise de dépdt sur des matrices
cylindriques en s’inspirant des précédents travaux. Le développement
d’un code basé¢ sur I’approche Lorenz-Mie qui utilise 1’approche des
ondes ¢€lectromagnétiques est bien adapté pour décrire I’interaction de
la lumiére avec des cibles a symétries sphériques et cylindriques. Il
montre des résultats probants, en accord avec les résultats
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expérimentaux. Les structures multicouches analysées sont simples ; il
s’agit des cylindres homogénes sur lesquels est déposée une couche
supplémentaire ou des bicouches en guise de revétement. Elles
constituent un point de départ important pour la compréhension des
multicouches plus complexes ; celles-ci seront étudiées dans le cadre
des recherches ultérieures.

Enfin, dans la derniere étude réalisée, nous nous sommes intéressés
aux propriétés affichées par le papillon Troides magellanus qui porte
sur ses ailes un systétme d’émission optique élaboré. L’analyse
morphologique réalisée montre que la coloration est originaire de la
fluorescence. Nous avons reproduit ce phénomene avec une structure
Fabry-Pérot, formée de deux lames en verre poli traitées par un
multicouche périodique et un fluorophore. L’étude de I’influence du
multicouche et de la concentration du fluorophore sur ses propriétés
d’absorption et d’émission a permis de mettre en évidence son
caractere bi-fonctionnel, a savoir accroitre 1’absorption de la lumiére
incidente, favorisant ainsi les phénoménes de fluorescence et son
caractére réfléchissant due a la présence du multicouche. Cette
fonction joue le rdle de filtre passe-bande, sélectionnant ainsi les
longueurs d’onde émises.

Le tableau ci-dessous représente une synthése des structures réalisées :

STRUCTURE NATURELLE STRUCTURE ARTIFICIELLE ACCORD
- Le multicouche artificiel
1200 — — plat élaboré reproduit le
1000 oo O\ . méme rendement visuel
£ 800 A | observé sur I’insecte
-: 600 L\ H \/\ (phénomene d’iridescence)
3 400} 0=75° -‘

e LD
3 heiasceszrmass > o .
[+ ) S S U — S ——
450 500 550 600 650 700
Wavelength (nm)

Chrysochroa vittata

- Structure bioinspirée

corrugée a la fraiseuse en

forme de toit d’usine qui
préserve le phénoméne

o d’iridescence

o« e & - Modele théorique en

| accord avec les résultats

expérimentaux malgré

quelques différences qui

. sont dues a des

Papi lio macharon irrégularités de surfaces

fraisées.
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- Elaboration d’une
structure bioinspirée en
forme hémisphérique
donnant naissance a deux
coloration a incidence
normale : une couleur
provenant de la surface
plate originaire du
multicouche, et une
deuxiéme couleur
provenant des multiples
réflexions a I’intérieur de
la cavité hémisphérique, en
adéquation avec la
structure naturelle

- Application de la théorie
de Lorenz-Mie a permis de
comprendre le
comportement des
structures cylindriques
bioinspirées fabriquées par
des substrats en quartz.

- La modélisation est en
bon accord avec les
résultats de mesures pour
les cylindres homogénes et
concentrigues.

- Etude a permis de
reproduire les propriétés
optiques des Troides
magellanus avec une
structure artificielle simple
a double fonctionnalité :
réflexion et fluorescence,

- ™= | dont le but est de contrdler
Longueur gonde (am) cette derniére dans le
multicouche.

800

~

)
=1
S

o

Wwavelength (nm)

-
=3
S

300

Troides magellanus

Au terme de cette dissertation, il apparait clairement que la nature
dispose d’une large diversité de structures reproduisant des effets
visuels intéressants. En réponse aux attentes des défis énergétiques et
industriels, cette thése peut €tre une source d’inspiration pour les
ingénieurs afin de réaliser de nouveaux dispositifs aux propriétés
surprenantes. Ce travail a un autre but que la présentation de la
recherche dont il est question: montrer la nécessité pour les
physiciens de collaborer entre eux et, plus encore, I’importance de la
multidisciplinarité. Sans cela, nous pensons que jamais un tel travail
n’aurait pu étre réalisé.
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Annexe

Théorie de Lorenz-Mie appliquée a

la diffusion sur un cylindre

Nous avons considéré un milieu extérieur sans charges ni courants.
Dans ce cas les équations de Maxwell s’écrivent :

V.E = (A1)
V.H=0 (A.2)
VxH=¢(3) (A3)
— - 6V>

VxE=-u(3) (A4)

Les équations de Maxwell (A.3) et (A.4) en régime harmonique
s’écrivent :
Vx H = ikm?E (A5)
VxE =—ikH (A.6)
Ou (k) désigne la longueur d’onde dans le vide de I’onde incidente, et
(m) est I’indice de réfraction complexe du milieu diffusant. Il est
donné par :

m? = —i(22) (A7)

w

L’expression de 1’équation d’onde est la méme que dans le cas des
sphéres, sauf que la symétrie du probleéme suggere 1’emploi des
coordonnées cylindriques ; on écrit alors 1’équation d’onde scalaire en
régime harmonique :

AY + k*m2yY =0 (A.8)
Ou (W est une fonctionenr, 6, et @).

L’équation de Helmholtz s’écrit alors pour la fonction d’onde scalaire,
en coordonnées cylindriques de la fagon suivante :
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19 () 19%% ""l’ 2,2, —
rar(ar) +r2 ap2 + +k*m®yY =0 (A9)

Les fonctions vectorielles auxiliaires Mw et N’lp reliées a et qui
permettent de reconstruire les champs (E) et (H) pour les champs
incidents, interne et diffusé sont exprimés en coordonnées
cylindriques de la maniére suivante :

_ s 10y a oy
Mw =7 x (ay) = r 5s ~ Gb g (A.10a)
—>__ %y - 19% 5 10 Y 19%y
N - (‘7 X sz) - ar dzor + A r 0z0¢ az [r or (T 6r) + r2 6(1)2]
(A.10b)
ou , 8,8, eta, sont des vecteurs unitaires dans les directions

correspondantes en coordonnées cylindriques.
Elles sont reliees a (E) et (H) par les relations :
E =M, +iN, (A.11a)

H = m(-M, + iN,) (A.11b)
Avec (u) et (v), deux solutions orthogonales de I’équation d’onde
scalaire (A.11), tels que définis dans le probleme de la diffusion sur
une sphere.
L’équation d’onde scalaire (A .12) peut étre résolue par séparation
des variables et donne une solution avec la fonction d’onde scalaire
définie comme suit :

Y(r,¢,z) = R(NP(P)Z(2) (A.12)
Elle donne une équation différentielle de la forme de 1’équation de
Bessel; de plus comme le milieu est homogene et isotrope tout
champ électromagnétique peut étre représenté par une combinaison
linéaire des fonctions d’ondes ¢lémentaires. Les solutions
¢lémentaires de 1’équation (A.9) ont donc la forme suivante :

Yn(r, ¢, z) = exp(iowt) Z,(jr) exp(ing) exp(—ihz) (A.13)

Ou (h) est une constante arbitraire, (n) un entier, h = ksina, et Z,
n’importe quelle fonction de Bessel d’ordre n.

1. Solutions de Mie pour la diffusion sur un cylindre

Il faut a ce stade, reconstruire les fonctions d’ondes vectoriclles
auxiliaires, (M) et (N) qui vont alors nous permettre de déterminer les
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composantes du champ interne et du champ diffusé. Le champ
incident étant défini par la source de rayonnement et le milieu externe
au cylindre.

Cela passe par la détermination des fonctions scalaires réduites (u) et
(v) et des coefficients de Mie

Comme le cylindre est supposé étre infiniment long, le champ doit
étre périodique dans la direction des (z). Les deux solutions u et v de
I’équation (A.11) contiennent cos(ng¢) et sin(ng¢), respectivement.
En vertu des équations (A.10) et (A.11), les équations (A.1la et b)
peuvent étre alors explicitement exprimé par :

= j - j > i(m?k2—h?
E =ar(—fv+ L au)+a¢, (—@—ﬂu)+az(——l(m )u)

r | mkor

ar mkr mk
(A.142)
7 o (inm h v 5 du _inh 5 i(m*Kk*-h?)
H_ar(ru+k6r)+a¢((m8rb)krv)+az( k U)
A.l4

En utilisant le théoréme d’addition bien connue des fonctions de
Bessel [65] et notant que x = rcosa, le champ incident (d’amplitude
unité) peut étre exprimé de la fagon suivante :
Yt = expliot — ik(xcosa + zsina)] =Y, F, J,(Ir) (A.15)
Ou
E, = (—i)"exp[i(wt + n¢p — hz)],h = ksina,l = kcosa

La sommation étant faite pour n € |—oo, +oo].

Comme il a été dit plus haut nous allons considérer deux cas
séparément. Le premier, le champ électrique est parallele au plan (xz)
(vt = 0). Ceci est souvent appelé le mode TM. Nous obtenons alors
deux solutions pour I’équation d’onde scalaire a I’intérieur et a
I’extérieur du cylindre.

a) Caractéristiques du champ incident

Elles sont encore une fois définies par les caractéristiques de la source,
a savoir une onde électromagnétique plane, monochromatique et
harmonique se propageant dans le plan (xz) et faisant un angle (alpha)
avec I’axe des (z).

P! = expliwt — ik(xcosa + zsina)] =¥, E, J.(Ir) (A.15)
Ses fonctions scalaires réduites sont respectivement :
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Pour le cas TM ul =Y, E J.(r); (vt = 0) (A.163)
et pour le cas TE vl =Y B o) 5 (uh = 0) (A.16Db)
aveC r>a

b) Caractéristiques et coefficients du champ diffusé

Les fonctions d’ondes scalaires réduites du champ diffusé sont
données par :
Pour le cas TM

uS = ¥ —bpi By HP (Ir); v = ¥ —an Fy HO(Ir) (A.17a)

Et pour le cas TE

VS = Yyt Fy HO () U’ = S —buoF HO(Ir)  (ALTD)
avec r>a

Pour les ondes diffusées Z,, est la fonction de Hankel de seconde

espece H,(lz)(lr) qui assure le comportement adéquat du champ a
I’infini.

¢) Caractéristique du champ interne

Ses fonctions d’ondes scalaires réduites sont données par :
Pourlecas TM u' =¥, —dp By Jn(r) 5 v' = Xn—cniF Jn(G7)
Etpour le cas TE u® = ¥, dnaF Jn (1) 5 v° = X cna B Jn (1)
avec r<a

Pour les ondes internes au cylindre (champ interne) la fonction radiale
Z,, est la fonction de Bessel de premiere espéce J,,(jr), qui est retenu
afin de satisfaire la condition que le champ est fini a [’origine
autrement dit enr=0;

Les indices supérieurs i, s, et t désignent respectivement les champs
incidents, diffusés et internes. 1l doit étre noté que méme si (v' = 0) ,
vS et v' ne sont pas nulles a cause de ’incidence oblique.

On peut aussi remarquer que les cas I et Il ne different que par les
conditions initiales (v' = 0) et (u! = 0).
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d) Détermination des coefficients de Mie

La derniére étape pour la détermination des composantes du
champ diffusé, et donc de I’intensité diffusée autour du cylindre passe
par la détermination des coefficients de diffusion. Comme dans le cas
des particules sphériques, on exploite alors les conditions des
continuités des composantes du champ électrique et magnétique a la
surface du cylindre.

Elles sont traduites par les relations :

Eg+Eg =Egy; Hy+Hg = Hg (A.18a)
EL + E§ = Ef; H.+HS = H} (A.18b)
avec r = a

En vertu des équations (A.14) et (A.16), (A.14) et (A.17)
respectivement, nous obtenons deux systémes d’équations linéaires de
quatre équations a quatre inconnues a, ,b,, ¢, et d, , et ce pour
chacune de deux polarisations.

Apres quelques calculs algébriques, on obtient les coefficients de
diffusion a,, et b, qui nous intéressent :

Qn"’An(nl)Bn(nz)
b1 = B o ) anCr) (A-192)

_ Qa+Bn(M1)An(n2)
n2 = n Q%"‘An(ﬂ%)A?(Uz)( ) (Algb)

_ _ An(M1)—Bn(n1
nt = ~bnz = FaQn Qi +An(11)An(12) (A.190)
Avec

H®' (a) ]n(]a) Jn(la) Jh(ja)
An(11.2) = J 7 0 HP (la) % InGia)’ Ba(111.2) = ) e~ M2, Gay

771—1, 772:m2

Les indices inférieures (1) et (2) sur les coefficients font référence aux
cas | (mode TM) et au cas Il (mode TE) respectivement.

Il est & remarquer que ces coefficients dépendent de I’indice de
réfraction complexe et du parametre d’échelle

2. Intensité du champ diffusée pour le cas TE et TM
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A ce stade, les solutions pour les coefficients de diffusion sont
complétes. La substitution des fonctions réduites avec leurs
coefficients de diffusion respectifs permet de déterminer Iles
composantes du champ diffusé dans le cas le plus général.

Cependant dans la situation du présent travail nous nous intéressons a
I’expression en champ lointain.

2.1 Intensité a champ lointain

Dans ce cas la fonction de Hankel prend sa forme asymptotique :

H,(lz)(z) = ’2/712 exp(—iwt + ikz), z=1Ir - o (A.20)
Des équations (A.16) et (A.17), nous obtenons directement les valeurs
de (v®)et (u®) agrande distance :
us = ’% exp [i(a)t —hz—1Ir)— BTR] Yinbny cos(ng) (A.21a)
VS = ’% exp [i(wt —hz—-1lr)— BT”] Yn Qg Sin(ng) (A.21b)
1

- . - . (1\2
En négligeant les termes de degré supérieurs a (;) , Nous pouvons

exprimer les trois composantes du champ électrique a grande distance
a partir de I’équation (A.16) et valent :

Ef = —(iksinacosa)u’ (A.22a)
E; = (ikcosa)v® (A.22b)
E; = (ikcos?a)u’ (A.22c)

2.2 Expression de la matrice des intensités

L’intensité a une distance R supposée trés grande par rapport au
rayon du cylindre est alors déduite des composantes a champ lointain
du champ diffusé, & partir de la relation I~(Re(E*). Re(E)).

La symétrie du probléeme fait apparaitre des termes non diagonaux
dans la matrice des intensités.

On aalors

Pour lecas TM :
Io

. Iy .
111 = % l11 et 112 = $ L2 (A23)
Pour le cas TE:
Iy . Iy .
122 = $122 et 121 = 7T_ISRL21 (A24)
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Avec

i11 = |bo1 + 2%y bpy cos(mP)|? ;izp = |agy + 2%, any cos(ng)|;
i1 = 12X any sin(ng)|?; iy = |2 Xy by sin(ng) |?

et i12 = i21.

I, et I,, sont les intensités diffusées qui résident dans le méme plan
que les intensités incidentes, alors que les intensités I, et I,; sont les
intensités exprimant le champ de dépolarisation apparaissant a cause
de [D’obliquit¢ de [D’incidence. Elles ont des directions
perpendiculairesaux intensités incidentes.

Les coefficients d’intensités iij(i,j = 1;2) ont la méme signification
que les termes d’intensité du cas des particules sphériques.

2.3 Champs de diffusion a incidence normale

Les relations développées précédemment se simplifient tres fortement
dans le cas d’une incidence normale. Dans ce cas précis I’intensité
diffusée se trouve confinée dans le plan perpendiculaire a 1’axe du
cylindre et contenant I’onde incidente.
Nous avons donc pour a@ =0

An1 = by, =0 (A.25)
Ce qui se traduit par la disparition des termes croisés dans la matrice
des intensités, autrement dit par la disparition des champs de
dépolarisation.

Remarque :

Bien que les solutions proposées ici soient valables pour des cylindres
infiniment longs, elles peuvent, en pratique s’appliquer, avec une tres
bonne exactitude, a un cylindre de dimension finie dont la longueur
est de loin plus grand que le diamétre.

Dans I’¢évaluation des termes de I’amplitude complexe, surtout
lorsqu’on essaie de programmer une simulation, il n’est pas nécessaire
de faire la sommation des termes jusqu’a I’infini mais on choisit une
valeur finie Ny de termes pour laquelle la valeur calculée, ce nombre
a été proposée par Wiscombe et al. [66], et vaut: Ou x désigne le
parametre d’échelle.
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